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VORBEMERKUNG

Im Winter 1966/67 wurde am Institut fiir Angewandte Reaktorphysik
des Kernforschungszentrums Karlsruhe ein Seminar iiber die Ent~
wicklung von Brennelementen schneller Brutreaktoren durchgefiihrt.
Die vorliegende Zusammenfassung enthdlt die 13 Seminarvortrige
in schriftlich ausgearbeiteter und teilweise erginzter Form.

Die Beitridge sind in sich abgeschlossen und hier in chronologi~

scher Reihenfolge angeordnet.

Dieser Bericht wurde zusammengestellt und redaktionell bearbeitet

von H. Kampfrund K. Kummerer.

Diese Arbeit wurde im Rahmen der Assoziation zwischen der Euro-
pdischen Atomgemeinschaft und der Gesellschaft fiir Kernforschung
m.b.H., Karlsruhe, auf dem Gebiet der Schmnellen Reaktoren durch-

gefiihrt.
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1. Einfilhrung und Zielsetzung

Die Auslegung von Brennelementen fiir schnelle Brutreaktoren ist
heute noch nicht Stand der Technik, sondern eher eine '"spekulative

Kunst'. Diese stiitzt sich

auf wenige praktische Erfahrungen aus dem Betrieb der jetzt

vorhandenen schnellen Versuchsreaktoren (DFR, EBR-II, EFFBR,

BR-5)*, die sich noch dazu fast ausschlieBlich auf metalli-

schen Brennstoff beschranken

-~ auf eine grdBere Anzahl von Bestrahlungsexperimenten in thermi-
schen Reaktoren und auf einige einschligige Experimente in

schnellen Reaktoren

- auf Finzelexperimente in thermischen und schnellen Reaktoren,
bei denen der Brennstoff und insbesondere das Hiillmaterial

separat untersucht werden

-~ schlieBlich auf theoretische Uberlegungen

Die Behandlung der einzelnen Themen in dieser Vortragsreihe soll
zeigen, wie man zu physikalisch und technisch sinnvollen Brennele-
mentauslegungen kommt und wie man gleichzeitig wichtige Nebenbe-
dingungen, z.B. bezliglich der Reaktorsicherheit erfiillen kann. Der
Aufgabenkreis der Brennelemententwicklung umfaBt zuerst einmal die

in Betracht kommenden Grundtatsachen der Physik und Chemie, ermittelt
dann die komplexe Beanspruchung einer Brennelement-Konfiguration im
Betrieb und versucht schlieBlich eine Skonomisch zufriedenstellende
Losung hinsichtlich der Fabrikation anzugeben. Dabei wird immer an-
gestrebt, die Fiille empirischer Frscheinungen mit Hilfe von Modell~-

vorstellungen quantitativ zu erfassen.

Die Behandlung dieses Referates sowie der ganzen Vortragsreihe nimmt

immer wieder Bezug auf konkrete Beispiele. Es liegt hierbei nahe, die

DFR: Dounreay Fast Reactor, Grofbritannien

EBR-II: Experimental Breeder Reactor II, USA

EFFER: Enrico Fermi Fast Breeder Reactor, USA

BR-5: Schneller Brutreaktor mit 5 MW Leistung in USSR



beiden 1000 MWe~Referenzstudien des Karlsruher Briiterprojektes ZﬁZé?
als Demonstrationsobjekte fiir

- Brennelemente eines Na-gekiihlten schnellen Briiters
und fiir

~ Brennelemente eines dampfgekilhlten schnellen Briiters

zu verwenden. Dabeili soll selbstverstdndlich die Allgemeinheit mdglichst
wenig beschrankt werden. Dies ist aber zumindest beziiglich der oxydi-
schen Brennstdbe dieser Studien ziemlich von selbst gewdhrleistet.
Weitere Beispiele fiir Brennstabauslegungen finden sich in einem detail-
lierten Bestrahlungsvorschlag fiir den EFFBR.Z—2;7. Uber zahlreiche Ge-
sichtspunkte der Brennelementauslegung und experimentelle Erfahrungen
wurde auch auf der Londoner Schnellbriiterkonferenz 1966 berichtet, u.a.

auch iiber die Struktur des Karlsruher Entwicklungsprogramms_Z_{;7.

2. Themenabgrenzung und Definitionen

Zuerst sollen einige begriffliche Festlegungen Verwechslungen vermeiden.
Es sei unterschieden zwischen
Brennstoff (= Spaltstoff + Brutstoff in der Spaltzone)
Brennelement (= Brennstab, "pin', "rod")
Brennelementbiindel (e'subassembly")

und Hiille (= "can", "cladding").

In dieser Vortragsreihe werden nur Brennelemente, d.h. Brennstdbe, nicht
aber Biindel betrachtet. Somit entfallen alle Assemblierungsfragen. Auch
die Diskussion des Wirmeiiberganges Brennstab-Kilhlmittel kommt nur am

Rande vor.

Alle Studien und Untersuchungen beriicksichtigen jedoch die logische Ein-
ordnung der Brennelemente in den Brennstoffkreislauf allein, Fig.1, und
in das Wechselspiel zwischen Brutstoff- und Brennstoffkreisleuf, Fig.Z2.
Letzteres ist in dieser ausgeprdgten Form zwar nur bei getrennter Wie-~
deraufbereitung von Spaltzone und RNadialbrutmantel giiltig, die Massen-
fliisse an Pu und U 238 zwischen beiden Bereichen bleiben davon aber un-~
berihrt. Die Behandlung aller Themen geht ausfiihrlich auf alle stoff-
lichen Aspekte, wie z.B. Bestrahlungsschiden, ein, befafit sich abex

nicht mit reiner Festkorperphysik. Die kernphysikalischen Vorginge im



DPrennelement werden als bekannt vorausgesetzt, ebenso die hier notigen

Tinzelheiten der Reaktorphysik.

5. Grundsztzliche Auswahlentscheidungen

Die ia dieser Vortragsreihe betrachtete Brennelemententwicklung be-
zieht sich auf ein Brennelementkonzept, das in einigen grundsdtzlichen

Auswahlparametern bereits festgelept ist, ndmlich beziiglich

~ Brennstoff: Festkorper; moglichst grofles internes Briiten,

also U 238 im Reaktorkernj Oxydkeramik

- Form: Senkrechte Stdbe mit angesetztem Axialbrutmantel,
nicht Kugeln oder Platten oder Rohre

-~ Innere Geometrie:Spaltgasraum, nicht SpaltgasablaB ins Kiihl-
mittel

- Stabilitht: Feite Hillle - schwacher Brennstoff; bei Dampf-

kilhlung aber evt. einige Stiitzkrdfte durch den

Brennstoff ndtig.

L4, Typische betriebliche Bedingungen

k.1 zgsammensetzung des Brennstoffs

Als Spaltstoff wird in einem schnellen Reaktor grundsdtzlich Plu-
tonium verwendet. Zwar ist ein Betrieb mit U 235 mdglich (und wird
zeitweise wegen Pu-Knappheit wohl auch ndtig sein). Die "innere Logik"
des Brennstoffkreislaufs filhrt aber zu einem Betrieb mit Pu, da letzt-

lich nicht U 235, sondern Pu nachgeliefert wird.

Der Spaltstoff in den Brennelementen ist sinnvollerweise immer mit dem
Brutstoff U 233 vermischt. Dieses '"interne" Briiten trdgt sehr wesent-
lich zur Brutrate bei. Bei nur externem Briiten, d.h. wenn U 238 nur

in den radialen und axialen Brutminteln eingesetzt ist, ist die gesamte
Xonversionsrate so vermindert, daB praktisch kein echtes Briiten mehr

mustancde kommt.



Fiir die Isotopenzusammensetzung des Pu stellt sich beim mehrfachen

Rezyklieren ein Gleichgewicht ein, das fiir eine Reaktorauslegung und
fiir die gewdhlte Betriebsweise des Brennstoffkreislaufes charakteris-
tisch ist. Bei gemeinsamer Aufbereitung von Spaltzone und Brutmantel

enthdlt das '"schmutzige'" Plutonium beispielsweise etwa

75 % Pu 239
22 % Pu 240
2,5 % Pu 241

0’5 % Pu 2’-&2

Eine derartige Zusammensetzung verlangt wegen der (&,n)-Reaktionen
und wegen der Spontanspaltungen besondere AbschirmmafBnahmen bei der

Refabrikation des chemisch wieder aufbereiteten Brennstoffes.

L,2 Leistungsgrofen und Brennstoffdurchmesser

Die beiden Grundgleichungen fiir die Auslegung von Brennstiben

sind

Ta
X = L”“’f k(T)arT (1)
Ta
X - ﬁhzb% 2)
1T+ 5y
Hierin bedeuten
X die Stableistung W/cm
k die Wirmeleitfihigkeit W/cm®C
T die (laufende) Brennstofftemperatur °c
TZ,Ta die Temperatur im Zentrum und am Brennstoffrand °c
R den Brennstoffradius cm
b die spezifische Leistung W/g Spaltatome
Sw (U+Pu)-Dichte im Brennstoff g U+Pu/cm3
y Massenverh#iltnis- Brutatome/3paltatome

Die in (1) und (2) enthaltenen GrdBen sind nun der Reihe nach festzu-
legen. Fiir einen Na-gekiihlten schnellen Brutreaktor mit 1000 MW elek-
trischer Gesamtleistung (entspricht etwa 2500 MW thermischer Leistung)

geht ein plausibles Konzept. z.B. von einem Kernvolumen von 6 m3, aus.



Eine verniinftige Volumenverteilung im Reaktorkern fiilhrt beispiels-
weise zu 30 % Brennstoff, 50 % Kilhlmittel und 20 % Strukturmaterial.
Die mit diesen Ausgangsdaten anzustellende detaillierte reaktorphysi-
kalische Rechnung ermittelt die kritische Masse fiir diese Koafigura-
tion, z.B. 2200 kg spaltbare Pu-Isotope. Die Verteilung dieses Spalt-
materials auf das Brennstoffvolumen verlangt eine Spaltstoffdichte von

3

. Bei oxydischem Brennstoff, bei dem die Schwermetall-

3

etwa 1,2 g/cm
dichte maximal etwa 5h= 9 g/cm” betragen kann, verbleibt somit als
Brutstoffdichte 7,8 g/cm3. Damit erh#lt das Atomverh#iltnis Brutstoff/

Spaltstoff in diesem Beispiel einen Wert von etwa y = 6,5.

Wenn nun gefordert wird, daB die Zentraltemperatur TZ auch beim maxi-
mal belasteten Brennstab deutlich unterhalb des Oxydschmelzpunkts
von ca. 2700°C bleibt, dann ist nach Formel (1) eine mittlere Stab-
leistung von z.B. X = 400 W/cm angemessen. Mit diesen Zahlenwerten

folgt als numerische Bedingung fiir R und b aus Formel (2):

2 W cm2

R . b == 106

Fir die spezifische Leistung ergibt sich aus der Konkurrenz zwischen
den Kapitalkosten fiir den Brennstoff und den Herstellungskosten fiir
die Brennstdbe ein Skonomisches Optimum, das nach den Annahmen des
Nal1-Referenzentwurfes Zfztj7 bei etwa b = 1200 W/g Spaltztorec liegt.

Damit ergibt sich als Brennstoffradius ungefihr R = 0,3 cu = 3 mm.

4,3 Hiillbeanspruchung und Abbrand

Wahrend die Ukonomie des Gesamtkraftwerkes moglichst hohe Kiihl-
mitteltemperaturen und damit hche Hiillwandtemperaturen verlangt, ist
letztere aus Festigkeits-~ und Korrosionsgriinden natiirlich beschrinkt.
Fiir hochwarmfeste EdelstiZhle kdnnen Temperaturen bis hdchstens etwa
650°C zugelassen werden, wenn andererseits noch eine hinreichende
Dauerstandfestigkeit gegen Spaltgasdruck, Brennstoffschwellen und
thermische Spannungen verbleiben so0ll. Der Abbrand eines Brcnnstabes
ist in erster Linie von der Hiillwandfestigkeit her begrenzt. Sowohl
der Spaltgasdruck als auch der Schwelldruck des fecten Breannstoffes
setzt der Lebensdauer des Brennstabes praktisch ein Ende. Daneben sei

zunindest die Moglichkeit einer Begrenzung durch die Spaltproduktver-
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giftung des Brennstoifes erwZhnt. Typische Auslegungsabbridnde liegen
nach den jetmigen Vorstellungen und Eatwlirfen iz Bereich um

100 CCO MWd/t U+Pu bei Na-gskithlten Reaktoren; bei dampfgekithlten
Rezktoren sind sie wepgen der ndtigen hoheren Fillwandtemperatur und

wegen cdes nchen XihlrittelavBendruckes deutlich niedriger.

5. Sicherheitsanforderungen

5.1 EKialurg und Kﬁhlkreég}gg{

Da der Kihlkreisianf von Spaltstoffen und Spaltorodukten frei-
bleiben muf, ist es notig, fir die Brennelemente eine yg§llig un-
durchdringliche Fiille wvorzusehien. Es ist eine princzipielle Forde-
rung, dal cdiese Dichtigkeit bel gegebener mechanischer Beanspruchuang,
bei der Kihlmittelkorrosion und unter Bestrahlung mit schnellen HNeu-
tronen erhalten wleibt. Bei einern Brennelementkonzept mit Spaltgasab-
laB ("vented fuel") gelangen die Spaltgase =~ nicht aber die fecten
Spaltprodukte - DbetriebsmdBig ins Kilhlmittel, woraus sie dann kox-
tinuierlich entfernt werden milssen.

Da die Kiihlverh#ltnisse celbst stabilisiert bleiben miissen, sind

keine wesentlichen VerZnderungen der freien Stromungsquerschritte im
Brennstabbiindel zuldssig, weiterhin auch keinerlei lokale Uberhitzungen
an den Stében selbst. Daher muB die geometrische Integritizt der Stdbe
gewdhrleistet sein, d.h. cs darf kein Verbiegen, Schwellen ocer Beulen
auftreten. Lokale Uberhitzungen werden durch gleichmiBige Verteilung
der Wirmequellen (Spaltstoffe) und durch homogene Wirmeabfilhrung ver-
mieden. Hicr spielt - zumindest beim Anfahren eines neuen Brenn-
stabes -~ auch die CGleichmdBigkeit des Spaltes zwischen Tabletten-~

brennstoff und Hiillwand eine Rolle.

5.2 Resktivitadtsriickwirkungen

Bei lMormelbetrieb und iz Uberlastzustand sollen im Brenastab
moglichst geringe axiale Rrennstoffverschiebungen auftreten konnen,
damit eine Rezsktivititzzunahme sicher avszuschlieBlen ist. Bei Brenn-~
stoffzentraltemperaturen devtlich unterhaldb des Schmelzpunktes ist
diese Forderung wohl Il den Normalbetrieb erfiillt. Um ecincm Uberlast-~

zustand in dieser Hinsicht zuv “~gegnen, muBl daes mdgliche Ausmall des



Brennstoffsackens (''slumping") begrenzt werden. Daher darf die
Schmierdichte des Brennstoffes nicht zu klein gewdhlt werden, z.B.

nicht unter 75 % der theoretischen Dichte.

Fiir ausgepridgte Leistungsiiberschlédge sind zwei Gegensteuermechanis-
men des Brennstoffes zu diskutieren, einmal die ReaktivitZtsabnahme,
durch Widrmeausdehnung, weiterhin die entsprechende glinstige Riick-
wirkung durch einen negativen Doppler-Temperaturkoeffizienten. Eine
sicher wirkende axiale Wirmeausdehnung ist nur bei hochdichten Brenn-
stoffen zu erwarten, insbesondere bei Metallen. Keramische Brenn-
stoffmischungen konnen sich nur auf den Doppler-Effekt verlassen.
Die negative Reaktivitdtswirkung kommt hierbei von der mit der Tem-
peratur ansteigenden Neutronenabsorption des Brutstoffanteils. Da-
mit der glinstige Effekt sich instantan, d.h. ohne wesentliche Zeit-
verzogerung, einstellt, sind die Wdrmetransportwege von den WHrme-
quellen - dem Spaltstoff - =2zu den Neutronensenken - dem Brut-
stoff - kurz zu halten. Daraus resultiert die Forderung nach hin-
reichender Spazltstoff-Brutstoff-Homogenit&Zt im Brennstoff. Die hier-
nach noch zuldssigen maximalen Pu-Partikelgrdflen sind um 200 pm.

Die frilher in diesem Zusammenhang noch aufgestellte Forderung nach
Beschrénkung des Spaltstoffanteils im Brennstoff auf etwa 25 % ist
nicht mehr bedeutsam, da neuerdings der vermutete positive Doppler-
Temperaturkoeffizient des Pu 239 sich als praktisch gleich Null er-

wiesen hat.

6. Auslegungspararmeter

Hierbei kann zwischen Funktions- und Fabrikationsparametern unter-
schieden werden. Funktionsparameter sind solche Groflen, die die Be-
anspruchung des Brennelementes im Reaktor haschreiben. Mit ihnen
braucht der Brennelementhersteller sich im Prinzip nicht auseinander-

zusetzen. Dazu gehoren

die Stableistung
die Hiillwandtemperaturen
der Innen- und Aufiendruck

der Abbrand
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Die Fabrikationsparameter stellen mit ihren ausgewihlten Zahlenwer-
ten, Toleranzen und den zugeordneten Priifvorschriften das Grundge-
riist der Brennstabspezifikationen dar. Sie beschreiben -

die HuBere Geometrie (Durchmesser, Linge, Durchbiegung)A

die innere Geometrie (Hﬁllwandstarke, Spalt, Axialverteilung

 ger Bereich») |

den Brennstoff (Art, Zusammensetzung, Dichte, Homogenitit)

die Hiille (Material und Zustand, Eigenschaften, Schweifinghte)

das Fiillgas (Art, Filldruck) B

Eine Liste von typischen Auslcgungsdaten, wie sie etwa den 1000 MWe
Referenzentwiirfen fiir Na- und Dampfkﬁhlung_ZTLg7 entsprechen, ist

in Tabelle I zusammengestellt.

7. Die geschlossene Brennelemenientwicklung

Eine geschlossene Brennelementehtwicklung fﬁhrt:die Evolution von

den physikalischen Grundtatsachen und den daraus resultierenden
Betriebs- und Sicherheitsanforderungen iiber ein Netz von Eniwick-
lungsarbveiten und einzelnen Bestrehlungsverswhen zu einem anwendungs-
reifen Brennelementkonzept. In Fig.3 ist ein derartiges Entwicklungs-
schema fiir das Karlsruler Projeckt Schneller Briiter angefithrt. Die im
Winterseminar 1966/67 - worau’ sich dieser KFK-Bericht ausschlizf-
lich bezieht ~ vorgelegten Referate beziehen sich in ihrer gemein-
camen Zielsetzung auf die Losung dieser Entwicklungsaufgabe. Die lo=-
gische Anordnung versucht, von den besonders aktuellen stofflichen
Grundtatsachen und Aspckten auszugehen und modellmiBige Vorstellungen
zu erzeugen. Von daher sind dann die Bestrahlungsversuche und ihre
Auswertung zu verstehen. Die zwischendurch eingestreuten uvnd am
Schlull eraeut aufgenommenen Versuche einer formelmidBigen Durch-
dringung der Breannelementauslegung und Brennelenentdkonomie -
letzteres besonders mit Bezug auf den ganzon Brennstoffzyklus -
fassen die einzelnen Teile ces Gesamtschemas zusammen und geben

ihnen die Zielrichtung auf ein aktuelles technisches GreBprojckt.
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Tabelle I

Typische Auslegungsdaten filir Brennelemente

Beispiel fiir

schneller Brutreaktoren Na-Kilihlung Dampf-Kithlung
§ Max. Stableistung, nominell (W/cm) 566 326
§ Max. Hillmittwandtemperatur, nominell (°c) 625 622
.- Max. Hiillmittwandtemperatur, HeiBkanal (°c) 654 737
§‘L Max. Innendruck von Fiillgas und Spaltgas (atm) 70 260
X Max, AuBendruck - (atm) 4 170
E Max. Abbrand, axial gemittelt (Mwd/t U+Pu) 100 000 55 000
RuBere AuBendurchmesser (mm) 6,7 7,0
Geometrie | Linge auBen (mm) 2 672 2 155
Hiillwandstlirke (mm) 0,35 0,37
Diametraler Spalt (jam) - 180

8 Innere

+ Geometrie | ODeTer Brutmantel, Lknge (mm) 400 350

§ Brennstoffteil, Liinge (mm) 955 1 510

$ Unterer Brutmantel, Linge (mm) 400 (separat)

g Spaltgasplenum, Lage unten oben

ﬂ Linge (mm) 800 250

o

M

o Hillmaterial 16/13 CrNi Inconel 625

o]

S Brennstoff-Form _ Vibrierpulver Tabletten
U0,-Pul,- Zusammensetzung in Zone 1/2 (Gew.-% PuO,) 16/20 13/16
Brennstoffl o ymierdichte (% th.D.) 85 85
UO,-Brutmantel, Schmierdichte (% th.D.) 90 90
He-Fiillung, Anfangsdruck bei Raumtemperatur (atm) 1 56

A §
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1. Einleitung

Aus theoretischen und allgemeiren Uberlegungen zur Frage des
Brennstoffzyklus und der Brennelementausleguag ergeben eich fiir

de Auswahl von Brennstoffen und die Herstellung ron 3Brennstiben
einige Kriterien, die im folgenden zu diskutierean sind. Is soll
nicht so sehr die Aufgabe sein, eine erschopfencde Darsteliung von
Daten zu geben, sondern vielmehr sollen die charakteristischen

und fiir die Auslegung wichtigen Eigenschaftea der Brernstoffe er-
wihnt werden. Dabei wird keine Optimalisierung fiir den einen oder
anderen Brennstoff durchgefiihrt; es wird lediglich typisiert.
Behandelt werden Uran und Plutonium sowie die entsprechenden Oxyde,
Monocarbide und Mononitride. Die im erwihntern Zusammenhang wichbi-
gecn Charakteristiken sind in der Herstellung der Nemponeanten, ihrer
Anwendungsform und den physikalischen Eigeaschaften zu finden.
Daher werden diese Brennstoffarten vnter diesen Aspekten zu dve-
schreiben sein. Auf die Beschreibung des Verhaltens unter Lestrah-
lung und der mechanischen rigenschaften wird sus Mangel an fua-

dierten, allgemein anwendbaren Daten verczichtet.

2. Herstellvng der Brennstoffvorprodnkte

Als5 Brennstoffvorprodukte werden hier die keramischen Brennstoffe
in ihrer Rohform bezeichnet. Zu dieser Rohform gelangt man iiber
mehrere Stufen. Zundchst wird cire Ausgangssubstanz geschaffen,
die 2ls Basis fiir die Herstellung der verschiedensten Ereanstofl-
arten dient. Je nachdem, fiir welchen weiterer Herstelluagsprczel
an sich entscheidet, ist diese Ausgangssubstenz Jdas Metalloxyd
oder das Metall selbst. Beide Ausgangssvbstanzen werden durch
Standardverfahran hergestellt. Nun genligt es nicht immer, dic
reinen Substanzen herzustellen. Vielmeh: werden hiufig Uran-
Plutoniummischungen verwendet. AuBerdem werden in vielen Fillen
bestimmte Uran-- und Plutonium-Tsotopenverhiltnisse gefordert.
Diese Varianten sind durch Mischen im wissrigen L3sungszustand
ud anschlieflendes Ausfdllen der Oxyde, durch Herstelluag dex
Metalle oder auch duvrch ma2chanigsches Mischen der Kemponentna her-
stellbar. Die Basissubstanzecn, Oxyd und Metall, werder daan in

weiteren Prozessen zum BrennstofIlvorproduikt entwickelt. Das Cxyd



ist lediglich zu trocknen und zu kalzinieren. Es kann dann in
seine Anwendungsform als Oxyd gebracht werden. Soll Karbid oder
Nitrid entstehen, so werden verschiedene Karburierungs- oder
Nitrierungsprozesse durchlaufen. Sie sind in Fig.1 oberhalb der
Trennlinje aufgezeichnet. Die angegebenen Daten sind in der ge-
samten Fig.1 Beispiele, stellvertretend fiir eine grcBere Zahl
veroffentlichter Daten, von denen.hier nur einige ausgewdhlt wor-
den sind ZTH - 11;7. Es werden Karbide durch Reaktion der Metalle
mit Kohlenwasserstoffen oder durch Reaktion der Oxyde oder Hydride
mit Kohlenstoff hergestellt /8 - 10 /. Die Herstellung der Nitri-
de wird iiber Stickstoffreaktion mit dem Hydrid bei mittleren Tem-
peraturen um 1000 °C oder durch Lichtbogenreaktion unter Stick-
stoff durchgefiihrt. Ein wesentliches allgemeines Kriterium fiir

die Fihrung der Herstellungsprozesse ist das Erreichen einer be-
stimmten Stochiometrie und das Erreichen eines Minimums an Verun-
reinigungen der Produkte, was speziell bei den Nitriden und be-

sonders bei den Karbiden Schwierigkeiten bereitet.

3., Anwendungsformen von Brennstoffen und ihre Herstellung

Die Brennstoff-Geometrie wird durch die Art des Brennelements
bestimmt. Es gibt Reaktoren mit plattenformigen, kugelformigen

und stabformigen Brernelementen. Die hdufigste Form ist das Brenn-
elementblindel aus Brennstidben zylinderformiger Geometrie. Diese
Stdbe bestehen aus einer verschlossenen Metallhiille, in der sich
der Brennstoff und einige Bauteile befinden. Die Anwendungsform
des Brennstoffs kann sehr verschieden sein., Eine Auswahl der
wichtigsten Formen zeigt Tabelle 1. Die Zahl der Varianten 1ld8t

sich in vier Gruppen zusammenfassen:

a) Tabletten
b) Vibrierte Partikel
c) Gegossener Brennstoff, fliissig oder fest

d) Cermet-Brennstoff

a) Tabletten sind herstellbar durch Sintern und HeiBpressen.
Das reine Sintern ohne gleichzeitige Druckanwendung wird bei

steigenden Temperaturen in der Reihenfolge Oxyd, Karbid,



b)

c)

d)
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Nitrid durchgefiihrt, Fig.1. Diesem Vorgang geht ein Granulieren
des Brennstoffvorproduktes und Kaltpressen voraus. Beim Heif3-
pressen dagegen wird beim Karbid und Nitrid als Sinterhilfe
duBerer Druck angwendet. Dadurch erniedrigen sich die Arbeits-

temperaturen betrachtlich.

Die so hergestellten Tabletten haben ein sehr verschiedenes
Hohen- zu Durchmesserverhdltnis, welches im allgemeinen zwischen
2 und 0,5 schwankt. Die Geometrie ist meist ein Vollzylinder,
jedoch werden auch Vollzylinder mit Stirnflicheneinsenkungen
oder auch Hohlzylinder angewandt, damit die Volumeneinsparuagen
Ausdehnungen widhrend des Betriebes aufnehmen konnen. Je nach An-

forderung werden die Mantelfldchen nachgeschliffen.

Vibrierte Partikel konnen durch Sintern von granuliertem Aus-
gangsmaterial oder durch Brechen des Vorproduktes hergestellt
werden. Man kann Oxydpartikel auch mit chemischen Spezialver-
fahren ZTY{;7 oder als Mikrotabletten herstellen. In jedem Fall
besteht das Granulat jedoch aus Partikeln mit der Maximalgriofle
von ca. 2 mm. Zwischenrdume werden beim Vibrieren mit kleineren
Kornfraktionen gefiillt, deren Abstufung empirisch ermittelt wird.
Das Vibrieren selbst wird mit elektromagnetisch oder pneumatisch
betriebenen Vibratoren durchgefilhrt 173;7. Die Gesamtdichte, die
mit diesem Verfahren erreicht wird, liegt meist etwas niedriger

als beim Tablettenbrennstoff.

Gegossenen Brennstoff gibt es in metalliecher Form oder als
Karbid Zf?{J7. Als reiner Uran- oder Plutonium-Uranbrennstoff in
metallischer Form wird er weniger angewandt, meist wird er le-
giert, z.B. mit Co oder Fe, um mit fliiscigem Brennstoff wihrend
des Betriebes zu arbeiten.l?ﬁa;7 oder mit Zr oder Ti ZTH§;7,

um giinstigere physikalische Eigenechaften zu erhalten. Bei der
Herstellung des Karbidbrennstoffs wird auch das GuBverfahren
angewandt, bei dem Brennstoffstdbe sehr hoher Dichte gegossen

werden.

Der Cermetbrennstoff schlieflich ist eine Mischung aus metalli-

schem Brennstoff mit Keramik, =.B. A1, 0, odex von oxydischem

2’3
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Brennstoff mit Metall, z.B. Mo.

Im ersten Fall ist die Keramik ein Verdiinnungsmittel, im zweiten
Fall dient Mo zur Verbesserung der Wiarmeleitfdhigkeit. Es gibt
selbstverstandlich noch mehrere Griinde fiir die Herstellung von
Cermets, z.B. eine Erhohung der Brennstoffduktilitdt oder die

beabsichtigte Kompression schwellenden Brennstoffs usw.

L4, Physikalische Eigenschaften

4.1 Dichte

Bei den physikalischen und okonomischen Uberlegungen eines
Reaktorkonzeptes spielt die_Brennstoffdichte eine Rolle. Von
diesem Standpunkt aus wire der Brennstoff in metallischer Form
jeder anderen Uran- oder Plutoniumverbindung weit iiberlegen,
siehe Tabelle 2 / 6, 14 /. Das Uranoxyd z.B. hat mit einer
theoretischen Metalldichte von 9,68 g/cm3 nur eine etwa halbd
so grobe Dichte wie das Uranmetall. Hinsichtlicher keramischer
Brennstoffe haben die Karbide und Nitride mit 13 - 13,5 g/cm3

theoretischer Metalldichte einen Vorteil gegeniiber Oxyd.

L,2 Wirmeleitfihigkeit, Stableistung
Die Stableistung,k’hangt mit der Widrmeleitfihigkeit k be-

kanntlich wie folgt zusammen:
T.
1
X = Lm’f k(T)dT
T
a

T
a

T,
i

Brennstoffoberfldchentemperatur

Zentraltemperatur

Ta ist durch die Rezktorauslegung gegeben, als obere Grenze von
Ti wird uUblicherweise die Schmelztemperatur zugrundegelegt,
siehe Kapitel 4.3. Bei gegebenen Ta und Ti erhilt man aus einem
Vergleich der mittleren Wdrmeleitfzhigkeiten der verschiedenen

Brennstoffe einen Vergleich der dabei mdglichen Stableistungen.

In Fig.2 sind die Wirmeleilfihigkeiten von Uran-Plutonium-Brenn-~

stoffen mit 20 Gew.% Plutonium zusammengestellt. Dabei wurde
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entsprechend den Erfahrungen bei den keramischen Brennstoffen
mit hoherer Dichte die WiarmeleitfzZhigkeit einer U-Pu-Legierung
mit 20 % Pu zu 80 % der Wirmeleitfihigkeit der reinen Uranver-
bindung angenommen.Z‘12;7. Die Daten fiir UOZ-PuO2 sind bereits
im Beitrag V erwdhnt,; hier aber auf 95 % theoretischer Dichte
umgerechnet. Die Daten fiir das U-Pu-Mischkarbid bzw. Mischnitrid
sind als reprisentative Mittelwerte aus mehreren Quellen darge-
stellt ZTHO,11,1Z;7. Hier wurde lediglich der EinfluB der Dichte
auf die Wirmeleitfahigkeit mit einer Reduzierung von 15 % bei
Erniedrigung der Dichte von 100 auf 95 % theoretischer Dichte
angewandt ZTW?;7. Aus Fig.2 ergibt sich, daB z.B. bei 900 °c

die Warmeleitfdhigkeiten der Reihe

Metall - Nitrid - Karbid - Oxyd dem Verhaltnis
12 : L : L : 1 entsprechen.

Bei 1500 oC, einer Temperatur, die als mittlere Betriebstempera-
tur keramischer Brennstoife reprédsentativ ist, ergibt sich das

Verhdltnis der Reihe

Nitrid - Karbid - Oxyd wie folgt
7 : 7 : 1

Das bedeutet, daB bei niedrigen Temperaturen mit Metall ver-
gleichsweise die hochste Stableistung zu erzielen und die An-
wendung keramischer Brennstoffe wesentlich ungiinstiger wire.
Bei hoheren Temperaturen liegt das Verhdltnis eindeutig zu
Gunsten von Karbid oder Nitrid bzw. Karbonitrid_z-1q;7, der
Mischung aus Karbid und Nitrid. Um nun das Bild realer zu ge-
stalten, mufl betrachtet werden, ob die Temperaturen Ta und 'I'i

wirklich bei allen Brennstoffen gleich sind.

L.3 Schmelzpunkte, maximale Stableistung

Aus Tabelle 3 kann man entnehmen, daB die Schmelzpunkte
der verschiedenen Brennstoffe sehr unterschiedlich sind. Nimmt
man an, daB die Brenastoffoberflichentemperatur bei Metallen
etwa 500 °¢ und bei keramischen Brennstoffen etwa 900 oC ist,
so ergeben sich fiir den maximal mdglichen Temperaturanstieg
im Brennstofl Ti - Ta jeweils spezifische Werte. Nun ist Ti

nicht unbedingt mit dem Schmelzpunkt zv ddentifizieren. Viel-
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mehr diirfte in einigen Fdllen eine wesentlich tiefere maximle
Betrietstemperatur anzusetzen sein. Aus Dampfdruckbestimmungen

/ 11/ ergibt sich, daB fiir das (UPu)N infolge des hohen Dampf-
drucks, der zu einem Breanstofftransport von heiReren zu kidlteren
Orten fiihrt, die obere CGrenztemperatur etwa 1800 °C, also 1000 °C
unter dem Schmelzpunkt, sein ktnnte. Aus einigen Daten iiber die
Thermodynamik der Karbide ATB,ZQL7 vnd Oxyde 1721,2%;7 zeigt sich,
daB bei den Karbiden je nach Stdchiometrie die beiden Elemente
verschieden verdempfbar sind, wihrend bei den Oxyden kongruentes
Verdampfen und Vercampfen von Pu0 und O2 im Vordergrund stehen.
Das bedeutet, daf beim Karbid die maximale Betriebstemperatur

in jedem Fall unter dem Schmelzpunkt liegen sollte, etwa bei

2000 °C, wogegen beim Oxyd aus thermodyunamischen Griinden eine

Temperaturbegrenzung nicht klar erkennbar ist.

In Tabelle 4 sind fiir verschiedene Brennstoffe unter Zugrundele-
guag Cer diskutiecrten Temperaturgrenzen und Verwendung der in
Fig.2 angegebenen Wirmeleitfzhigkeiten die maximalen Stablei-
stungen angegeben. Man erkennt, daB unter den angegebenen Vor-
aussetcungen das Xarbid, gefolgt vom Nitrid, dem Metall und dem

Oxyd deutlich iiberlegen iat.

h.h Kristallstruktur uad thermische Ausdehnung

Die kristallographische Strukitur spielt bei der Betrachtung
des Schwellverhalters der Brennstoffe unter Bestrahlung eine
wesentliche Rolle. Aus Tabelle 3 ist zu entnehmen, dafl von die-
senn Einflufl her die Karbide vnd Litride Zhnliches Verhalten
zeigen soilten. !Mit dem kubisch-flichenzentirierten Gitter, der
dichtesten ugelnackung also, wird die Neigung, Spaltprodukte
auszuscheiden, groBer sein als beim einfachen syrmetrischen
Flulspatgitter der Oxyde. Auch diirfte die Duktilitit der Kar-
bide und Nitride hdher sein als beim Oxyd, was die besondere
Empfindlichkeit auf Spaltgasschwellen erkliren konate Z§3,29,§i7.
Metalle miiften auf Grund ihrer noch niedrigeren kristallogra-
phischen Symmetrie als beim Oxyd eine noch geringere Schwell-
rate zeigen. Da aber die Metalle von allen Brennstoffen am
stdrksten scnuellen, mud dicser Effekt von anderen Einfliissen

voilig iberdeckt werden. Tabelle 3 zeigt weiterhin, daB auch



das thermische fusdehnungsverhalten bei den Metallen auf Grund
der Mannigfaltigkeit der metallischen Phasen sehr kompliziert
ist. Das hat u.a. dazu gefiihrt, Metallbrenastoffe in solchen
Legiecrungsformen anzuwenden, deren Verhalten giinstiger ist, siehe
Kapitel 3. Die thermische Ausdehnung der keramischen Brennstoffe

ist in groBeren Bereichen gleich)wie Tabelle 3 zeigt.

4.5 Xompatibilitit

Wir beschridnken uns auf die Diskussicn der Kompatibilitit

bzw. Vertrdglichkeit der keramischen Brennstoffe mit den fol-
genden Medien: Luft, Wasser, Natrium und austenitiscl:er-Stahl,

siehe Tabelle 5.

An Luft bestdndig sind aur PuO, uvnd UN, szlle anderen hier auf-

2
gefiilhrten keramischern Brennstoffe reagierea mit Luft mehr oder
weniger langsam. Ahnliches gilt fiir die Reaktion mit Wasser,

nur reagieren U0, und PulN schon schineller, wihrend die Karbide,

vornehmlich das iuC, heftig reagieren. Die Vertriglichkeit mit
Natrium ist{ auch bei hoheren Temperaturen ausnaiimslos gut. Die
Vertrdglichkeit mit Stahl ist prinzipiell im Detail zu untersu-
chen. Generell aber 1H8t sich sagen, daB die Oxyde und Nitride
keine Scihwierigkeiten bereiten, wobei diese Aussage fiir Nitrid
sich nur auf Uatersuchungen auvfBarhalb des Reaktors beschrinkt,
lediglich Incoloy 800 und Incoznel 525 scheinen geringfiigige
Reak*ionen mit Mitrid zu haben / 17_/. Die leicht iiberstSchio-
netrischen und stdchiometirischen Karbide scheinen vertridglicher
zu sein als allgenein angecnommen wird 1??9, 31;7, lediglich
Natrium scheint als Ubeririger von Uberschu3kohlenstoff auf die
Hiille zu wirken. Uantersttchiometrisches Karbid reagiert mit
Stahl wegen {reier Metallanteile eutektisdlzfé9_7; Nach neueren
Erkenntnissen.éf1qg7 ist die Reaktion mit Stahl) nur auf freien
2-Geha1t, nicht

aber auf Anwesenheit wvon M233 im Gefige des Brennstoffs.

Kohlenstoefi zurilickzufilhren oder auf hheren MC



5. Zuszrrenfassvng

i1e Auswzhl eines cptimalen Brerastoffs erscheint sehr schwierig,
un 30 ment als eine quantitativ: umfassende Analyse z.Zt. noch
gexr nicht mdglich ist. Dinige Stoffe sind noch fast gar nicht
unte*sncht_[ 7_/ In grofBerem Umfanze sind eigentlich erst die
Oxyde und Karbide untersuvcht, wernr zuch laungst noch nicht voll-
sténdig, wie einige Gesantherichte zeigen JT29, 3QL7. Der Cesamt-

ndruvck ist, 4aB die Oxyde am besten bekannt sind, die Xarbide,

tesonders die Nitrice dagegen roch weitgehend zu untersuchen
sind. Aber der IDindruck wird deutlich, dali die Karbide am lei-~
stungefahigsten uvad auBer dem C:oyd 1rohl auch am billigsten lLerzu-

stellsn siand. Die Harbide sind allerdings, was die Verirzglich-
keit mit dem Hiitlmeterial betrifft. =twas schwierizer anwendbar.
Avfercdem scheidzn sie sicher bei Wanser- und Dampfkithluag zls
Breanstoff aus. Die Niitride sind hinzichtliza ihver Herstellung
réglicherveise etwas teurer,; ihre thermische Belastharkeit ist
evenfalls geringer als beim Karbid., BSuch ist ihre Vertriglichkeit
mit Dampf beschrinkt, wenn auch nicht so sehr wie beim Xarbid.
Di= Vertriglichkeit mit Stahl bei l¥ngerem Abbrand ist unbekannt,
vor allem im Ejin®»lick auf die Freigetzung von Stickstoff wihrend
der Xernspaltung. Die bevorzugt in Freakreich propagierte Ker--
stellung von Karbonitridern berunt auf der Tatseche, cdall sie
leich* einphasig stochicmetrisch herzustellen sind. Die neuere
Erfahrung an gleicher Stelle geht jedoch dahin, daB beil Verzicat
aul Nickel als Jinterhilfe, Farbid auvch in cstSchiometrischer
einphasiger Form herstellbar ist_1—1q;7. Demit treten die Xarbo-
ritride wieder atwas in den hRintergrund. Insgesamt also kann
man sagen. dal Xarbid und Nitrid leistungsf@higer sind als Oxyd,
daBl zber das Karbid inegesemt von der Olzonomiz her vor dem Hitrid
liegen durlte. was z.%t. alicrdings nur sbzuschditzen ist, da fiir
des Nitrid noch keine Gkoromirclien Herstcllungsmethoden fiir

grofiere Crargen bekannt sind.
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Tabelle 1 Anwendungsformen von Brennstoffen

Anwendungsform U | Pu | U=Pu UO2 PuO2 1102--1"'\:02 UC | PuC |UC-PuC PuN | UN-PuN

gesinterte Tabletten x x x

gesinterte Tabletten spezieller Form x x x

gesinterte, vibrierte Partikel aus x x x

gebrochenen Griinlingen

gesinterte, vibrierte Partikel aus x x x

Spezialverfahren

gesinterte, vibrierte Mikro- x x x

tabletten

gesinterte Tabletten aus gebroche-

nem Reaktionsgut x x x x x

gebrochenes, vibriertes Reaktions-

gut x x x x x
- gebrochenes, vibriertes Schmelzgut x x x x x x

fester, reiner Guf x x

fliissige, reine Schmelze x

feste Legierung oder Mischung mit x x x x x x . x x x

nicht radioaktiven Stoffen

fliissige Legierung oder Mischung mit x

nicht radioaktiven Stoffen

x = Anwendungsformen wurden realisiert

¢L - II



Tabelle 2a: Keramische Bremnstoffdichten bei 625 °C

UO2 PuO2 uc PuC UN PuN
Theoretisch?sfzzggische Dichte 10,96 11,46 13,63 13,60 14,32 14,25
Metallmasae?;;oil 88, 1 88,1 95,2 95,2 ok b 94,5
Metalldlente yon?) 9,68 | 10,12 | 13,0 | 13,0 | 13,5 | 13,4

Tabelle 2b:

Dichten von metallischen U und Pu

U Pu
o< 19,04 £ 19,86
A 18,11 B 17,70
r 18,0 r 17,13
d 15,90
d'" 16,10
£ 16,51

t = 11
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Tabelle 3 Thermische Daten von Brennstoffen
linearer thermischer
gl:;:::tnit :::g:hnungakoe.ffi- Schmelzpunkt Literatur
°c x 10°8/°¢ °c
< o « 17 1132 I
i} 8 8 22 14
r77h 1?7
o < 67
B 126 B 41
209 & 35 ‘
Pu I 516 § 8.6 640 ALY
d' 456 S' =596
& 4gh £ 15
Kfz 10.5
U0, (CaF,) 20 - 1000° 2800 LT
Kfz 1.4
Pu0, (CaF,) 20 - 1000° 2290 VALY
vo, -
20 w/o Puo, 2690 L7
, Kfz 11.0
2400 /"4 14,19
ue (NaCl) 20 - 1600° /7197 LT | L9
) Kfz 10.8 -
Puc (NaC1) 20 - 1000° /T1k 7 1650 [77 | L7987
uc - (RaCl) 11.9
20 w/o0 PuC 20 - 1400° 2k80 L7297
ON Kfz 10.1
(NaC1) 20 - 1600° /718 7 850 [W7 | [%187
Kfz 11.2 - 13.6
Pul (NaCl1) 20 - 1000° /97 2750 [77 | [797




Tabelle 4

Maximale Stableistungen verschiedener U-Pu-Brennstoffe flir bestimmte

Brennstofftemperaturbegrenzungen

Relative mittlere o o o W
Brennstoff Wirmeleitfihigkeiten Ty €C) T, ) AT =TT, (O | Qpay B
U-Pu 12 500 850 350 1300
(U-Pu)C 7 900 2000 1100 2300
(0~-Pu)N 7 900 1800 900 1900
(U-Pu)62 -1 900 2700 1800 550

Zusammensetzung der Brennstoffe: jeweils 20 Gew.% Pu

*)

Die Wirmeleitfhhigkeiten beziehen sich auf UOZ' Hinsichtlicher der
wurden 1500 °C, bei U-Pu 900 °C gewkhlt.

keramischen Brennstoffe

9L - II



Tabelle 5

Kompatibilitiit keramischer Brennstoffe mit Luft, Wasser, Natrium bzw. NaK und austenitischem Stahl

Luft H,0 Na oder NaK . Stahl (Austenit)
Brennstoff (Reaktion) (Reaktion) Vertriglichkeit Vertriglichkeit
UO2 0308 UBOB-HZO - gut
PuO, - - gut bis 680° /26 7 |gut bis 1400° /277
PuC langsam bis 300° Z_217 heftig [21_7 gut bis 430° [28_7 %eetir!;'chtliche Reaktion
: 1000° /28 /7
o langsam bei 20° ut bis 600° {iberstochiometrisch
uc langsam bis 300 zf§157 heftig in siedendenm g und stachiogetrisch
B,0 /237 /23, 24, 25 7/ gut bis 800
L2329 7
o bestlindig in H,O, o
UN er.;7 bestléindig bei 207, 100° 400-700 h? bestiindig bis 820,
einige Jahre Zerfall in Damgf bei 1000 h
3007, 12 h keine Reaktion bis
1300°, 100 h
R (] Zerfall in H, O,
pux /67 | Pestindig bel 207, 100%, 10 min® gut bie 800°

einige Monate

etwas bestiindiger bei
20°

UPuN 20 ¥ Pu

keine Reaktion bei
1000°, 1000 h, /117

L = 1II
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1, Einleitung

Die Hiillmaterialauswahl fiir einen schnellen Brutreaktor muB unter
ganz anderen Voraussetzungen als die Brennstoffauswahl erfolgen.
Wdhrend beim vorgegebenen Brennstoff, z.B. ein Uran~Plutonium-Ge-
misch, durch die Art der Verbindung -~ Oxid, Karbid, Nitrid, Me-
tall -~ die mdglichen Herstellungsverfahren -~ Tabletten, ein-
vibriertes Pulver - sowie die Brennelementauslegung - Durch~
messer, Anreicherung, Abbrand, Dichte - eine grofle Variations-
breite moglich ist, muB man beim Hiillmaterial von vorgegebenen und
nur geringfiigig beeinfluBbaren Eigenschaften ausgehen. Der jahr-
zehntelange Entwicklungsvorsprung auf dem Gebiet der Metallegie-
rungen gegeniiber den Erfahrungen der Uran-Plutonium-Keramik gibt
nur noch wenig Spielraum fiir neue, herausragende Legierungen und
setzt die Schwerpunkte auf die Anwendung vorhandener, vielfach

erprobter Legierungen.

Die liberragende Aufgabe der Brennelementhiille wird durch die in

Tabelle 1 wiedergegebenen typischen Auslegungsparameter filir einen
natrium- und dampfgekiilhlten Briiter deutlich. Neben dem Temperatur-
bereich von 700-750 °C, der maximalen Lebensdauer eines Brennele-

16

ments von 20 OO0 h, das bei einer NeutronenfluBldichte von 10

23

n/cmzsec einer Neutronendosis > 10 n/cm2 entspricht, ist vor
allem die mechanische Belastung herauszustellen. Diese wird beim
natriumgekiilhlten Reaktor vom Innendruck, durch Spaltgas und Brenn-
stoffschwellen, und beim dampfgekilhlten Reaktor vom Kiihlmittel-

druck in der Groflenordnung von 170 atm bestimmt.

2. Auswahlkriterien

Bei der Vielzahl der bekannten Metalle und Metellegierungen ist
eine gewisse Vorauswahl unvermeidbar. Diese Einschriankung ist
nur durch die Aufstellung von Mindestforderungen mdglich, die
sich zwangsldufig aus der gegebenen Zielsetzung ableiten lassen.
Neben besonderen neutronenphysikalischen Eigenschaften sind die
mechanischen und chemischen Beanspruchungen ausschlaggebend. Die

Hiillmaterialauswahl im engeren Sinn setzt damit einen Reaktorent-
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wurf, eine Studie voraus, da die Eigenschaften der in Frage kom-
menden Legierungen nur sehr geringe Unterschiede zeigen und ent~
wurfsbezogen gegeneinander zbgewogen werden miissen. Die Auswahl
im weiteren Sinne kann dagegen von Mindestforderungenr ausgehen,
die auch auf bestimmten Vorstudien und Versuchen basieren miissen.
In Tabelle 2 sind diese Mindestforderuagen zusammenfassend darge-

stellt. Im einzelnen 1ld0t sich dazu folgendes sagen:

2.1 Neutronenphysikalische Eigenschaften

Mach den bisherigen Erfahrungen und Berechnungen ist der Ab-
sorptionsquerschnitt fiir schnelle Neutronen ein gutes MaB fiir die
geforderten neutronenphysikalischen Eigenschaften, die vor allem
die Brutrate und die sog. inhZrenten Sicherheitskoeffizienten,

z.B. Doppler~Koeffizient, beceinfliussen. Ausfiihrliche Untersuchungen
haben gezeigt, da’3 ein mikroskopischer Absorptionsquerschnitt von
20 mb fiir Hillmaterialien mit guten Festigkeitseigenschaften eine

obere Grenze darstellt.

2.2 Mechanische Eigenschaften

Auf Grund der Beaanspruchung muBl vor allem eine ausreichende
Zeitstand<estigkeit bei hohen Temperaturen gewZhrleistet sein.
Diese Forderung kann natiirlich nur qualitativ gesehen werden. Wie
bei allen Konstruktionselementen lassen sich fehlende Festigkeiten
des verwendeten Werkstoffs durch geeignete konstruktive MaBnahmen
in gewissen Grenzen kompensieren. Bei einem Brennelement-Hillrohr
sirnd dies grolere WandstZrken, ldngere Gasrzdume und gegebenenfalls
nicdrigere Kilhlmitteltemperaturen. Da jedoch die Wechselwirkung
mit den 3rennstoff eine wichtige Rolle spielt, muB gerade bei den
Festigkeitsforderungen das Brennelement als Einheit gesehen und

die Wirtschaftlichkeit des Rezktors mit berilicksichtigt werden.

Als sinnvolle Mindestforderung scheint trotzdem eine Zeitstand-
festigkeit von 10 bis 15 keg/mm® bei 650 °C und 20 000 h ange-

bracht.



2.3 Chemische Eigenschaften

Das wichtigste Kriterium ist hier die sog. allgemeine Xorro-
sion bzw. Oxydation der HiilloberflZche, die sich durch eine Ver-
sprodung der Randzone durch Sauerstoffaufnahme bzw. durch die
Bildung einer festhaftenden oder losen Oxidschicht bemerkbar
macht. Als KorrosionsmaB wird die Eindringtiefe in/um bzw. die
Gewichtsvergnderung in : mg/bn?flache verwendet.

Hier eine zahlenmiBige Mindestforderung anzugehben, ist wenig sinn-
voll, da die Wirkungen sehr unterschiedlich sein konnen. So werden
Zirkonlegierungen erst durch die Bildung einer festhaftenden Oxid-
schicht, d.h. einer relativ hohen Gewichtszunahme korrosionsbestzn-
dig, widhrend andere Legierungen durch laufendes Abplatzen der Oxid-
schicht bei relativ hoher Korrosionsgeschwindigkeit geringe Ge-
wichtsverdnderungen zeigen.

Allgemein 1dBt sich sagen, daB die AnfengswandstZrke der Hiillrohre
durch die Korrosion nur in dem MaB besinfluBt werden darf, daBl da-
durch keine Beeintrdchtigung der mechanischen Eigenschaften er-
folgt. So kann z.B. eine Legierung. deren Korrosionsgeschwindig-
keit nach 20 000 h einem Abtrag von 0,3 mm bei 0,4 mm Ausgangs-

wanddicke entspricht, gar nicht in die engere Wahl gezogen werden.

Als Kriterium in Natrium gilt ein geringer absoluter Korrosions-
angriff bei Sauerstoffgehalten im Natrium von ca. 50 ppm sowie
Unempfindlichkeit gegeniiber Massetransport, d.h. Ldsung von Le-

gierungsbestandteilen und Ablagerung an anderen Teilen des Systems.

Wichtigste Forderung an das Hiillmaterial eines dampfgekiihlten Brii-
ters ist die Unempfindlichkeit gegeniiber Spannungsrifkorrosion

sowie gute Korrosionsbestdndigkeit unter Wirmeilibergangsbedingungen.
Letztere Forderung ist jedoch bisher zu wenig erforscht, um nidhere

Angaben machen zu konnen.

2.4 Anderung der Eigenschaften durch Neutronenbestrahlung

Dieses Kriterium ist so spezifisch fiir den Reaktorbau und
seine Untersuchung setzt so spezielle und damit teure Versuche
voraus, dafl eine Vorauswahl nur in sehr breitem Rahmen und in

Kenntnis der notwendigen Grundlagen erfolgen kann.
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Neben einer geringeren Beeinflussung der chemischen Eigenschaften
werden cdurch die Bestrahlung vor allem die mechanischen Eigenschaf-
ten beeinfluRt. In dem fiir Brutreaktoren interessierenden Tempera-
turbereich oberhalb 600 °C kommt es dabei vor allem zu einer star-
ken Abnahme der Duktilitidt, die sich in einer Verminderung der

Bruchdehnurg und der Standzeit im Zeitstardversuch deutlich macht.

Die Mindestforderung nach einer Bruchdehnung von >1 % bei 750 °c
im bestrahlten Zustand so0ll deshalb auch nur die Notwendigkeit

einer Mindestduktilitdt wiedcrgeben.

3. Legierungsauswahl

Neben den bisher aufgefihrten Mindestforderungen an das Hiillrohr
eines Brutreaktors gibt es natiirlich noch einige andere Kriterien,
die letztlich die endgliltige Auswahl beeinflussen kdnnen. Erwihnt
seien nur die Verarbeitbarkeit zu diinnwandigen Rohren hoher Genauig-
keit mit und ohne Rippen, wirtschaftliche Gesichtspunkte, d.h. der
Materialvreis oder sicherheitstechnische Uberlegungen, die z.B.

bei Kobaltlegierungen durch die Systemkontamination Bedeutung er-
langen konnen.

Die im wvorhergehenden Kapitel aufgefiilhrten Kriterien sind deshalb
fliir eine Vorauswahl hinreichend, die letztliche Entscheidung be-

darf natiirlich tiefergehenden Uberlegungen.

3.1 Neutronenphysikalische Eigenschaften

In der Tabelle 3 sind die Absorptionsquerschnitte der wichtig-
sten Metalle und Legierungselemente fiir schnelle und zum Vergleich
fiir thermische Neutronen zusammengestellt, wobei eine Unterteilung
in drei Gruppen vorgenommen wurde:

Gruppe 1: bis 10 mb; Gruppe 2: von 10 ~ 25 mb; Gruppe 3: > 25 mb.
In der 1. Gruppe ist eigentlich nur das Eisen als Basismetall fiir
Legierungen von Bedeutung, da das Vanadin groflenordnungsmiBig
schon in die 2. Gruppe hineinrcicht. Aluminium- und Titanlegie-
rungen sind fir einer Einsatz bei Temperaturen oberhalb 600 °c
und den hohen Festigkeitsforderungen nicht geeignet, wihrend

Chrom bzw. Chromlegierurgen neben der hohen Sprddigkeit nur sehr
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miBige Langzeiteigenschaften aufweisen. Versuche, durch geringe
Yttriumzusdtze die Sprodigkeit zu vermindern und durch Karbid-
ausscheidungen der Langzeiteigenschaften zu verbessern, brachten
bisher nicht den gewiinschten Erfolg.

Eisenbasislegierungen stehen damit nach den neutronenphysikali-
schen Eigenschaften an erster Stelle, wdhrend die anderen Elemente

der Gruppe 1 als Legierungspartner besonders geeignet sind.

In der Gruppe 2 sind trotz schlechterer neutronenphysikalischer
Eigenschaften die Elemente Vanadin, Kobalt und Nickel als Basis-
metalle noch von Interesse, wdhrend alle anderen nur als Legie-
rungspartner eine Rolle spielen. Die Entwicklung von Vanadinlegie-
rungen steht dabei noch am Anfang, mdglicherweise haben aber ge-
rade Vanadinlegierungen, langfristig gesehen, gute Aussichten,
als Hillmaterial in natrium- und edelgasgekiihlten Reaktoren ver-
wendet zu werden. Kobalt- und Nickellegierungen werden dagegen
heute bereits in grioBeren Mengen bei hohen Temperaturen und Be-
lastungen verwendet. Fiir schnelle Brutreaktoren sind dageben vor
allem Nickellegierungen von Interesse, da bei Kobaltlegimngen
das langlebige CosO-Isotop neben der hohen Kilhlmittel-Kontamina-
tion bei der Wiederaufbereitung bestrahlter Brennelemente grofle

Schwierigkeiten bereitet.

Die Elemente der Gruppe 3 kommen dagegen als Legierungsbasis nicht
in Frage. Selbst unter Beriicksichtigung ihrer hohen Festigkeit,
d.h. einem kleinen Strukturmaterialanteil im Core, werden nach
den bisherigen Rechnungen die Brutrate und der Dopplerkoeffizient
iiber das zulissige MaB hinaus beeinfluBlit. Aus diesem Grund ist
auch die aus Festigkeitsgriinden erwlinschte Zugabe dieser Elemente

zu anderen Legierungen nur in gewissen Grenzen mdglich.

In Tabelle 4 sind die mikroskopischen Absorptionsquerschnitte
der wichtigsten, in Frage kommenden Legierungen sowie ihre maxi-
mal moglichen Legierungsbestandteile wiedergegeben. Aus Festig-
keitsgriinden konnen von den Eisenbasislegierungen im Augenblick
nur austenitische Stdhle verwendet werden. Den glinstigsten Ab-
sorptionsquerschnitt besitzt der Stahl 18/9 CrNi, auch als V2A
oder Nirosta-Stahl bekannt. Mit steigendem Nickelgehalt bzw.

Zulegierung von Niob und Molybddn steigt der Absorptionsquer-
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schnitt geringfiigig, ein deutlicher Sprung in die Groflenordnung der
hochwarmfesten Nickellegierungen setzt beim sog. Incoloy-Typ ein,
einer 20/30 CrNi-Legierung mit maximal 5 % Mo, Nb und W. Neutronen-
physikalisch entspricht sie damit den unglinstigeren Nickellegie~
rungen, deren Verwendung eigentlich nur aus Festigkeitsgriinden ge-
rechtfertigt werden kann. Innerhalb dieser Legierungsgruppe zeigt
sich nach den neutronenphysikalischen Eigenschaften bei vergleich-
baren mechanischen Eigenschaften der Vorteil der aushdrtbaren Legie-
rungen, z.B. Inconel X750, gegeniiber mischkristallhirtenden Legie-
rungen, z.B. Inconel 625. Bekanntlich erfolgt die Aushdrtung iiber
die NiB(Ti,Al)-Phase, d.h. Zulegierung von Elementen der Gruppe 1,
wihrend die Mischkristalllkirtung Elemente der Gruppe 3 - Mo, Nb,

VWV, erfordert.

Von den Nickellegicrungen stechen damit aushirtbare Legierungen an
erster Stelle, uihrend Legierungen vom Typ Inconel 625 an der Gren-

ze der Verwendbarkeit liegen.

Uber Vanadinlegierungen sind nach dem heutigen Stand der Entwick-
lung noch keine endgiiltigen Aussagen mdglich. Die auch internatio-
nal bekannte Standardlegierung V-20Ti hat einen vergleichbaren Ab-
corptionsquerschnitt mit den aust. Stdhlen; die aus Festigkeits-
griinden notwendige Zulegierung von Niob und Reduktion des Titan-
gehaltes - 2z,B., V-3Ti-15Nb - filhrt zu einer Verdopplung des
Absorptionsquerschnittes bis zur theoretisch mdglichen Grenze. Neuere
Entwicklungen auf der Basis von chrom- und aluminiurhaltigen Legie-

rungen diirften jedoch innerhalb der hier angegebenen Grenzen liegen.

Zusammenfassend 1H0Lt sich sagen, daB austenitische Stdhle eine
bevorzugte Rolle spielen, Nickellegierungen nur von den Festig-
keitsanforderungen her verwendet werden sollten, widhrend Vanadin-
legierungen vpis zZu maximalen Gehalten an Gruppe 3 - Elementen von

15 - 20 Gew.% keiner Beschrinkung unterliegen.

3.2 Mechanische Eigensch:zften

In XKenntnis der neutronenphysikalischen Eigenschaften gewinnt
eine Gegeniiberstellung der mechanischen Eigenschaften der in Frage
kommenden Legieruvngen an Bedeutung. In Abbildung 1 sind die 1000-
wnd 10 000 h Zeitstand’estigkciten bhei 650 °c aufgetragen, experi-

meatalle Trgebnisse iiber die 2C 000 h Zeitstandfestigkeiten liegen



bei den meisten Legierungen noch nichi vor.

Die beste Legierung der austenitischen Stzhle ist der X8CrNiMoV
Nb1613, ein nichtstabilisierter Vollaustenit mit Molybdidn und
Vanadin. Nach / 3 / betrdgt die 25 000 h Zeitstandfestigkeit bei
650 °¢c 13 bis 15 kg/mmz, er erfiillt damit die gestellten Mindest-
forderungen und gilt nach den bisher untersuchten Eigenschaften
als erste Wahl. Mit Werten zwiscoen © und 12 kg/mm2 diirfte ferner
der Stahl X8CrNiNb1613 in Tracge kommea. Als Hiillmaterial sind da-
gegen die Stdhle X5CrNi189, X3NiCrNb2520 und X5CrNiMo1812 unter
den gegebenen Festigkeitsforderungsn nur bedingt verwencdbar, die
zum Teil sehr gilinstigen Absorpticnsguerschnitte sprechen dagegen
fir eine Verwendung als Strukturmaterial im Corebercich. Weder
das Incoloy-800 noch der Irncoloy-Typ sind aus Festigkeitsgriinden
den sonstigen auctenitischen 5idhlern liberliegen, fir ihre Verwendung
miissen schon andere Gesichtspunkie und Eigenschaften ausschlag-

gebend werden.

Unter den Nickellegieruagen stehen bei den Festigkeitseigenschaf-
ten die aushdrtbaren Legierungen an der Spitze, von denen das
Inconel X750 auch einea relativ glinstigen Absorptionsquerschnitt
besitzt. Die mischkristallgehirtete Legierung Inconel 625 zeigt
bei einem relativ hchen jedoch noch vertretharen Absorptionsquer-
schnitt ebenfalls sehr gute Lrugzeiteigenschaften, wihrend die
Legierungen Hastelloy X, Inconel 6C4 und inconel 600 Festigkeiten

in der GroBenordnung dar anstenitischen Stdhie besitzen.

J.

Von den bisher bekannten Varadinlegierungcn besitzt die Legierung
V-3Ti-15Nb herausragende Testigkeitscigenschaften. der Absorptions-
querschnitt entspricht jedoch dem des Inconel 525. Die physikalisch
ginstige Leglerung V-207i bietet dagegen keinerlel Vorteile gegen-
liber den austenitischen Stdhlen. ihve Verwendung als Hiillmaterial
erscheint damit wenig sinrvoll. Die TLegierungsentwicklung ist hier
jedoch noch nicht abgeschlossen, walirscheinlich werden durch neue
Gesichtspunkte, vor allem cem Korrcsionsverhalten, vollig neue

Legierungselemente zn Bedeutung gewinnen.

Zusammenfacssend 1Bt sich unter Berilck:sichtigung der neutronen-
physikalischen und mechanischen IBigenschaften sagen, daB die

hochwarnfesten austeaitischen Stihle der 16/13-CrNi Gruppe als
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Hiilllmaterial am geeignetsten sind. Bei extrem hohen Festigkeits-
beanspruchungen, wie sie z.B. in dampfgekiihlten Reaktoren vorlie-
gen, sind dagegen die aushdrtbaren und in zweiter lLinie die misch-
kristallhdrtenden Legierungen noch gut geeignet. Bei den Vanadin-
legierungen hat vorerst die Legierung V-3Ti-15Nb die gegebenen
MSglichkeiten aufgezeigt, alle weiteren Entwicklungen miissen sich

an diesen Werten orientieren.

3.3 Chemische Eigenschaften

Ausschlaggebend ist hier das Korrosionsverhalten, wobei sich
die Betrachtungen auf austenitische Stdhle, Nickellegierungen be-
schridnken konnen. Bei der Betrachtung der Korrosionseigenschaften
ist eine Unterteilung nach den Reaktortypen, d.h. Dampf- und Natrium-

kiihlung, sinnvoll.

3.3.1 Dampfkiihlung

In dampfgekiihlten Reaktoren kann man mit Sicherheit vollent-

salztes Wasser verwenden, d.h. der Chloridgehalt betragt max. 0,1
ppm. Durch die Radialyse entsteht ferner Sauerstoff und Wasserstoff,
wobei man mit Sauerstoffgehalten von ca. 20 ppm rechnen mufl, die
jedoch durch Zugabe von Wasserstoff herabgesetzt werden konnen.
Trotzdem sollte das allgemeine Korrosionsverhalten, d.h. die Ab~
tragungsverluste, die Verwendung von avstenitischen Stdhlen und
Nickellegierungen nicht teeintrdchtigen. Um ein ganz allgemeines
Mafl anzugeben, wird die Abtragung in Heifldampf ohne Widrmeiibergang
bei austenitischen Stdhlen ca. 5 - 10/um/Jahr, die von Nickelle-
gierungen ca. Z/um/Jahr betragen. Vanadinlegierungen sind auf
Grund ihrer hohen Korrosionsempfindlichkeit in Wasser und Dampf

fiir dampfgekilhlte Reaktoren ohne Oberflidchenschutz ungeeignet.

Ein wichtiges Kriterium ist dagegen die sog. selektive Korrosion,
die ohne merklichen Abtrag durch Korngrenzen oder Spannungsrifi-
korrosion das Hiillrohr zerstdren kann. Nach Abbildung 2 nimmt

mit steigendem Nickelgehalt die Neigung zur SpannungsriBkorrosion
stark ab. Nickellegierungen sind damit nahezu unempfindlich und
die Vorteile von Iﬁcoloy 80C mit einem Nickeleehalt von 35 % in
thermischen HeiBdampfreaktoren werden durch dieses Bild deutlich.

Fir dampfgekiihlte Brutreaktorean kommen jedoch vor allem Legierungen
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mit einem Nickelgehalt groBer 50 % und entsprechend hohen Festig-
keiten in Frage. Die sogenannte Xorngrenzenkorrosion tritt dage-
gen auch bei Nickellegierungen auf. Incorel 625 und Hastelloy X
sind gegen diese Korrosionsart jedoch nahezu unempfindlich, wih-
rend entsprechende Ergebnisse bei Inconel X750 und Inconel 718

nicht bekannt sind.

Zusztzliche Einschrinkungen, z.D. EinfluB des Wiarmeflusses auf
die Xorrosion, Verhalten von Vendelrippen und Turbulenzforderer
in Dampf sind selbstverstdndlich mdglich und werden unter Unm-
stdnden Anderungen in der Legierungsauswahl in engen Grenzen not-

wendig machen. Entsprechende Versuche liegen bisher noch nicht vor.

Fir den dampfgekiihlten Briiter sollten damit auf Grund der hohen
mechanischen und thermischen Belastung und aus Korrosionsgriinden
Nickellegierungen auf der Easis Inccnel 625 bzw. Inconel X750 ver=-

wendet werden.

3.3%3.2 Natriumkithlung

Fir die Hiillmaterialauswahl natriumgekiihlter Brutreaktoren

ist das Korrosionsproblem weniger schwerwiegend als bei dampfge~
kilhlten Reaktoren. Bei einem technisch relativ einfach realisier-
baren Sauverstoffgeholt des Natriums von 50 ppm zeigen austeniti-
sche Stzhle und Nickellegieruanzen bei Temperaturen von 600 - 700 °¢C
Gewichtsatnahmen in der Grdhenordnung von 0,C1 -~ 0,1 mg/cmZ-Mo-
nat bzw. Abtragungen zwischen 3,01 und 0,0h/um/Jahr. Beide Legie-
rungestypen sind demit in Natrium gut best&ndig. Die Korrosionsge-
schwindigkeit wird dabei nur geringfiigig von der Legierungszusam-
mensetzung beeinfluBt. Wichtige Parameter sind die Natriumtempera-
tur, =-verunreinigungen und -geschwindigkeit, ferner Oberflichenbe-

schaffenheit und Zustand dexr Hullrohre.

Ein wichtiges Auswahlkriterivm wird dagegen durch Abbildung 3
verdeutlicht, es zeigt den Massctransport verschiedener Nickelle-
gierungen in Abhéingigkeit von der Versuchstemperatur. Mit stei-~
gendem Nickelgehalt kommt es zu einer Zunahme des Massetransports,
wobel vor allem Nickel im kalten Teil des Systems abgelagert wird.
Da es sich hier um c¢ine russische Untersuchung handeltlqu;7,stim-
men die Legierungen nicht genau mit dex bisher erwdhnten iiberein,

man kann jedoch sagen, daf Legierungen vom Typ Inconel 600 und
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mischkristallhidrtende Legierungen vom Typ Inconel 625 und Hastelloy
besonders ungiinstig sind, wdhrend in aushiartbaren Legierungen,

z.B. Inconel X 750, das Aluminium einen den Massetransport redu--

zierenden EinfluB ausiibt. Der EinfluB des Massetransports auf die

Gewichtszunahme wird durch eine lineare Extrapolation besonders

deutlich. Bei 750 °c liegt ein monatlicher Gewichtsverlust von

14 mg/cm2 vor, wiahrend bei der-allgemeinen Korrosion nur Betridge

von <1 mg/cm2 Monat auftreten.

Fiir natriumgekiihlte Reaktoren kommen damit vor allem austenitische
Stihle in Frage. Auf Grund der bisherigen Betrachtungen stehen an
erster Stelle Legierungen der Zusammensetzung 16/13 CrNi. Aussagen
iiber das Verhalten von Vanadinlegierungen sind im Augenblick noch
sehr schwierig. Die bisher untersuchten Legierungen zeigen noch

zu hohe Korrosionsgeschwindigkeiten. Durch entsprechende Oberfld-
chenbehandlungen bzw. Variation der Legierungsbestandteile diirfte
jedocn der schwerwiegendste Nachteil dieser Legierungen noch be-

einfluBbar sein.

3.4 Beeinflussung der Eigenschaften durch Neutronenbestrahlung

Die Beeinflussung der Eigenschaften durch die Bestrahlung
ist ein fiir den Reaktorbau spezifisches Problem. Da obendrein die
bei schnellen Reaktoren auftretenden hohen Beanspruchungen bei
thermischen Reaktoren nicht erreicht werden, kann man nur begrenzt
die Ergebnisse frilherer Bestrahlungsversuche in die Betrachtungen
einschlielen. Nach dem heutigen Stand der Untersuchungen 1Bt
sich etwa folgendes sagen: Die Strahlenversprddung kann in zwei
Bereiche unterteilt werden. Erstens die sogenannte Tieftemperatur-
versprodung, d.h. die Beeinflussung der mechanischen Eigenschaften
durch die iiber StoBprozesse eingebrachten Gitterfehler, die sog.
""defect clusters'", die sich in einer allgemeinen ErhShung der
Streckgrenze und Zugfestigkeit und einer Abnahme der Dehnung be-
merkbar machten Z3i§7. Diese Strahlenschddigung ist jedoch nur
unterhalb cines durch die Ausheilung der Gitterdefekte bestimmten
Temperaturbereichs wirksam, d.h. solange die Konzentration der
im dynamicchen Gleichgewicht vorhandenen, durch Bestrahlung ein-
gebrachten Fehlstellen in der CGroBenordnung der im thermischen

Gieichgewicht vorhendenen Lecrstellen liegt. Nach den bisherigen
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Bestrahlungsergebnissen ist damit zu rechnen, daB bei austenitischen
Stdhlen und Nickellegierungen bei Temperaturen oberhalb 600 °C diese
Voraussetzung nicht mehr erfiillt wird, die Tieftemperaturverspro-
dung somit nahezu ohne EinfluB auf das Hiillmaterial eines Brutreak-
tors ist_Z_2;7. Weit wichtiger ist damit der zweite Bereich, der
EinfluBl der Kernumwandlungen auf die mechanischen Eigenschaften bei
hohen Temperaturen, der sog. Hochtemperaturversprodung. Die bisher
aus der Literdgur bekannten Ergebnisse ZT8;7 sowie eigene Versuche
17L27 zeigten, daB Kernumwandlungen bei den interessierenden Werk-
stoffen erst oberhalb 500 °C die mechanischen Eigenschaften beein-
flussen. Ausschlaggebend fiir die Versprddung ist die Bildung von
Helium durch (n,o0-Reaktionen. Das Helium lagert sich im Tempera=~
turbereich merklicher Diffusion bevorzugt an den Korngrenzen in
Form von Blasen ab, wodurch die Korngrenzenfestigkeit stark herab-
gesetzt wird und der Bruch interkristallin bei sehr geringen Ver-
formungen einsetzt. Es wird somit weder die Streckgrenze noch die
Zugfestigkeit wesentlich beeinflufit, es kommt lediglich zu einem
starken Abfall der Bruchdehnung. Unter den mdglichen Kernumwand-
lungen ist die Reaktion 1OB(n,c;C)7Li mit thermischen Neutronen mit
einem Wirkungsquerschnitt von 3835 b am bekanntesten. In schnellen
Reaktoren spielen aber auch zahlreiche (n,«)-Recaktionen mit schnel-
len Neutronen und Wirkungsquerschnitten oberhalb 1 mb eine Rolle
(Tab.5).

Damit kann man relativ einfach ausrechnen, daf3 die gleiche Helium-
menge, die iliber die 10B_Reaktion bei Borgehalten von 10°% % in
einen thermischen Reaktor nach einer Dosis von 1021 cm-2 gebildet
wird, in einem schnellen Reaktor ohne Beriicksichtigung der 10B-
Reaktion nach einer Dosis von 2 °* 1022 cm_2 entsteht. Diese Tat-
sache zeigt die Bedeutung von Bestrahlungsversuchen in thermischen
Reaktoren fiir die Auswahl geeigneter Briiterhiillrohre und zur Klad-

rung der grundsdtzlichen Fragen der Hochtemperaturverspriddung.

Auf der Abbildung 4 ist die Bruchdehnung, im Kurzzeitversuch ent-
scheidendes Kriterium fiir die Hochtemperaturversprodung, von be-
strahlten austenitischen Stdhlen, Nickellegierungen und Vanadin-
legierungen (Mittelwert aus verschiedenen Legierungen) aufgetragen.
Deutlich wird vor allem die bereits bei 500 °C einsetzende starke

Versprodung von Inconel X 750, wobei die Dehnungen bei 750 °C bis



III - 13

auf 1 % zuriickgehen. Neben der Bruchdehnung geht auch die Stand-
zeit und Zeitstandfestigkeit im Langzeitversuch zuriick. Daher

sind aushdrtbare Legierungen, trotz gilinstiger neutronenphysikali-
scher und ausgezeichneter Festigkeitseigenschaften im unbestrahl-
ten Zustand, als Hiillrohre filir Brutreaktoren nicht geeignet.
Mischkristallgehirtete Legierungen vom Typ Inconel 625, das gleiche
gilt wohl auch fiir Hastelloy X, zeigen dagegen ebenfalls ab 500 °c
einen starken Abfall der Bruchdehnung. Bei 750 oC wurden jedoch
noch Werte von ca. 10 % gemessen, die sich mdglicherweise durch
entsprechende Vorbehandlung der Legierungen noch verbessern las-
sen. Ahnliches gilt fiir austenitische Stihle, deren Versprddung
unter gleichen Bedingungen erst ab 600 - 650 °C einsetzt. Als
bisher duktilste Legierung, selbst unter mehraxialer Belastung,
erwies sich bisher das Incoloy 800, das jedoch auf Grund der ge-
ringen Festigkeitseigenschaften fiir das bisher verfolgte Konzept

der sog. 'freistehenden Hiille" nicht geeignet ist.

Endgliltige Aussagen iliber die sowohl aushidrtbare als auch misch-
kristallhidrtende Legierung Inconel 718 sind im Augenblick noch
nicht moglich, da zu wenig Bestrahlungsergebnisse vorliegen, das
MaBl der Versprodung diirfte jedoch geringer sein als bei rein aus-
hd3rtbaren Legierungen.

Der Vorteil der Vanadinlegierungen wird in Abb.4 dagegen besonders
deutlich. Nach den bisherigen Untersuchungen zft£7 zeigten Vanadin-
legierungen keine Hochtemperaturversprddung, deutlich durch die
Zunahme der Dehnung mit steigender Versuchstemperatur. Die Ur-
sachen sind bisher noch nicht eindeutig gekldrt, jedoch diirfte

die Neigung k.r.z.-Metalle zum transkristallinen Bruch, selbst

bei sehr hohen Temperaturen, im Gegensatz zu k.f.z. aust. Stdhlen
und Nickellegierungen, eine Rolle spielen.

Neben den erreichbaren hohen Zeitstandfestigkeiten liegt hier das
wichtigse Argument fiir die Entwicklung von Vanadinlegierungen als
Hiilllmaterial fir natriumgekiihlte Brutreaktoren. Wzhrend die Ver-
wendung in edelgasgekilhlten Brutreaktoren sicher zu sein scheint,
muB fir natriumgekiihlte Reaktoren die Korrosionsbestdndigkeit noch

verbessert werden.

Uber den EinfluB der Bestrahlung auf das Korrosionsverhalten so-

wohl in Natrium als auch Dampf liegen bisher nur wenig Ergebnisse
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vor. Auf Grund des Mechanismus der Strahlenbeeinflussung, Verdnde-
rung der Leerstellenkonzentration, diirfte cie Liffusionsgeschwin-
digkeit und damit die Korrosicnsrate bzeinflubt werden. 2a dies
sicher nicht im gleichen MaB wie bei den mechsnischen Ligenschaf-
ten geschieht, diirfte das Problem fiir die Materialauswanl geringe
Bedeutung haben.

Das in 1727 nther beschriebene Karlsruher Liillmaterialeniwicklungs-
programm wird aber auch diese Frage durch entsprechende Versuche

kldren.

L, Zusammenfassung

An Hand der vier wichtigsten Auswahlkriterien fiir Briiterhiillrohre
- neutronenphysikalische, mechanische, chemische FEigencchaften

und deren Beeinflussung durch Neutronenbestrahlung - wurden ge-
eignete Legiecrungen sowohl fiir den natrium- als such dampfgekiihl-
ten Brutreaktor ermittelt. Bei Zugrundelegung der neutronenphysi-
kalischen Eigenschaften sind Eisenbasislegierungen den Nickelle-
gierungen eindeu%ig iliberlegen. Fiir eins gute Brutrate bazw. Ver-
dopplungszeit miissen damit austenitische Stdhle als Hiillwcrkstof-
fe verwendet werden.

Die gestellten Festigkeitsforderungen engen jedoch dieses Kriterium
stark ein. Neben sogenannten vollaustenitischen 16/13 CrlNi-Stihlen
mit enteprechenden festigkeitssteigenden Legierungsbestandteilen
miissen auch physikalisch ungiinstigere hochwarrifeste Nickesllegie~
rungen in die Betrachtung einbezogen worden. Neben aushdrtbaren

Legierungen sind sog. mischkristallh#rtende noch irteressant.

Dcs Korrosionsverhalten macht eine getrennte Betrachtung der

beiden Reaktortypen noiwendig. Fir natriumgekithlte Realkioren spielt
Massetransport eine wichtige Rolle. Da sich bei hohen Tempera-
turen vor allem Nickel an den kalten Stellen des Systems ablagert,
stehen austenitische Stihle, sofern ihre Festigkeiten ausreichend
sind, an erster Stelle. Fiir dampigekiinlte Realtoren muB neben der

selektiven auch die allgemeine Korrosion beachtet werden.

Dariiber hinaus machen die hohen Festigkeitsforderungen die Ver-
wendung von Nickcllegierungen notwendig. Pa diese Lagierungen unter

Warmelibergangsbedingungen eine hohere Korrosionsbestandigkeit als

der
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austenitische St&Zhle zeigen, miissen die unglinstigen physikalischen
Eigenschaften in Kauf genommen werden bzw. muBl durch Verminderung
von Druck und Temperatur die Verwendung von korrosionsbestzndigen

Incoloy-Legierungen ermdglicht werden.

Der EinfluB der Strahlenversprodung mufl unter den bereits erwzhn-
ten Gesichtspunkten erfolgen. Bei den vorgegebenen Reaktortempera-
turen spielt die sog. Hochtemperaturversprddung durch (n,«)-Reak-

tionen die wichtigste Rolle.

Bei entsprechender Vorbehandlung, d.h. Kaltverformung + Wdrmebe-

handlung, diirften stabilisierte austenitische Stdhle selbst bei

750 °C noch vertretbare Bruchdehnungen und Zeitstandfestigkeiten

erreichen., Fir natriumgekiihlte Reaktoren stehen damit Stidhle vom Typ
X8CrNiNb1613 - X8CrNiMoVNb1613

an erster Stelle. Durch geringe Variation der Zusammensetzung bzw.

Vorbehandlung diirften weitere, jedoch geringfligige Verbesserungen

moglich sein.

Die hohe Strahlenversprddung von aushidrtbaren Nickellegierungen

vom Typ Inconel X750 schliefit, trotz sonstiger guter Eigenschaften,

ihre Verwendung im Reaktorbau aus. Mischkristallgehirtete Legie-

rungen mit spezifizierter Zusammensetzung und Vorbehandlung vom Typ
Inconel 625 - Hastelloy X

stehen filir den dampfgekiihlten Brutreaktor damit z.Zt. an erster

Stelle.

Da die Entwicklung von Vanadinlegierungen noch am Anfang ist, sind
endgiiltige Aussagen noch nicht mdglich. Neben edelgasgekiihlten Reak-
toren kommen sie aus Korrosionsgriinden nur fiir natriumgekiihlte
Reaktoren in Frage. Neben ausgezeichneten Festigkeitseigenschaften
einiger Legierungen zeigen nach den bisherigen Versuchen Vanadin-
legierungen keine Hochtemperaturversprddung durch Neutronenbestrah-
lung. Das Hauptaugenmerk muBl jedoch in Zukunft auf die Verbesserung

der Korrosionseigenschaften in Natrium gelegt werden.
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Tab.1 Auslegungsparameter fiir ein Brennelement
natrium-und dampfgekiihlter Brutreaktoren

Natriumkiihlung (1) }Dampkahlung (2)
Ldnge mm 2675 2155
AuBendurchmesser mm 6.0 70
Wandstdrke mm 0,38 0,37
Max . Hill d-
03 entuen\qlr?gratur °C 696 747
Kihlmitteldruck atm 6 170
Betriebszeit pro | 1
Brennelemer[\.)t h 20 000 10 000 .
Neutr-fluBdichte cm's’ 10" 17-10°
Mechanische Haupt- Innendruck Aufendruck
beanspruchung etwa 100 atm | 170 atm



Tab.2

Mindestforderungen fir die Auswahl von Briiter- Hillmaterial

Kriterien Eigenschaften Mindestforderungen Bemerkungen
Absorptions - Gilt fur einen
Neutronen - querschnitt Strukturmaterial -

physikalische
Eigenschaften

fur schnelle
Neutronen [100 keV]

G;n'r 220mb

anteil im Core von
15-25°%

Hochtemperatur-

Festigkeit |

Chemische
Eigenschaften

R ——

Zeitstand - und
Kriecheigenschaften
bei 650°C

~ Korrosionsgeschwin-

digkeit in Natrium
und Dampf

Anderung der
Eigenschaften
durch Neutronen-
bestrahlung

Hochtemperaturver -
sprodung durch
(n, o )-Reaktionen

k
S8 /20000 = 10'1559,.;,:

Abtragung S 0,04 umihr

in Dampf: keine Spann -
nungsrifkorrosion;
Natrium : vernach ldss;

- sigbarer Massetransport

Bruchdehnung
bei 750°C >1°%

Festigkeit abhdngig
vonder Auslegung
und konstrukti\(en

Gestaltung

Abtragung kein Eso-‘
lutmaf!Abhdngig von

der Wanddicke und
Festigkeit

6 > 1%
nur furdie erste

Vorauswahl ge -
eignet

ge = III
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Tab.3 Absorptionsquerschnitte der
wichtigsten Metalle

Gruppe Metall 6n3(100keV) Enyltherm)
! [mb] [barnl
Al 4 0.230
Ti 6 5.8
1 Fe 6.1 253
Cr 6.8 3.1
v 9.5 15.1
Si 10.0 0.16
Co 11.5 37.0
. Ni 12.6 L.8
2 Zr 15 .1 0.18
Cu 24.9 3.77
Mn 25.6 13.2
Mo 71.0 2.7
Nb 100.0 1.15
3
w 178.0 19.2
Ta 3250 21.0




Tab.4 Max.Gehalte an Leg.-Elementen und Absorptionsquerschnitt
fur schnelle Neutronen

in [ Gew.-%]

egieruns | Mox. Legierungsgehatte [

Ne] €I Felcr| Al Ti v | il Ni| M| Mol Nb w |Neutr.[00keVlinmb
X5 CrNi 189 /W.Nr.4301/A1Si 304 1 [005 |Rest|180 1,0 9,0; 20 | 725
@ X8 CrNi Nb16 13 / 4961 2 |008 Rest 160 05 130 10 12 7,95
'S X3 NiCrNb 2520 -3 0,03 |Rest|200 05 250! 1.0 05 8 22
(' X8 CrNiMoV Nb 16 13 /4988 4 0,08 Rest|16,0 0750,5 1130 1,0 12 | 1,2 8,34
& X5 CrNiMo 18 12 /44367316 5 |0,05 Rest 185 10 (140 20 30 8,50
£ Incoloy 800 6 |01 |Rest/ 23006 | 0,6 10350 1,5 873
 incoloy TYP 7 |01 [Rest2300,6 | 06 10 350 15| 50|50 50| 1549
o Inconel 600 8 1015:10,0 17,0 0,5 Rest 1,0 10,94
S Inconel X 750 9 | 00890 170/10(27 05 [Rest 10 12 1 41
S, Hastelloy X 10 | 01 1185 |220 075 Rest 10 /90 06| 1322
.f':’ Inconel 718 11| 01 Rest21,0 |08 | 115 035550 03533 55 1414
= Inconel 625 12101 |50 230(04 |04 0.5 Rest| 0,5 /10,0 ' 415 17,06
‘_,jv-zo T 13 | 20 [Rest ” 8,71
.afv-zo Ti-10NDb 14 20 Rest 10 14,48
_‘_:,’ ;v-m Ti-15Nb 15 10 [Rest 15 17,10
> V-3 Ti-15Nb 16 3 |Rest 15 17,60

+4

4















Tab. 5 Wirkungsquerschnitte der hdufigsten stabilen Isotope verschie-
dener Elemente fiir (n, o )-Reaktionen mit schnellen Neutronen

Nuklid N 14 Al 27 Ti 46 Ti47 Ti48
Wirkungsquerschnitt ~ mb 41 - 0.65 0.66 5.5 0,011
Nuklid V51 Cr52 Cr53 Fe54 Fe56
Wirkungsquerschnitt mb 0,035 0,073 30 0,74 0,35
Nuklid Co 59 Ni 58 Nb60 Nb93 Mo 92
Wirkungsquerschnitt mb 0,23 0,5 0,8 0,04 0,035
Nuklid Mo94 | Mo95 | Mo96 & Mo97 | Mo9s
Wirkungsquerschnitt ~ mb 0,66 3,7 0,3 13 0,066
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1. Einleitung

Die Kenntnis der Temperaturverteilung im Brennelement (3E) ist
fiir die Beherrschung des BE-Reaktorverhalteas von entscheidender
Bedeutung, da die bestimmenden Vorginge und Eigenschaften im
Brennstoff wie das Spektrum der mechanischen Eigenschaften, die
thermische Ausdehnung, das Schwellen, die Porenwanderung, die
Spaltgasfreisetzung, Strukturdnderungen, Diffusionsvorgidnge wie

Sauerstoffwanderung usw. relativ stark temperaturabhingig sind.

Unter Zugrundelegung der fiir Schnelle Briiter spezifischen Vor-
aussetzungen und auf der Basis von im wesentlichen 4 konstanten
Materialgrofen wird die Temperaturverteilung im BE berechnet und
diskutiert. Die Problematik der Berechnung der Temperaturvertei-
lung innerhalb der Hiille und ihre Ver#nderung wihrend des Reaktor-
betriebes auf der Basis der Brennstofiwdrmeleiti#higkeit und der
Wadrmedurchgangszahl Brennstoff -~ Hille wird behandelt. Dabei wird
der Wirmedurchgang durch die Ubergangszone Brennstoff - Hiille

auf der Basis eines idealen und realen Spaltmodells genau unter-

sucht.

2. Quantitative Behandlung der Temperaturverteilung im B% auf

der Basis empirischer Materialgrofien

Im folgenden Kapitel werden nach der Darlegung der Grundbegriffe
und der Festlegung der Voraussetzungen die Temperaturverteilung
im BE auf der Basis konstanter Materialgrioflen abgeleitet und eini-

ge Parameteruntersuchungen durchgefiihrt.

2.1 Voraussetzungen und Grundbegriffe

Die Schnellbriiter-Brennelemente besitzen Zylindergeometrie
(r,z). Die Radialabhingigkeit der Wirmeleistungsdichte q kann
vernachliassigt werden, die z-Abhiéngigkeit muB in Rechnung ge-
stellt werden. Wegen Brennstofflinge >» Brennstoffradius und
der relativ schwachen z-Abhidngigkeit von g ist die z-Komponente
der Warmestromdichte é gegen die r-Komponente zu vernachlidssigen,
d.h. die Wdrme stromt im Brennstoff bzw. im BE radial nach aufen
zur Brennelementoberflidche. Dort wird die Wdrme ven dem das BE

umgebenden achsial stromenden Kilhlmittel abgefiiart. Durch diese



Voraussetzungen wurde das Problem separiert in der Weise, daB die
Radial- und die Achsialabhingiglkeit unabhingig voneinander bve-
handelt werden konnen. Wir interessieren uns im folgenden fiir die

stationidren Verhdltnisse.

Bei stationdren Verhdltnissen gilt:

F

Die in einem Volumen V mit der Warmeleistungsdichte q erzeugte
Wirme muB im stationdren Zustand durch die Oberfldche F des Vo-
lumens mit der Warmestromdichte j abflieBen.

DefinitionsgemdfB gilt:

Hat das (wdrmeproduzierende) Brennstoffvolumen V die Linge L, so
gilt fiir die Stableistung X

X:%[Vf(qdv (2)

Das Wdrmeleitintegral @ ist wie folgt definiert

T
o
w = f ky (T) aT (3)
TB
T° = Maximaltemperatur (Bei zentrierten Vollzylindern gleich-
bedeutend mit Zentraltemperatur, bei zentrierten Hohlzy-
lindern gleichbedeutend mit der Innenoberfléchentempera-
tur.)
TB = Brennstoffoberfliachentemperatur

In Fig.1 ist ein Querschnitt durch das BE dargestellt. Wir ver-

nachldssigen in diesem Kapitel den Spalt zwischen Brennstoff und
Hiille und ersetzen den endlichen Temperaturabfall im Spalt durch
einen Temperatursprung an der Hiillinnenoberfl#che. Entsprechend

verfahren wir mit der Ubergangszone Hiille-Kiihlmittel. In Kapitel
L4 wird der Temperaturabfall in der Ubergangszone Brennstoff-Hiille
detailliert behandelt. In Fig.2 ist qualitativ der radiale Tempe-

raturverlauf im BE dargestellt.
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fiir den Vollzylinder:

T (2)
X () = a(z) r°w= MTJ kg (T) 4T (5)
Tp(z)
fir den Hohlzylinder:
T, (2)

o T
Xy (2) = ;2T (0 - »,°) = . kg (T) 4T (6)
S S T,(z)

Ir
mit.E = ;Z-
B

Index o fiir Vollzylinder

Index Z filir Hohlzylinder

fan erlzennt aus (5) und (6), daB bei fester Stableistung )f, fester

Brennstoffoberflidchentemperatur T, und festem Brennstoffradius Ty

B
mit wacheendem Zentralkanalradius ry eine gravierende Erniedrigung

der Maximaltemperatur erfolgt (Thermischer Zentralkanaleffekt
/1.

Weiterhin erh#lt man aus (1) und (2) folgende sowohl fiir Brennstoff-

voll- als auch Hohlzylinder giiltige Beziehung

X(z) = 27r /A (z,r) r >rp (7)

In /2 7 und in Beitrag XI wurde die Temperaturverteilung fiir ra-
dialabhdngige Wdrmequelldichte q(r) behandelt. Dieser Fall ist

in thermischen Reaktoren realisiert.

Die Warmeleistungsdichte q ist reaktorphysikalisch wie folgt ge-

geben:
a =e Nesoo o Ofiss ° 7 (8)
Nfiss = Anzahl der spaltbaren Kerne pro Voleinheit
Ofiss = Mikroskopischer Spaltquerschnitt (gemittelt)
z = NeutronenfluB

o . = 200 MeV. = die pro Spaltung erzeugte thermische Energie
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Je nachdem, ob es sich um BE eines kritischen Reaktors handelt
oder um Bestrahlungsproben,mufl man 2 Félle unterscheiden. Im
Falle der BE eines Reaktors liegt N_. und o durch Reaktor~
fiss fiss

groBe, Brutrate u.d. fest. Durch Variieren von @ kann man q vari-
ieren. Im Falle von Bestrahlungsproben liegt in 1. Ndherung {
fest. Hier kann man q durch den Brennstoff (O}iss) und durch die
Anreicherung Nf. variieren.

iss

2.2 Radiale Temperaturverteilung

Fiir den Brennstoffvollzylinder, d.h. fir O:sr'grB erhalt man
aus (1), (4) und (5) unter Verwendung der temperaturgemittelten

Wirmeleitfahigkeit k

T
1
T = -T-—1-T- k (T) 4T (9)
17 72
T2
folgenden Temperaturverlauf
2
T(z,r) = T(z)——)é-(i-)-z—— 0 €£r <r ( 10)
° YT r° B
B "B
Fiir die Hiille, d.h. fir ry < r <r, folgt aus (4) und (7) folgen-
der Temperaturverlauf
T(z,r) = Ty(2) —-X—(—Z__—) €n;— rg £ S, (11)
2 Tky B

Die Temperaturspriinge an den Ubergingen Brennstoff-Hiille (Index
BH) und Hiille-Kilhimittel (Index HK) sind durch die Wirmedurch-
gangszahlen BBH und BHK wie folgt gegeben:

a.(z,rH) = By, (Tg - T) (12)

j(z,rA) = By (T, - T,) (13)

Aus (7), (10), (11), (12) und (13) folgt fiir die Temperatur-

differenzen:
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AY
(z)

To(z) - TB(Z) = :—;ﬁ":"_k—;;— (14)
TB(z) - TH(z) = ——NX(—Z)—— (15)
Zl!rH BBH
_ _X(=) Ta
Tg(z) - ?Agz) = T {n T (16)
T (2) - T (2) = X(z (17)
A Z’tTrA BHK

Durch die stationdre Leistungserzeugung kommt die Temperatur-
differenz T0 - TB im Breanstoff zustande. Die anderen Temperatur-
differenzen (15), (16) und (17) sind gewissermaBen die physikalisch
bedingten nutzlosen Temperaturdifierenzen, die die Leistungser-

zeugung auf ein entsprechend nohes Temperaturniveau heben.

Wir definieren folgende VerhZltnisse:

TB(Z) - TH(Z) 2 T:;

x(rA) = TOGY~ TB(z) = Bgy (Tp - S) (18)
T (2) - T,(z) 2 k_ r
H A B A

W) = T TnE < TE e (rA - ) (19)
r (z) - T, (z) 2 k_
A X B

Z(rA) = T )z) - Tp(z) = Byg T, (20)

Dabei haben wir rp + 8= rA verwendet. s = Hiilldicke. X, Y und 2
sind sozusagen die Verhdltnisse der betreffenden nutzlosen Tem-
peraturunterschiede zu dem nutzbaren Temperaturunterschied

TO - TB.

2.3 Axiale Temperaturverteilung

Die radial durch das BE zur Brennelementoberfliche stromen~
de Wdrme wird von dem das BE umgebenden axial strdmenden Kijhl-
mittel abgefiihrt.

Wir betrachten in HShe z ein infinitesimales Zylinderelement
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der Dicke dz des BE-Zylincers imit Redius T, Aus diesem flefit

die Widrmeleistung d¥W{z).

aw(z) = X(z)dz = 2’ﬂ’rAa'(z,rAuz (21)

Diese Leistung muBl im stationdren Zustand von dem an der FlHche

2T'rA~dz achsial vorbeistrdmenden Kilhlmittel abgefithrt werden.

Wahrend der Zeit dt flieBt diz Kithlmittelmasse dean der BE~Obe:-
fliche vorbei. Dabei erhzght sich TK am Ort z um dfﬁéz) nach MalB-
gabe der spezifischen Warne cp.

Wir erhalten:

- dmg
){(z) dz = it cp d TK (z) (22)
mit
N dmy, av az
= )= ot = == = L
me = T < Kax P g =& v (23)
V = Volumen

Querschnittsflédche

1l

Kilhimittelgeschwindigkeit

Wir integrieren (22) fiir konstante Kilhlmitteltemperatur TK iiber
den Querschnitt, itemperaturunabhdngige spezifische Wirme cp vnd
konstante zeitliche DurchfluBmenge m entlang der BE-ldnge. Wei-

terhin legen wir zugrunce:

X: )<nax . cos gx. z) (24)

oy = extrapolierte Linge

Wir erhalten:

4
T (2) - Tp, =>_{_@_a_§:ex sin (geﬂ + sin (ef,_r’z” (25)

n..C_ M (54
e p

TEin

4

Kilhlmitteleintrittstemperatur

. 4 ¢
-1 - —-— X S -
BE-L&nge ( 5 <z S > )

A 2 f t fir di fhei nr - i =
us (25) folgt fiir die Aufheizspanne Thus = Tgpig? Wobel T pus

Kiihlmittelaustrittstemperatur ist
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2 X @

max ex . (¥
T - T, = = gin (—._-'f—; ) (26)
Aus Ein n o T 2%,
» P
Fir die axial gemittelte Kilhlmitteltemperatur TK folgt aus (25)
und (26)
T + T,
T, = r(0) = -8 Tm (27)
K K >

Mit (26) und (27) wird aus (25)

TK(Z) = TK(O) + g (TAus - TEin) sinégéf) (28)
mit 1 (29)
&8 = N 29

2 sn.n(—Z- f?ax)

Aus (14) bis (17) folgt, daB beliebige radiale Temperaturdiffe-
renzen X(z), d.h. wegen (24) cos(éxz) proportional sind. Das be-
deutet, daB die betreffenden Temperaturdifferenzen in der Core-

Zentralebene (z = 0) maximal sind.

Bei den Absoluttemperaturen kommt es zu einer Uberlagerung des

dem cos (’gcz) proportionalen X (z)~Gliedes un& des dnmesinlféci) pro-
nortionalen TK(z)-—Gliedos. Jc nachdém, welches Glied iiberwiegt, hat
man’ einen monoton ansteigenden Tempercturverlauf - oder “éinen VerIauf

nit einem zum Kithlmittelaustritt verschobenen Maximum.

Aus (14) bis (17) und (28) folgt fiir den achsialen Verlauf der

HiillauBlen- T, und der Zentraltemperatur 'I'o:

A
TA(z) = TK(O) +A [sin ('\;,'Ze{z + Beos (gxz)] (30)
To(z) = TK(O) + A /-sin (ez:-;z + f_’cos g—:xz)] (31)
wobei A = ¢ (TAus - TEin) (32)

TA(O) - TK(O)
g(’I‘

) (33)

- T
Aus Ein

T (0) - T, (0)
M= e (34)

i
!




Iv - 10

Da [wféxerhéilt man fir g ~% Je nachdem, ob £3 bzw. /—'« 1
oder »1 ist, ilberwiegt das sin- bzw. das cos-Glied und man hat
einen monoton ansteigenden Verlauf von TA bzw. TO oder einen Ver-

lauf mit einem zum Kiuhlmittelaustritt hin verschobenen Maximum.

Im allgemeinen, d.h. bei hinreichend groBen Stableistungen )fgilt
/.-1 §> 1, d.h. die Aufheizspanne ist gegen die maximale Temperatur-
differenz Brennstoffzentrum-Kihlmittel vernachlidssigbar. Das neifdt
fir die Zentraltemperatur ergibt sich im allgemeinen ein Verlauf

mit einem Maximum, das relativ nahe an der Core-Zentralebene liegt.

Anders ist es mit E; Bei Natrium-Kithlung ist der Temperatursprung
Hiille-Kilhlmittel relativ klein und das sin-Glied iiberwiegt, so
daB die Hiillenoberflichentemperatur monoton steigt und ihr Maxi-
mum am Kilhlmittelaustritt hat. Bei Dampfkilhlung dagegen ist der
betreffende Temperatursprung relativ groB, so dall insbesondere
bei kleiner Aufheizspanne der Verlauf der Hiilloberfldchentempera-

tur ein Maximum in der Nihe der Core-Zentralebene besitzen kann.

In Fig.3 ist der achsiale Verlauf der Hiilloberfliichentemperatur
TA(Z> und der Zentraltemperatur To(z) fiir einen Natrium- und
einen Dampfbriiter graphisch dargestellt. Dabei wurden die in der

Na2- und D2-Studie ZTB,&;? angegebenen Daten zugrundegelegt.

2.4 Abhidngigkeit der Stableistung, der Wirmeleistungsdichte und

der zugehorigen elektrischen Leistungsdichte von der Kiihl-

mitteltemperatur bei fester Zentraltemperatur und festem

Hiillradius

Man muB3 klar sehen, daB fiir Skonomische Betrachtungen die Wdrme-
leistungsdichte q (d.h. Wirmeleistung pro Brennstoffvolumenein-
heit) oder auch die spezifische Leistung b (d.h. Wirmeleistung

pro Einheit der spaltbaren Masse) maRgebend sind und nicht etwa

die Stableistung.

Man erkennt aus (5), daB mit wachsender Zentraltemperatur TO
die Stableistung X zunimmt und bei Testem Brennstoffradius r's
ebenso die Wirmeleistungsdichte gq. Als obere Grenze von TO wird

zur Zeit bei praktisch allen BE-Konzepten die Schmelztemperatur
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des Brennstoffes zugrundegelegt.:x und damit bei festem rs auch q
wzchst weiterhin mit abnehmender Brennstoffoberflichentemperatur TB'
N¥ach (15) bis (17) nimmt damit auch die Xithlmitteltemperatur TK

av und damit auch der Wirkungsgrad der umzuwandelnden Wirme. Dies

wollen wir im Tfolgenden quantitativ fassen.

Die produzierte Wirmeleistung wird praktisch nie zu Heizzwecken
verwendet, sondern immer In mechanische oder elektrische Arbeits-
leistung umgewandelt entsprechend des Wirkungsgrades 7. Dabei ent-
srricht dann der Wirmeleistungsdichte q die elektrische Leistungs-

dichte E (d.h. elektrische Leistung pro Brennstoffvolumeneinheit).

Wir interessieren uns jetzt fiir die maximal m6gliche Umwandlung

der bei der Xiihlmitteltemperatur T, anfallenden Wirmeleistungsdichte

K
g i elektrische Leistungsdichte E. Das heift wir legen einen
Carnotprozess zucrunde, bei dem die nicht umgewandelte Wirme bei

Raumtemperatur TR abgegeben wird.

Damit gilt:
E Tx - Tr
5 = T =7 (35)
n
TR = Temperatur im Carnotprozess, bei der die nicht

umgewandelte Wirme abgegeben wird

Wirkungsgrad

2

sus (5), (14) bis (20) und (35) folgt

o ) ( ) L}R_B (36)
E ==~ T -7 3
(lK K R (rA-s)2 ZH+X(rA) + Y(rA) + Z(rAZ7

Wir haben bereits gesehen, daB mit wachsender Zentraltemperatur To
die elektrische Leistungsdichte E zunimmt. Wir betrachten im fol-
genden die Abhidngigkeit von der Kiihlmitteltemperatur TK‘

Fiir TK = TR folgt BE = O. Das bedeutet, daBl zwar g maximal ist,

dals aber wegen des verschwindenden Wirkungsgrades ?:keine elek-

t»ische Leistung ernalten werden kann.
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Fiir TK = To folgt E = 0. Das bedeutet, daB zwar der Wirkungsgrad
maximal ist, dal aber wegen der verschwindenden thermischen Lei-

stung keine elektrische Leistung erhalten wverden kann.

Fiir eine bestimmte Kiihlmitteltemperatur TK nax mufl daher die

elektrische Energiedichte E maximal sein. Durch Differentiation

erhalt man:

T = ™ L, 7 (37)

Numerisch ergibt sich fir

To = 2800°K (Schmelztemperatur von an)
TR = BOOOK (Raumtemperatur als kleinste in Betracht
kommende Temperatur)
_ 0y A )
TK max = 915 K 2 642°C

Wenn also eine maximale elektrische Leistungsdichte bei festem
T gefordert wird, miissen Zentraltemperatur To und Kiihlmittel-

temperatur T entsprechend (37) aufeinander abgestimmt wer-

den. Das heigtmg:ennstoffe (hinsichtlich der maximal zul&dssigen
Zentraltemperatur) und Hiillmaterial (hinsichtlich mechanischer
Festigkeitseigenschaften und Korrosionseigenschaften gegeniiber
dem betreffenden Kiihlmittel bei der entsprechenden Hiilltemperatur)
missen aufeinander abgestimmt werden. Bei fester Zentraltempera-
tur TK etwa iiber TMax zu steigern. widre unter Zugrundelegung

K
obiger Forderung Unsinn.

Es muB betont werden, daB obige Forderung maximaler elektrischer
Leistungsdichte durchaus etwas willkiirlich aufgestellt wurde. Die
GroBenfestlegung erfolgt tatsdchlich nach anderen Gesichtspunkten.
Hinsichtlich wirtschaftlicher Leistungsbriiter erfolgt sie im Hin-
blick auf eine Minimslisierung der Gesamtkosten. So wird z.B.

im Beitrag VII aus der Minimalisierung der Brennstoffzykluskosten
bei Konstanthaltung bestimmter Parameter cine optimale spezifi-
sche Leistung b bzw. ein optimaler Brennstoffradius r
leitet.

B abge~-
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2.5 Hiillradiusabhingigkeit der th=rmischen Grofien bei fester

Zentral- und Kihlmitteltemparatur

Im vorhergehenden Abschnitt wurden im wesentlichen die Leistungen

)f, q und E bei festem Fiiliaulerradius r, in Abhiéngigkeit von

A
Zentraltemperatur To und Kithlmitteltemperatur TK untersucht. Da-
bei ergab sich bei fester Zentraltemperatur To eine maximale

elektrische Leistungsdichte E bei der durch (37) gegebenen Kiihl-

mitteltemperatur.

In diesem Abschnitt wird bei vorgegebener Zentraltemperatur To
und Kuhlmitteltemperatur TK als auch fester Hiilldicke s die Ab-
hingigkeit der thermischen GrdBen X, q, évom HiillauBenradius r

betrachtet und zwar fir cie Core-~Zeantralebenc (z = 0).
Aus (ML) bis (17) nit (18) bis (20) und (24) folgt

BFT [T_(0) - 1, (0)]

XLB
X = = (38)
o 1 b4 ¥ (r
max P+ \rA) + ¥ lA) + 2 (rA)

In (28) ist X bei festem TO(O) - TK(O) in Abhsngigkeit von r,
dargestellt. Durch (5) ist dann die Wirmeleistungsdichte q und
durch (7) die Wirmestromdichte jA an der HiulloberflZche jeweils
in AbhiEngigkeit vom HiillauvBenradius rA bei festem To - TK gege-

ben.

Es muB auch hier betont werden, daB diese Untersuchungen nicht

im Hinblick auf eine Sprzifikation des Eiillradius r, erfolgt

A
sind.

In Fig.h sind die durch (78) bis (20) definierten Temperaturver-
hidltnisse X, ¥, Z ir Athingigkeit des Hiillradius Ty fiir Na2-Be-
dingungon_inz;y grapnisch dargestellt.

In Fig.5 =ind ){7 ¢ und g'in Abhingigkeit vom KHiillradius r, bei

fester Temveresturdifferenz TO - fir Na2-Bedingungen Zfii;7

e

grarhisch dargestellt.
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3. Qualitative Behandlung der Anderung der Temperaturverteilung

wvahrend des Reaktorbetriebes

Die in Kapitel 2 berechnete Temperaturverteilung griindete sich im
wesentlichen auf die Verwendung von 4 konstanten MaterialgridBen:
die temperaturgemittelten Wirmeleitfdhigkeiten des Brennstoffs
E; und des Hiilllmaterials EE und die Wdrmedurchgangszahlen fiir

den Ubergang Brennstoff-Hiille BBH und Hiille~Kiihlmittel BHK'

Wegen der geringen Hiulldicke ist der Temperaturabfall in der

Hiille relativ klein, so daB der genaue Wert der Wdrmeleitfdhig~
keit des Hiillmaterials ?; und seine eventuelle Verdnderung wih-~
rend des Reaktorbetriebes von untergeordneter Bedeutung ist.
Ahnlich ist es mit der Wirmedurchgangszahl BHK bei Natrium-Briitern.
Bei Dampfbriitern ist zwar der Temperaturabfall von der Hiille zum

Kilhlmittel mit einigen 100°¢ erheblich, aber B ist gut bekannt

und seine eventuelle Veridnderung beim Reaktorbgirieb ist iiber-
sehbar. Zusammenfassend kann gesagt werden, daBl die Berechnung
der Hiilloberfldchentemperatur, der Temperaturen innerhalb der
Hiille und ihre eventuellen Verdnderungen im Reaktorbetrieb auf
der Basis von ?E und BHK als relativ unproblematisch anzusehen
ist.

Anders ist es mit der Berechnung der Temperaturverteilung inner-
halb der Hiille auf der Basis der 2 konstanten Materialgrdfien

E; und BBH' Im folgenden wird in qualitativer Weise gezeigt,
inwieweit es problematisch ist, die Temperaturverteilung inner-
halb der Hiille auf 2 konstante Materialgrdfen zu griinden. Wei-
terhin wird ersichtlich, auf welche Weise sich die Temperaturver-

teilung widhrend des Reaktorbetriebes Zndert.

3.1 Thermisch relevante makroskopische Verdnderungen innerhalbd
der Hiille

Als Bezugszustand wdhlen wir ein Tabletten~ oder ein Hohltablet-~
ten-Brennelement mit einer bestimmten Spaltbreite 6} einer ho-
mogenen Tablettenporositdt P und gegebenenfalls einem Zentral-

kanalradius rz.

Wihrend des Reaktorbetriebes kommt es zu Anderungen der inneren
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Geometrie, d.h. der Spaltbreite (;, der Porositdt P und des Zentral-
kanalradius rs die mit gravierenden thermischen Auswirkungen ver-
bunden sind, wie in Zrﬁ;7 quantitativ gezeigt wird. So verkleinert
sich die urspriinglich vorhandene Spaltbreite durch Volumenver-
groBerungen infolge thermischer Ausdehnung und Brennstoffschwellen
(Kapitel 4). Ein Zentralkanalradius entsteht bzw. ein urspriing-

lich vorhandener vergrdBert sich durch Porenwanderung im "heiBen"
Brennstoffbereich /5 /, d.h. ab ca. 1700°C. Dabei verdichtet sich
dieser "heiBe" Bereich zu nahezu 100 % d.th.D. wobei die Wdrmeleit-
fgdhigkeit zunimmt ZT6;7. Gleichzeitig bilden sich aus der urspriing-
lichen polykristallinen Struktur Einkristalle, was zu einem weiteren
Anstieg der Wirmeleitfdhigkeit fiihrt. Falls ein Zentralkanalradius
vorhanden ist, filhrt ein inhomogenes Schwellen in dem Sinne, dafR

der Zentralkanalradius sich relativ stidrker vergrdflert els der
Brennstoffradius, zu einer weitcren Temperaturabsenkung ZriL;7 und
(Kapitel 2.1).

Von deutlicher thermischer Aucwirkung sind auch die wdhrend des Ab-
brandes produzierten Spaltgase Xe und Xr, deren WdrmeleitfZhig-
keiten erheblich kleiner sind als die von He, das im allgemeinen
als Fillgas verwendet wird. Hinsichtlich der Auswirkungen auf die
Porositidtsabhidngigkeit der Wadrmeleitfi@higkeit wird dieser Effekt

in Zr6;7'untersucht; hinsichtlich des Temperaturabfalls im Spalt

Brennstoff-Hiille wird dieser EinfluB in Kapitel 4 behandelt.

SchlieBlich sind die infolge inner~r Spannungen auf Grund von in-
homogener thermischer Ausdehnung und inhomogenen Schwellens sich
bildenden Risse mit thermischen Verinderungen verbunden. Risse in
Warmefludrichtvng siand dabei verglichen mit cenen senkrecht zur
WarmefluBrichtungvon untergeordneter Bedeutung. Man kann davon
ausgehen, daf Risse vorwiegend in der HuBeren sprdden "kalten"
Brennstoffzone verhanden sind. Zwar hatten sich bei Inbetrieb-
nahme des Brennelements, als der gesamte Brennstoff noch sprdde
war, durchgehende Risse in der gesamten Tablette bzw. Hohltablette
gebildet. Diese haben sich aber u.U. noch wdhrend der Anfahrphase
in den zentralen Zonen mit vorwiegend nlastischen und Kriecheigen-
schaften auf Grund des zusitzlichen Raumbedarfs durch thermische

Ausdehnung geschlossen.
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3.2 Thermisch relevante mikroskopische Brennstoffverdnderungen

Hier handelt es sich um Verdnderungen im Brennstoffgitter,
die mit Wiarmeleitfdhigkaitsidnderungen verbunden sind. Als wichtig-
ste Gitterdnderungen kommen in Betracht:

a) Erzeugung von Defekten, d.h. im wesentlichen Erzeugung von
Leerstellen und Besetzung von Zwischengitterpldtzen

b) Erzeugung von Spaltprodukten

c¢) VerZnderung der Stochiometrie durch die Vernichtung von spalt-
baren Atomen

d) Diffusion und Thermodiffusion von Defekten, Spaltprodukten,

Sauerstoff und schweren Atomen

Diese Einfliisse sind in zfﬂZL7 bis_£~11;7 untersucht worden.

L, Spalt-Modell

Wir untersuchen im folgenden den Temperaturabfall AT in der Uber-
gangszone Brennstoff-Hiille in Abhidngigkeit der vorliegenden Be-
dingungen. Bei Tabletten-Brennelcmenten ist die Ubergangszone
durch folgende Tatsachen charakterisiert: Die Oberfldchen des
Brennstoffvoll- bzw. Hohlzylinders und des Hiillhohlzylinders be-
sitzen eine bestimmte Rauhigkeit. Zwischen diesen rauhen Ober-
fldchen befinden sich Gase, wohei praktisch nur die Edelgase von
Bedeutung sind. He und Ar werden als Fiillgase verwendet, Kr und Xe
treten als Spaltgase auf. Weiterhin kann diese Zwischenzone, insbe-
sondere wdhrend des Reaktorbetriebes Brennstofftriimmer enthalten.
Falls die Tablette innerhalb der Hiille radial verschiebbar ist,
wird man mit einer exzentrischen Lage der Tablette bezliglich der

Hiille rechnen miissen.

Man kann 2 Fdlle unterscheiden:

a) Die Spaltbreite ist grdBer als die Summe der maximalen Rauhig-
keiten der beiden Oberfl&ichen:
Falls keine Brennstoffbruchstiicke vorhanden sind, wird, abge-
sehen von einem eventuellen Kontaktbereich auf Grund der
Exzentrizitdt ein Gasspalt vorliegen. Die Spaltbreite wird
vegen der Exzentrizitidt und der Rauhigkeiten azimutal verin-

derlich sein.
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dargestellt.
2 ATYE
CI THL Zz‘] + T;{- - ]
- (39)
tot X ¢ T L (1 +é_2)‘f_
21rrH St "H TH

"Allgemeine Spaltgleichung"

Index I kennzeichnet den Wirmetransport durch -Leitung (Fall
mittlere freie Weglinge /\<1Spaltbreite ér), Index St den durch

Strahlung vnd Index tot den gesamten Wiarmetransport.

Fir die MaterialgroBen C_ und CSt wurden die folgenden Beziehungen

I
erhalten:

4.?.16? Cy

CI = 3 (40)
—~2 2
3 VmH NL a~ 1M
5 = Molekiilfaktor
K = Boltzmannkonstante
c, = Molwdrme bei V = const
My = Masse des H-Atoms
M = Atom- bzw. Molekulargewicht
NL = Loschmidtzahl
d = Molekiildurchmesser
6-/
Cst = T ; (41)
61 5:2
6 = Stefan-Boltzmannsche Konstante
El > = Absorptionsvermogen der Brennstoff- bzw. der
1

Hiillinnenoberflache

Mit wachsender Spaltbreite nimmt der Wdrmeleitungswiderstand zu,
widhrend der Temperaturstrahlungswiderstand von der Spaltbreite éﬁ
unabhéngig ist. D.h. mit wachsender Spaltbreite nimmt der Wirme-

leitungsanteil der Wdrmestromdichte ab. Der maximale Temperaturabfall



v - 19

(Aﬂﬂmax ist erreicht, wern fiir § —>ooder gesamte Wirmetransport

durch Temperaturstrahlung zustandekommt. Aus (39) erhilt man:

i ~ —
(AT)max = Ty ’\/2T‘Jr - + 1 -] ( 42)

H "St "H

Fir den Grenzfall AT <<T (AT)mePc ergibt sich, daB die Wirme-

H’
durchgargszahl BBH unabhdngig von AT ist und damit ihre Verwendung
gerechtfertigt ist. Wir lassen im folgenden den Index BH weg. Man

erh&lt:
- _ 2 a
B't:ot - BI -2 cI 61T/H1 AT TH’ (AT)max (43)

In Fig.7 sind der AT-§-Verlauf entsprechend (39) und bestimmte
Ndherungen filir die Daten der Na2-Studie Zr};7, flir He und schwarze
Oberfldchen graphisch dargestellt. In Fig.8 ist B gegen é—entspre—
chend (43) fiir die Edelgase jeweils fiir 1000°K und 1500°K graphisch
dargestellt. Diese Kurven sind auch in 1743;7 mit nZheren Ausfiih-

rungen angegeben.

Bei der Ableitung der Beziehungen wurde beim Wdrmeleitungsanteil
der Fall. dafl die mittlere freie Weglénge/« < Spaltbreite é-ist,

zugrundegelegt. Aus der Beziehung flir die mittlere freie Weglinge A

KT
A e (44)
1&5‘ d”~ 7p
T = Gastemperatur (°K)
p = Gasdruck

[e]
erhdlt man fir He (d = 2,30 A) und T = 1000°K

A = %-6(-5 P (Lha)
Fir p > 1 at folgt /A< 0,6 u. Fir die anderen Edelgase ist A noch
kleiner. Nur bei extrem kleineu Spaltbreiten und Porengrdfen (die
Overfléchenravhigkeiten liegen in der Gegend um 10/u) und in der
Nihe von Kontektstellen tritt der Fall/\xfauf. Wahrend bei Sinter-
brenastoff let=zterer Fall nur von untergeordneter Bedeutung ist,

cirfte er bel Pulvarbrennstoff in grdBerem MaBe realisiert sein.
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Streng genommen darf in Fig.7 fir d_~—>0 der Grenziibergang
AT —>0 nicht durchgefiirrt werden, da die Kurven z.B. fiir p = 1 at
nur bis & = 0,6 u giiltig sind.

Wir werden im folgenden den Widrmetransport unter Zugrundelegung

der Wirmeleitung fiir /\ > dbehandeln.

L,1.2 Wirmedurchgang fiir den Fall, cdaB die mittlere freie Weg-
linge /\ > Spaltbreite d ist

Wir behandeln zunichst die VWirmeleitung fiir den Fall A >d. Ent-
sprechend der eindimensionalen Voraussetzung treffen alle von
einem Flidchenelement der cinen Oberfldche ausgehenden Molekiile

anf die andere Oberfldche. Dabei wird angenommen, daRl die Mole-
kiile, die die Brennstoffoberfldche verlassen eine Geschwindigkeits-

verteilung besitzen, die der Tempcratur T, entspricht. Ahnliches

gilt fir die HiillinnenoberflZch=. Durch Bzrechnung der Zahl der
Molekiile, die pro Zeit und pro Flicheneinheit ausgehen, Multipli-
kation mit der mittleren Molekiilenergie, entsprechende Differenz-
bildung und Berilicksichtigung der Tatsache, daf3 die Zahl der an-~
kommenden Mokekiile gleich der Zahl der wegfliegenden ist (keine
Adsorption und@ Chemisorption) crhilt man nach ZT33;7 einen
direkten Ausdruck fiix die Wirmestromdichte j bzw. geméBEj= BAT

fiir die Wdrmedurchgangszahl B

I~
s T, T
2 K B "H
B = N v . . G~ S S (45)
IT : Y
hL‘?M H *B +7/TH
N = Anzahl der Molckiile pro Volumeinheit

Index II kennzeichnet im folgenden den WHrmetransport durch

~leitung, wobel die mittlere freie Weglinge /\:>Spaltbreite dist.

Wir eliminieren N durch den Druck p. Das Gas besteht gewisser-
maflen aus 2 Scrten, den kalten der Temperatur TH und der Dichte nn
und den heiflen der Temperatur TB und der Dichte % Zu einem
Temperatur~ bzw. Dichteausgleich kann es nicht kommen, da ja diese
beiden Sorten untereinander nicht wechselwirken., Um den Gesamt-
druck zu erhalten, miissen wir die betreffenden Partialdrucke

addieren.
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Nach kurzer Rechnung erh3lt man:

= T
P NK YT, T, (46)
Dingesetzt in (45) ergibt sich
1
8 = pC (47)
IT 18 i o B e
7/TB 4-] TH
mit
c 2
CII = v'—v (48)
NL 7/M V/ My K
Fir AT « T, erhdlt man
1 1
Biy = % C (49)

Bei der Ableitung von (45) wurde vorausgesetzt, daB bei jedem
WandstoR die Molekiile die Geschwindigkeitsverteilung annehmen,
die der Temperatur der Wand entspricht. Diese Voraussetzung ist
keinesfalle mit Notwendigkeit erfiillt, da dies davon abhingt, mit
einer wie grofen Masse der Oberfliche die Gasmolekiile wdhrend des
StoBes wechselwirken. Zur Berlicksichtigung dieser Tatsache fiihren
wir summarisch einen AkkomodationskoeffizienterTderart ein, daB
die bei vorgegebener Temperaturdifferenz T, - 7., iibertragenen

B H
Wirmestromdichten um den Faktor 7 verkleinert sind.

Fir die gesamte Wiarmedurchgangszahl B erhdlt man fiir AT T

tot H
aus (49) unter Beriicksichtigung des Akkomodationskoeffizienten
und des Strahlungsanteils.z—1%;7

II 1 1 3
Biot = 7 Crz P T, + 4 Cge Ty (50)
E
. Bst 11
Wir berechnen / gemi#B (44),-3—— und Btot gemi (50) und (AT)II

gemdB (7) und (12) jeweils inIibhéngigkeit des Gasdruckes fiir

die folgenden Daten:

a) Na-2-Bedingungen / 3 /

X = 490 W/cm
ry = 2,62 mm
m = 1000°K

H
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[o]
b) He als Gas: d = 2,30 A, d.h.

cm

3
c = 5,44 ., 10
II s:’;C’K'
c) vollstdndige Akkomodation, d.h. T = 1

d) schwarze Flichen, d.h.

C = 5,67 . 10712 ¥

St om® (OC)
Durch b) bis d) ist Bry
C und C t maximal bzw. die entsprechenden Temperaturdifferenzen

I S
sind minimal.

und BSt hinsichtlich der Materialgrcfien

Die erhaltenen Ergebnisse sind in Tabelle 1 dargestellt.

B
Tabelle 1  Abhingigkeit von A, =25, B, . und (AT) ; vom Gas-
IT

druck p fiir die Bedingungen der Na2-Studie ZT};7, He

als Gas, schwarze Oberfldchen und vollstdndige Akko-

modation
BSt W o
p (at) /\(/u) EI_I- Btot m (AT)II (7c)
0,1 6 2,7 . 102 0,87 350
1 6 .10 2,7 . 1072 8,5 35
10 6. 1072 2,7 . 10'4 €5 345
100 6 .12 | 2,7 .10 850 0,35

In Fig.9 ist der‘AT—6;Ver1auf fiir kleine & auf der Basis der Na2-
Bedingungen, He, vollstindige Akkomodation und schwarzen Ober-
fldchen dargestellt. Beim schematischen durchgezogenen Verlauf
erfolgt der Umschlag vom Widrmeleitungsfall I zum Fall II bei
S=/\. Der gestrichelte Verlauf kennzeichnet etwa die wahren
Verhdltnisse. Der punktierte Verlauf stellt die Extrapolation
des Falles I fiir d —> O dar. Die angegebenen Zahlen gelten fiir

p =1 at.
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L.2 Reales Sveli-Modell

in Kan. 4.1 wurden die realen Verhiltnisse in der Ubergangs-~
zone Brennstoff-Hiille durch einen Gasspalt konstanter Spaltbreite
entlang des Umfanges idealisiert. Durch eine solche Idealisierung
ist es mdglich, =2inen komplexen Sachverhalt auf das %2:sentliche
zu reduzieren, wodurch er durchsichtig und quantitativ fafSbar
wird. Man erhidlt gleichzeitig den Rahmen und die Basis fiir die

Behandlung des betreffenden kompnlizierten Sachverhaltes.

Die realen Verhiltnisse,in der Ubergangszone Brennstoff-Hiille
sind, wie wir bercits gesehen haben, durch die Fakten der Ober-
fldchenravhigkeiten, der Brenrstofibruchstiicke und der exzentri-
schen Tablettenlage charakterisiert. Bei hinreicherd kleiner
Spaltbreite, d.h, wern die Spaltbreite kleiner 2ls etwa die

Summe der mitileren Pauhigkeiten dei beiden OberflHchen ist,

hat man als Yonsecuenz cinen Festhkdrperkontakt an eciner endlichen

Anzanl ven Orten.
Man kann 2 wichtige Grenzfille unterscheiden:

a) Die Tablette liegt bezliglich dor Hiille zentriert. Es liegt
eine groflere Anzzhl von Festkorpsrkonstanten entlang des Um-
fangs vor bzw. cin bestimmter Iruchteil der Hiillinnenober-
fldche ist in periodischer Anordnung entlang des Umfangs mit

Brennstoff besetzt.

b) Es liegt eino exzentrische Lage der Tablette beziiglich der
Hille vor. I5 wird vorausgesetzt, daB hdchstens ein Fest-
perlkontakt durclh Berihrung der Tablette mit der Hillle vor-
handen ist. Aus der exzentrischen Lage resultiert ein variab-
ler Temperdurabfall in Gasspalti entlang des Unfangs mit der
Kensequenz ciner exzertrischen Temperaturverteilung. Weiter-
hin resvltiert eine azimutal variable Wiarmestromdichte, d.h.
es lizgt ~in'makroskopiecher hot-spot" vor. Dieser durch die
asyrmetricehe Art der Ydrmeproduktion bedingte "makrogkopische
:ot-spet" stent dem wohlbcksuanten cdurch asymmetrische Kilhlung beding-
ten ' "makroskonisclicn hot-spnt! gegenliber. Streng gencmmen
5ibt cs noch die'r*krouskopischen hot-coots'", die sich auf
&) grunden., la dea Festkdroerkontakion ist eine relativ

1
gréfers Wivmestromdichte als an den CGasbriicken. Vegen dex
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erhilt man aus (51)

B k
E-I-'—e—a—l—- = 1 + fB (T(-P- - ) (53)
ideal G

Bei vorgegebener Gasart, Spalttemperatur und Spaltbreite ist

durch (43) und (52) bzw. durch Fig.8 k, und Bideal gegeben. Ist
weiterhin der relative Brennstoff-Flidchenanteil fB bekannt, s0
kann man nach (53) B.q 2usrechnen.

al
k
Da.EE > 1 (bei He ~¢10, mit zunehmender Betriebszeit wird das
G

Verhdltnis durch produziertes Kr und Xe noch grdBer) erhilt man
nach Umformung von (53)

ke 1y
= — +

Breal d S kp (54)

Wir diskutieren im folgenden qualitativ die Verdnderung von

Breal
auf der Basis von (54). In (54) ist Breal

Wir betrachten zunidchst den ersten Term. Die Gaswdrmeleitfdhig-

im Reaktorbetrieb bzw. die Abbrandabhdngigkeit von Breal

durch 2 Terme gegeben.

keit zu Beginn ist durch das Fillgas, im allgemeinen He, gegeben.
Proportional dem Abbrand werden die Spaltgase Kr und Xe produ-
ziert urd zu einem bestimmten Anteil, der im wesentlichen von
der Temperaturverteilung avhdngt, in den Spalt freigesetzt, so
daB eine Gasmischung mit den relativ schlecht wirmeleitenden
Komponenten Kr und Xe entsteht. In dieser Gasmischung nehmen die
Konzentrationen von Kr und Xe abbrandproportional zu, die wvon He
entsprechend ab. Zur quantitativen Erfassung muBl man von der

Warmeleitfihigkeit von Gasmischungen ausgehen. Wir erhalten

kg = kg (Pgos 4, X, T, (55)
PHe = Herstellungsbedingter Anfangs-He-Druck
A = Abbrand
?(,TK = Stableistung und Kithlmitteltemperatur, die die Tempe-

raturverteilung bestimmen.

Weiterhin verkleinert sich widhrend des Reaktorbetriebes die ur-
spriinglich vorhandene Spaltbreite dg durch die Differenz der

thermischen Ausdehnungen von Brennstoff und Hiille und durch
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Schwellen. Die BAnderung durch thermische Ausdehnung 6&h A ist
im wesentlichen durch die Temperaturverteilung, die Anderung
durch Schwellen 6énh im wesentlichen durch Temperaturverteilung

und Abbrand bestimmt., Wir erhalten:

&= 8 - Smoa. (X T =Sgep (Xo Ty A) = S(X, Ty, A)

(56)
fB
Wir betrachten nun den zweiten Term < - kB in (54). Der
. B ... . . .
Quotient ??-1a3t sich direkt mit dem Kontaktdruck PKontakt an

den Kontaktstellen zwischen Brennstoff und Hiille in Verbindung
bringen. Es ist anschaulich klair, daB ein zunehmender Kontakt-
druck in Richtung einer Zunahme von f_ und einer Abnahme von ér

B
wirkt, d.h. der Quotient-—§ hat bei wachsendem Kontaktdruck die

Tendenz sowohl hinsichtligi des Zdhlers als auch des Nenners
zuzunehmen. Wir erhalten das sehr wichtige qualitative Ergebnis,
daB der fiir die Lebensdauer bzw. den maximalen Abbrand entschei-
dende Kontaktdruck durch die rein thermische GroBe der realen
Warmedurchgangszahl mitbestimmt ist. Man muB} sich vergegenwdrti-
gen, daB die Lebensdauer eines Brennelements nicht eine Frage
des vollstg&ndigen Auffiillens des Hilllinnenvolumens ist, sondern
eine Frage der Wechselwirkung zwischen Brennstoff und Hiille, die

sich im Kontaktdruck manifestiert.

AbschlieBend werden einige Bemerkungen zu der Dauerbetriebswirme-

durchgangszahl angefiihrt. Man arbeitet bei den BE-Konzepten iib~
licherweise nit dem konstanten Wert von 8 = 1-J£————. Die an-
real 20

gendherte Konstanz ist anschaulich klar. cm ¢

Nach einer bestimmten Zeit, die allerdings deutlich linger ist
als die Dauer der Anfahrphase, kommt es zu einem Kontakt iiber
endlich viele Festkorperstellen derart, daB hinsichtlich ¢ und fé
eine zumindest angenfhert stabile Anordnung vorliegt. Weiterhin

hat die Warmeleitfzhigkeit der Gasmischung k, angendshert den

G

durch Kr und Xe bestimmten Endwert angenommen. Damit liegt kG

fest, weiterhin ist die Spaltbreite & durch die Summe der mittle-
ren Rauhigkeiten der beiden Oberfldchen gegeben. Aus dem bisher

ausschlieBlich empirisch bestimmten Wert von 8 =1 L
real 20

kann man mit (54) den relativen Brenastoff-Flichenanteil™ ¢

fB berechnen.
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5. Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde die Temperaturverteilung im
Brexnelement behandel:.

In Kapitel 2 wurde die radiale und axiale Temperaturverteilung

im Brennelement bei vorgegebenen Wiarmeerzeugungs- und Kiihlungs-
bedingungen mit Hilfe der 4 konstanten MaterialgrdBen: Brenn-
stoff- und Hiillwdrmeleitfghigkeit, Wdrmedurchgangszahl Brennstoff-
Hiille und Hiille-Kiihlmittel allgemein berechnet. Parameterstudien
der thermischen Grdfen hinsichtlich Kilhlmitteltemperatur und
HiilllauBenradius bei fester Zentraltemperatur wurden durchgefiihrt.
Der achsiale Verlauf der Hiilloberfldchen- und der Zentraltempera-

tur wurde fiir Na2- und D2-Daten berechnet.

In Kapitel 3 wurde die Verdnderung der Temperaturverteilung
wihrend des Reaktorbetriebes auf Grund von makroskopischen und
mikroskopischen Brennstoffverdnderungen diskutiert. Man erkennt
inwieweit es problematisch ist, die Berechnung der Temperatur-
verteilung innerhalb der Hiille auf die 2 konstanten Materiale
groBen Brennstoffwidrmeleitfdhigkeit und Wiarmedurchgangszahl
Brennstoff-Hiille zu griinden. Von entscheidender Bedeutung ist
dabei die Ubergangszone Brennstoff-Hiille und ihre Veridnderung
wihrend des Reaktorbetriebes, die in Kapitel 4 detailliert be-

handelt wurde.

Diesc Ubergangszone ist durch die Fakten der Oberflichenrauhig-
keiten, der Brennstoffbruchstiicke uad der exzentrischen Tablet-
tenlage charakterisiert. Dieser komplexe Sachverhalt wurde durch
die Einfilhrung des idealen Spaltmodells, das durch einen Spalt
konstanter Spaltbreite entlang des Umfangs ausgezeichnet ist,
durchsichtig. Hier werden 2 FZlle behandelt, je nachdem ob die

freie Wegldnge kleiner oder grdBer als die Spaltbreite ist. Der

erste Fall wird durch die "Allgemeine Spaltgleichung" beherrscht,
durch die der Temperaturabfall im Gasspalt in Abh#ngigkeit der
Spaltbreite, der Hiilllinnentemperatur, des Hiillinnenradius, der
Stableistung, der Gasart und des Absorptionsvermdgens der Ober-
fldchen gegeben ist. Der Fall, dafl die mittlere freie Weglinge
grofer als die Spaltbreite ist, wurde ebenfalls detailliert be-

handelt. Dieser Fall ist fiir Sinterbrennstoff im Gegensatz zu
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Pulverbrennstoff nur von untergeordneter Bedeutung, da bei den
in Kernbrennelementen auvitretenden Gasdrucken dieser Fall nur
fir Spaltbreiten realisiert ist, die kleiner als 1/u sind. Hin-
sichtlich der realen Verhdltnisse lassen sich 2 Grenzfdlle unter-

scheiden:

a) Exzentrische Tablettenlage: Daraus folgt eine asymmetrische
Temperaturverteilung bzw. eine azimutal variable Wdrmestrom-
dichte, d.h. man erh#lt einen '"makroskopischen hot-spot",
der dem wohlbekannten durch asymmetrische Kiihlung bedingten

"hot-spot" gegeniiber steht.

b) Konzentrische Tablettenlage mit azimutal periodisch angeord-
neten Festkdrperbriicken: Dieser Fall, der nach einer bestimm-
ten Betriebszeit realisiert ist, wurde quantitativ gefaBlit und

hinsichtlich der Abbrandabhiangigkeit diskutiert.
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Symbolverzeichnis

Wir geben im folgenden die verwendcten lateinischen und
griecauischen Symbole und Indizes en. Obwohl in der Arbeit aus-
schliellich Gr33engleichunzen anfireten, werden zur Verdeut-

lichung zuscmmen it den Grolden Mafeinneiten angegeben.

e) Loteinische Symbole .
A = Abbrand Zf'£¥£_;7
CI = MaterialgroBe. die zunm Wirmeleitungs- /- W ;7
fall I zenort - 0 -
e cn oCTOC
CII = Materialgrilec, die zum Wirmeleiiungs- /— cm
fall IY gehirt 'VBC
c = Materialgrdlde. die zur Temperatur- — W
s 4. (&) v - . -
v eitrehlung zehidrt L c,0 \E ;7
cm~("C)
c = S&p2z. Vdiime (o = coast, Lo /
P - g
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Molwirme (v = const)

Molekiildurchmesser

elektrische Leistungsdichte

die pro Spaltung erzeugte thermische

Energie
Flache
Relativer Flachenanteil

Reaktorkonstante

Warmestromdichte

Boltzmannkonstante

Warmeleitfdhigkeit

Lange
Brennelementlange

extrapolierte Linge

Atom- bzw. Molekulargewicht
Masse

Masse des H-Atoms

Teilchendichte

Loschmidtzahl

Porositat

Druck

Warmeleistungsdichte

Radius

Hiilldicke




v o=

X,Y,2

[ —_

P

b) Gr
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Temperatur

Kihlmitteleintrittstemperatur

= Kihlmittelaustrittstemperatur
Yolumen

Wiarmeleistung
Geschwindigkeit

= Temperaturverhaltnisse

Zylinderkoordinate

iechische Symbole

Il

Reaktorkonstante
Reaktorkonstanten

Warinedvrchgangszahl

Spaltobreitc
Absorvytionsvermogen
Radienverhdltnis
Virkungsgrad

Mittlere freie Wegldnge

Molekiilfaktor

Dichte

Stefan-Boltzmannsche-Konstante

= Mikroskopischer Spaltquerschnitt

Akxomodationskoeffizient

NentroneafluB

Stableistung

Varmeleitintegral

L %7
L %7
L %7
Lo’ 7
w7

L&
L7
L o= 7

L °c7

[ =7
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¢) Indizes

A = HillauBen-

B = Brennstoff-, Brennstoffoberflidchen-
BH = Brennstoff-Hiille

H = Hill-, Hiillinnen-

HK = Hiille-Kiihlmittel

K = Kithlmittel

0 = Zentral-, Vollzylinder

R = Raum-

S = Spalt-

Z = Zentralkanal-, Hohlzylinder
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1., Einleitung

Bei der Auslegung eines Brennelementstabes sind die Betriebsdaten
eines Reaktors gegeben. Von dieser Seite her ist der grofie Rahmen
des Brennstabkonzeptes gegeben. In diesen Rahmen hinein mufl sich
der Brennstab beim Betrieb filigen. Um das zu gewdhrleisten, mul}
bei der Auslegung nicht nur das Kriterium der Technik, sondern
auch das der Sicherheit beriicksichtigt werden. Hierzu gehort

eine umfassende Kenntnis des Betriebsverhaltens solcher Brenn-
stibe. Sie muB alle Daten der Brennstabmechanik und der Physik
der Brennstabkomponenten beinhalten. Die reine Kenntnis der Daten
geniigt jedoch nicht, vielmehr muBl es das Ziel der Brennstabaus-
legung sein, die Daten in sinnvoller Weise miteinander zu ver-
kniipfen, um das Brennstabverhalten nicht nur allgemein zu beschrei-

ben, sondern auch weitgehend detailliert voraussagen zu konnen.

Hier wird nun der Versuch gemacht, den Betriebsverlauf, der in 3
Phasen eingeteilt wird, zunichst einmal auszuleuchten. In Kapitel
2 wird der Ausgangszustand charakterisiert, an den sich iiber den
Anfahrvorgang der Einfahrvorgang anschlieft. Bevor die dritte Phase,
ndmlich die Abbrandphase in Kapitel 4 und 5 analysiert wird, ler-
nen wir in Kapitel 3 das thermische Verhalten kennen. Hier werden
Fragen des Temperaturabfalls im Spalt, der Warmeleitfa@higkeit,
der thermischen Ausdehnung und der Ausdehnung durch zentrales
Schmelzen behandelt. Der Ablauf der Abbrandphase ist durch die
Auslegung des Brennstabes weitgehend festgelegt, was aus den bei-
den folgenden Kapiteln hervorgeht. In Kapitel 4 wird im wesent-
lichen die Rolle des Brennstoffschwellens und der Brennstoffdich-
te bei der Berechnung des maximal erzielbaren Abbrandes mit Hilfe
einer Abbrandformel beschrieben. Als Nebenprodukt der Betrach-
tungen wird auch eine Formel iiber die Spaltgasfreisetzung angege-
ben. In Kapitel 5 wird dann das Bild des Brennstabverhaltens im
Dauerbetrieb abgerundet durch eine vereinfachte Betrachtung iiber

die Wechselwirkungen zwischen Brennstoff und Hiille,



2. Verdnderungen des Brennstoffs beim Betrieb

2.1 Ausgangszustand

Die Ausgangsform des Brennstoffes sind Tabletten als Voll-
oder Hohlzylinder von homogener Dichteverteilung mit geschliffener
oder ungeschliffener Oberfldche und einvibrierter Partikelbrenn-
stoff. Die Stirnfldchen der Tabletten konnen auBerdem noch Ein-
senkungen (Dishing) haben. Die Durchmessertoleranzen der Tablet-
ten werden so gewdhlt, daB ein Einfiillen des Brennstoffes in die
Hiille miihelos mdglich ist und geniigend Ausdehnungsraum fiir die
thermische Ausdehnung vorhanden ist. Bei vibrierten Brennstoff-
sdulen hat die Erfahrung gelehrt, daB die thermische Ausdehnung
keine deutlich nachweisbare Einwirkung auf das Hiillmaterial hat.
Insgesamt gesehen gibt es innerhalb des Hiillinnenvolumens vorge-
fertigte Leerrdume, welche VolumenvergrdfRerungen aufnehmen konnen.
AuBerdem liegen die eigentlichen Brennstoffdichten immer unterhalb
der theoretischen Dichte. Wenn man den Brennstoff im Hillinnen-
volumen homogen verteilt, erhdlt man die Schmierdichte. Uber die
Lokalisierung von Leervolumina jeglicher Art 1dBt sich sagen, daB
das Ausdehnungsvolumen fiir die thermische Ausdehnung, aufler bei
sehr hohen Stableistungen, bevorzugt am Brennstoffrand vorhanden
sein sollte, wdahrend die notwendigen Auffangvolumina fiir das durch
Spaltprodukte verursachte Brennstoffschwellen der Erfahrung nach
iiber den Querschnitt beliebig angebracht werden konnen. Hier ist
jedoch dem Einbringen solcher Volumina in Form von Einsenkungen
oder Spalten der Vorzug gegeniiber erhdhter Porositit des Brenn-

stoffs zu geben.

2.2 Anfahrvorgang

Sobald der Brennstab in Betrieb genommen ist, erreicht er
auf Grund seiner Auslegung eine Temperaturverteilung und eine zu-
gehorige therm. Ausdehnung. Dabei treten unterhalb einer bestimm-
ten Temperatur in dem betreffenden HuBeren Brennstoffring auf
Grund der thermischen Spannungen und der sprdden Eigenschaften
radiale und Ringrisse auf, die mit Brennstoffabsprengungen ver-
bunden sind. Proportional zum Ansteigen des Neutronenflusses wird

die Brennstofftemperatur zuniichst ansteigen, um fast gleichzeitig
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wieder abzunehmen in dem MaBe wie die thermische Ausdehnung den
warmeﬁbergahg zwischen Brennstoff und Hiille verbessert. Eine
temperaturerhchende Komponente wiederum wird durch thermische
Ringspannungsrisse eingebracht, die den Wirmeiibergang verschlech-

tern.

2.3 Einfahrvorgang

Zeitlich schlieBt sich an die eben beschriebenen Vorginge,
die im wesentlichen proportional zur Zunahme des Neutronenflusses
verlaufen, ein zum Anfahrvorgang relativ lang dauernder Einfahr-
vorgang an. Sein charakteristisches Kriterium ist die temperatur-
abhdngige Verdnderung der Brennstoffstruktur infolge von (ther-
misch aktivierten) Diffusions- und Kriechvorgingen. Die Dauer des
Einfahrvorganges ist u.a. iiber den Boltzmannfaktor von der Tempe-
ratur stark abhdngig. Wie Experimente ZTH;7 zeigen, kann die Um-
wandlung bei 750 W/cm Stableistung und ca. 1000 °c Brennstoff-
oberflichentemperatur nach 10 Minuten abgelaufen sein, wdhrend
es bei mittleren Stableistungen um 400 W/cm einige Wochen dauern
kann zfé,;£7. Nach Ablauf der Umwandlungsvorginge zeigt die Struk-
tur ein vollig anderes Bild: Es gibt je nach Ausgangsdichte des
Brennstoffs und der Temperaturverteilung einen mehr oder weniger
grofen Zentralkanal, der durch Porenwanderung und Brennstoffsubli-
mation entstanden ist. Der Brennstoff enthilt Temperaturzonen ver-
schiedener Kristallgefiige, Porositidt und mechanischer Eigenschaf-
ten. So bilden sich ab etwa 1700 °c sog. columnar grains zf?ij7,

die als plastisches Material anzusehen sind (Kapitel 5.1).

Im Temperaturbereich von 1300-1700 oC, wo Kriech- und Diffusions-
vorgdnge eine wesentliche Rolle spielen thz7, finden sich ver-
schiedene Typen von Kristallformen Zr7tj7. Fir Bereiche unterhalb
dieser Temperaturen ist am Anfang der Betriebszeit des Brennstoffs
nicht mit strukturellen oder Eigenschaftsinderungen zu rechnen,
wohl aber nach lidngerer Betriebszeit; dann wird der Brennstoff
auch bei Temperaturen unter 1000 °C echte Kriecheigenschaften
zeiten 15327, die eine Strukturidnderung zur Folge haben. Die be-
schriebenen Vorginge des Einfahrvorgangs sind mit einem Zusammen-
sintern des Brennstoffs und einer entsprechenden Erhdhung der

Warmeleitfzhigkeit verbumden, Damit sinkt seine mittlere Temperatur
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stidndig. Dieser Effekt wird noch verstdrkt durch kontinuierliche
Anndherung des Brennstoffs an die Hiille in dem MaBe, wie das
Volumen durch Spaltprodukte vergrdfBert wird und wie durch Lei-
stungsschwankungen des Reaktors oder zyklische Betriebsweise
infolge thermischer Spannungen Bruchstiicke entstehen (Kapitel
2.2). Auf diese Weise wird der nach abgelaufener thermischer Aus-
dehnung vorhandene Restspalt in den Brennstoff aufgenommen und
zum Teil bis in den Zentralkanal transportiert. AuBerdem wird die
mittlere Brennstofftemperatur erniedrigt durch die Bildung eines
Zentralkanals_lTQ?. Zu erwdghnen ist noch, daR bei Beginn des Ein-
fahrvorgangs die Brennstofftemperatur zunichst ansteigt, um erst
dann aus den eben beschriebenen Griinden abzusinken. Als Ursache
fiir den Anstieg konnte freigesetztes Spaltgas, welches die Leit-~
fdhigkeit des zu Anfang meist mit Helium gefiillten Spaltes zwi-
schen Brennstoff und Hiille stark herabsetzt, in Frage kommen
132,157, Dann erst nimmt die Brennstofftemperatur kontinuierlich
ab, Fig.1 1317, um in den Zustand mit relativ bestindigen Verhdlt-

nissen im Brennstoff einzulaufen (siehe Kapitel 4).

3. Das thermische Verhalten eines Brennstabes

3.1 Temperaturabfall im Spalt

Zwischen der Innenwand der Hiille und der Oberflidche des
Brennstoffes befindet sich im allgemeinen ein Spalt. Bei vorge-

gebener Stableistung ){, Brennstoffradius R, und Wdrmedurchgangs-

B
zahl B ist der Temperaturabfall AT im Spalt wie folgt gegeben

(siehe Beitrag IV).

X
AT = -2_77@—3—3 (1)

X
Ry Brennstoffradius (cm)
8 Wirmedurchgangszahl (W/cm2 °k)

]

Stableistung (W/cm)

ll

Die Wdrmedurchgangszahl B hdngt von der Gasart, der Spaltbreite d’
und den Oberfldchentemperaturen ab. Sie ist rechnerisch exakt

zu beschreiben 132,13,157. Aus diesen Rechnungen ergibt sich,
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daB bei einem Anfangsspalt von 75/u, Heliumfiiilvng und einer
mittleren Spalttemperatur von 1000 °C mit einem Wert von

B = 0,35 W/cm2 °K zu rechnen ist. Beriicksichtigt man jedoch z.B.
die thermische Ausdehnung eines Stabes mit 5 mm Brennstoffdurch-
messer und 450 W/cm Stableistung, so reduziert sich der Spalt auf
#O/u Weite entsprechend 8 = 0,75 W/cm2
AT von 380 °C oder 2700 °C Zentraltemperatur filir eingefahrenen

Brennstoff. Beim Dauerbetrieb jedoch sinkt die Wirmedurchgangs-

°k. Das entspricht einem

zahl durch Spaltgasfreisetzung auf etwa 1/10 ihres urspriinglichen
Wertes Zﬁ?,127. Damit miiften die Brennstofftemperaturen stark an-
steigen und den Spalt allein durch thermische Ausdehnung schlies-
sen. Das wird wegen der Oberflichenrauhigkeit jedoch nicht moglich
sein. Sie diirfte beim ungeschliffenen Tablettenbrennstoff etwa
20/u betragen. Hierfiir 13Bt sich ein Wert fiir 8 = 0,1 W/cm2°C
finden., Dieser Wert wiirde Zentraltemperaturen weit iiber den
Schmelzpunkt verursachen. Tatsdchlich lassen sich fir den eben
definierten Kontaktfall solche Temperaturen aber nicht nachweisen
15-1;7. Vielmehr ergibt sich aus solchen Fxperimenten ein Wert von
B =1-1,5 W/cm2
stoff-Fléchenanteil bis zu 10 % /14%/ im Kontakt mit der Hiille be-

tragen mufl. Dies wiederum stiitzt die These, daB eine vdllige An-

°C. Daraus 1H8t sich schlieflen, daB der Brenn-

ngherung des Brennstoffs an die Hiille nicht mdglich ist und der
teilweise vorhandene Kontakt iiber die Brennstoffrauhigkeit er-
folgt. Fir den Anfahr- und Einfahrvorgang kann also mit

8 =0,75 W/cm2 °c gerechnet werden, fiir den Dauerbetrieb etwa
mit 8 = 1,3 W/cm2 °C. Das entspricht im wesentlichen den in

Fig.1 wiedergegebenen experimentellen Erfahrungen.

3.2 Warmeleitfihigkeit

Die Warmeleitfzhigkeit k von oxidischem Brennstoff ist in
letzter Zeit mehrfach untersucht worden 175-297. Aus diesen Daten
sind die Fig.2 und 3 entstanden. Hier werden die Wdrmeleitfzhig--
keiten fiir U02-Pu02-Brennstoff angegeben, und zwar fiir Ausgangs-
brennstoffdichten von 85 und 95 % theoretischer Dichte. Die meist
bei 90 % th.D. gemessenen Werte wurden mit Hilfe der bekannten
Loeb-Formel (2) auf 95 % und 85 % th.D. umgerechnet.

k = kmax (1-—nP) (2)
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k = Wdrmeleitfdhigkeit bei Porositidt P
Kiox = Wdrmeleitfahigkeit des 100 % dichten Brennstoffs
P = Porositat, d.h. relativer Volumenanteil des
Porenvolumens
n = empirischer Wert

Dabei wurde in dem auftretenden Dichtebereich fiir n der empirische
Wert 1,5 benutzt. Ferner wurde fiir 85 % th.D. beriicksichtigt, daB
ab etwa 1000 °C Verdichten durch Sintern einsetzt, das bei etwa
1700 °C mit Dichten um 95 % th.D. abgeschlossen ist. Da dies auch
bei vibriertem Brennstoff geschieht, sind Fig.2 und 3 reprisenta-

tiv fiir die Reaktorbetriebs-Wirmeleitfdhigkeit.

In Tabelle 1 ist eine Differenzierung des Faktors n entsprechend
1217 wiedergegeben. Im Vergleich mit experimentellen Daten er-
scheinen die Werte jedoch etwas hoch. Deshalb wurde hier der Er-

fahrung folgend der Wert n = 1,5 verwendet.

Tabelle 1 Faktor n der Loeb-Formel in Abhdngigkeit der
Porositit
P n
< 0,1 1,5
0,70 - 0,15 | 2,0
0,15 - 0,20 2,4
0,20 - 0,25 2,6

In der Praxis wird hdufig die mittlere WdrmeleitfZhigkeit eines
Brennstoffquerschnitts gesucht. Dabei wird der Querschnitt in 2
Zonen, die durch 1700 °c getrennt sind, eingeteilt. In der Zone
mit einer Temperatur iiber 1700 °C der hochdichten Siulenkristalle
wird mit P = 1 gerechnet. Unterhalb 1700 °C wird die Fabrikations-

Porositdt verwendet. Durch eine lineare Mittelung erhilt man:

r
k:kmaxf-nP(1-+:)2{] (3)

_ . . _ o, .
1900 = Radius, bei dem T = 1700 “C ist

rB Brennstoffradius



r1700 berechnet sich aus folgender Beziehung (Beitrag IV und X):
2
Lerr
2 2 B
r® = rp” - X—— w (T,‘I‘a) (&)
mit Ter) z a
" (T,Ta) = f k(T)dAT = k(T)AT ~ [k(T)AT = w (T) - w (Ta)
T
a ° © (5)
T(r) = Brennstofftemperatur beim Radius r
Ta = Brennstoffoberflidchentemperatur
)( = Stableistung
w (T) = Wirmeleitintegral, das durch Fig.3 gegeben ist.

3.3 Thermische Ausdehnung

Die thermische Ausdehnung von Oxydbrennstoff ist an UO2
mehrfach, an UO_,-PuO_-Mischbrennstoff weniger untersucht worden.

2 2
Fiir UO2 lassen sich repridsentativ folgende empirische Formeln an-

geben 1227:

éég: 2,1+ 1097 4 g4 -10%r - 3010 (6)
27°c = 1(°c) <1260 °c

und
.A_€§= 2,9 - 1077 1° 4 6,8 - 1070 1 /237 (7)
1000 °c < 1(°c) < 2250 °¢

Dabei bedeutet Aedie relative Lingendnderung bei einer Tempera-

turerhdhung von 27°C bis T(°C).

Fiir UOZ-PuOZ-Brennstoff mit 20 % PuO2 kann fiir den linearen ther-
mischen Ausdehnungskoeffizienten65%—- folgende empirische Formel

angegeben werden /24/:

o = 7,87 - 10°° + 3,90 T[—L] (8)

0 « T(°) < 1200 °c
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Diese Angaben werden noch durch neuere Daten ergidnzt 1257, die
generell darauf hinweisen, dafB Pu02-ha1tiger Brennstoff eine etwas
hohere thermische Ausdehnung haben konnte als U02.
Bei der Berechnung der thermischen Brennstoffausdehnung bei vorge-
gebener Stableistung und Kiihlmitteltemperatur ist die Kenntnis

der Temperaturverteilung erforderlich., Da die Temperatur materie-
gebunden ist, wird am Ort r vor und nach der thermischen Ausdeh-
nung eine andere Temperatur herrschen bzw. die Temperaur wird
nicht ortsfest sein. Weiterhin ist die Verdnderung der Wdrmeleit-
fdhigkeit wdhrend der thermischen Ausdehnung durch entstehende
Ringrisse zu beriicksichtigen Z?E?. Zu beachten ist, daB die

thermische Ausdehnung von den mechanischen Brennstoffeigenschaf-

ten abhingt.

Fir die relative Radiusinderung eines sprdden Zylinders gilt Z?E?
2 - 2 L1y - 1) (9)

und eines plastischen Zylinders gilt 1257

%_R = % oL(T; - T,) (10)

= relative Radiusdnderung
Zentraltemperatur

= Brennstoffoberfliachentemperatur

g\mepxauﬂg
I

= therm. Ausdehnungskoeffizient

3.4 Ausdehnung durch zentraies Schmelzen

Beim Schmelzen nimmt das Brennstoffvolumen VB um Z§27

n = 1ooA%s“’£ = 10 % (11)
th :
zu.
Avsch = Volumdnderung beim Schmelzen
Vth = Das zu dem vorgegebenen Brennstoffvolumen VB der

Dichte ¢ gehorende Volumen des 100 % dichten
Brennstoffs der DIChte,fth'
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Gleichzeitig entsteht jedoch ein Volumengewinn durch verschwindendes
Porenvolumen. Durch eine einfache Uberlegung erhdlt man fiir die

insgesamt auftretende relative VolumenZnderung:

AV
tot
T = 1,1 d - 1 (12)
B
. v
wobel d = A VEE = relative Brennstoffdichte
\g B

Aus (12) folgt, daB fiir Dichten kleiner als 91 % th.D. €¥£ negativ

ist, d.h. daB sich das Schmelzen nicht durch eine éuBereBVolumzu-

nahme bemerkbar macht.

L. Das Abbrandverhalten des Brennstoffs

4,1 Schwellvolumen

Durch die bei der Spaltung erzeugten festen und gasfdrmigen
Spaltprodukte schwillt das Brennstoffvolumen an, und das zur Ver-
fiigung stehende Volumen wird aufgefiillt. Dieses Volumen innerhalb
der Hiille besteht ggf. aus dem Spaltvoiumen Vsp zwischen Brenn-
stoff und Hiille, dem Volumen einer StirnflZcheneinsenkung VD und

dem Porenvolumen V Das Porenvolumen darf allerdings nicht voll

in Rechnung gesetzi werden. Quantitative Angaben zu machen, ist
wegen der dauernden Verdnderungen im Brennstoff schwierig, und es
gibt sehr wenig Angaben dieser Art. Sie zeigen jedoch, daB die
Porositat den Volumenvergraﬁnrungen durch Schwellen und thermische
Ausdehnung oberhalb 1700 °Cc zu 80 % /-1 _/y von 1300 - 1700 °¢ zu
50 %‘ZTB,29,QQ7 und rechnerisch ermittelt unterhalb 1300 °C zu

30 % zur Verfiigung steht. Diese Angaben kinnen bei Dauerbetrieb

etwas ansteigen in dem MaBe wie der Brennstoff plastischer wird

/5,197

L.,2 Schwellrate
Die Schwellrate-q ist wie folgt definiert:

100———-—

10 OOO-——-
,chwere Elemente
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Avsw = Volumendnderung beim Schwellen
Vth = Volumen von 100 % dichtem Brennstoff
A =

Abbrand Mwd
schwere Elemente

Es ist zweckmdBig, zwischen der durch feste und durch gasfdormige
Spaltprodukte zustandekommenden Schwellrate zu unterscheiden.
Danach liegt die berechnete Schwellrate fiir feste Spaltprodukte
zwischen 0,3 und 1,25 % je 10 000 MWd/t /31/ bzw. 0,45 % je

10 000 Mwd/t 1327, wobei im letzten Fall die Gliltigkeit auf mitt-
lere Temperaturen unter 10c0° beschrinkt wird113§7. Fiir das Spalt-
gasschwellen wird 0,55 % - 0,8 % je 10 000 MWd/t angegeben11327.
Fiir den Bereich, in welchem dem Brennstoff nennenswerte Kriech-
eigenschaften zugeschrieben werden, s. 5.1, ndmlich von 1300 °c
bis 1700 oC, lassen sich rechnerisch fiir das Spaltgasschwellen
Werte von 0,6 - 0,8 % Volumenzunahme je 10 000 MWd/t ermitteln
13,7,357. Aus Bestrahlungsexperimenten lassen sich in zahlreichen
Fdllen Gesamtschwellwerte zwischen 1 % und 2 % je 10 000 Mwd/t
herleiten Z§,3,31,35,§§7. Eine Analyse dieser im einzelnen spezi-
fischen Angaben fiihrt dazu, daBl man fiir technische Anwendungs-

zwecke eine generelle Schwellrate von

%

T = 1,6 (14)
tot 10 000 1Hd

schwere Elemente

benutzt und speziell fiir den Kriechbereich von 130000 bis 1700°C
einen zusdtzlichen Betrag von

%

= 0k (15)
gas 10 ooo d

schwere Elemente

addiert.

4,3 Abbrandformel

Auf Grund der Ausfilhrungen in Kapitel 4.1 und 4.2 soll nun
eine Formel hergeleitet werden, die es erlaubt, den maximal
erreichbaren Abbrand Amax eines Brennstabes zu berechnen. Wir
definieren, dall dieser dann erreicht ist, wenn der Brennstoff

das gesamte zur Verfiligung steiiende Leervolumen durch Schwellen
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verbraucht hat. Das Brennstoffvolumen VB wird in 3 Zonen einge-

teilt, ndmlich in eine mit Temperaturen iiber 1700 °C mit dem

Volumen V in der der Brennstoff weitgehend plastische Eigen-

pl’
schaften hat, eine zweite Zone mit Temperaturen zwischen 1300 °C
und 1700 °C mit dem Volumen Vkr’

liegen und in eine Tieftemperaturzone unter 1300 oC mit dem Vo~

in der Kriecheigenschaften vor-

lumen VTT'

Entsprechend den in Kapitel 4.1 angegebenen Werten der dem Schwel-
len in den 3 Zonen zur Verfiigung stehenden Porenvolumenanteilen
erhdlt man filir das gesamte dem Schwellen zur Verfiigung stehende

Porenvolumen

Vp = p(0,8 vp1 + 0,5V, + 0,3 VTT) (16)
Weiteres Schwellvolumen bildet der Spalt zwischen Brennstoff und
Hille Vsp und evt. das Volumen einer StirnflZdcheneinsenkung bei

Tabletten VD
Schmelzen ANschm und das in Kapitel 4.2 definierte Spaltgasschwel-

. Verringert wird diese Kapazitdt durch zentrales

len. Dieses wird vereinfacht fiir 50 % Spaltgasfreisetzung und
100 000 MWd/t angesetzt und ergibt den Volumenbeitrag von
0,0k Vkr'

Aus (14)(15)w(16) und den angegebenen Voraussetzungen erhidlt man

fiir den maximalen Abbrand A
max

6
Amax[rzjhwere Elemente] ) 1?6 %.%g [;(018 Vpl 02 vkr "3 VTT)
+ vsp +Vp - AVg, - 0,0k vkr] (17)
d = Relative Brennstoffdichte
Vg = (Vorliegendes) Brennstoffvolumen
V) = Volumen, in dem T >1700 °c
Vi = Volumen, in dem 1300 °c «T <1700 °C
VTT = Volumen, in dem T « 1300 °c
Vsp = Spaltvolumen
Vy, = Volumen der Einsenkungen (Dishings)
fa\) = Volumeniznderung beim Schmelzen

sch
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Die Volumina Vpl’ vkr und VTT wurden mit (4) und (5) berechnet
und sind in Abb.4 dargestellt. (17) ist in Abb.5 graphisch dar-
gestellt, Unter Abschdtzung der thermischen Ausdehnung von Pul-
ver-Brennstoff wird auch fiir vibrierten Brennstoff eine Auswer-

tung vorgenommen.

L.4 Spaltgasfreisetzung

Fir die Beschreibung der Spaltgasfreisetzung wird der Brenn-
stoff in die gleichen Temperaturzonen eingeteilt wie es fiir die
Entwicklung der Abbrandformel in Kapitel 4.3 erfolgt ist. Es
wird die Spaltgasfreisetzung fiir die drei Zonen wie folgt be-

rechnet:

Zunichst wird berechnet, wieviel g Spaltgas bei 1 % Spaltung

von cm3 U02-Pu02-Brennstoff mit 100 % theoretischer Dichte

= 11 g/cm3 entsteht. 1 % Spaltung des metallischen Anteils in
3

1 cm” Brennstoff entspricht der Spaltung von

11 x 0,88 -« 1072 = 0,097 g

Von diesen 0,097 g wiederum sind 13 At.% Spaltgas. Bei Anwendung
eines mittleren Molekulargewichtes der Spaltgase von 124,8 er-
gibt sich, daB 13 At.% gleich 13,5 Gew.% sind. Damit ist die

3

bei 1 % Spaltung je cm” Brennstoff entstandene Gasmenge

0,097 x 13,5 - 107> = 0,0131 g

1 % Abbrand jedoch entspricht 9350 MWd/t Dann

entsteht je MWd/t

schwere Elemente’
Abbrand und cm® Brennstoff
schwere Elemente
1,31 - 1072 .« 22 400 _
9350 124,8 -

3

2,51 - ‘IO"L+ Norm-cnm

Spaltgas. Um die nach dem Gesamtabbrand entstandene Menge Spalt-
gas zu berechnen, ist nun eine Multiplikation mit dem erreich-

ten Abbrand in MWd/t und dem Brennstoffvolumen vorzunehmen.

Der Abbrand A ist wie folgt gegeben:

X -t

2
0,88 rp ity

A = (18)

wobei folgendes gilt:
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X = Stableistung (W/cm)

rp = Brennstoffradius (cm)

P = Brennstoffdichte (g/cm3)
t = Zeit (Tage)

Durch Einsetzen der obigen Einheiten erhdlt man den Abbrand in
Mwa/t.
Man erhdlt fiir die gesamte Spaltgasmenge Vsp’ die von der Brenn-
stoffmasse mpg= g . V wdhrend des Abbrandes A erzeugt wird.

-4 2,51 - 107F X+t . mg

Vgp = 2,51 - 1077 . A .V = Flgg 5>

g & &

Dabei sind die obigen Einheiten einzusetzen.

(Norm cm3) (19)

Um diese Rechnung von der anfangs eingefiihrten theoretischen Dichte
11 g/cm3 unabh&ngig zu machen und nur auf die wirkliche Brennstoff-
dichte zu beziehen, wird mit ﬁ%-multipliziert; dann ist

7,3 . 106 Eié-E—L—EB (20)

VSPS
rB ISO

Nun ist diese Menge zu unterscheiden von der zu erwartenden frei-
gesetzten Menge. Die Freisetzung in den in Kap. 4.3 definierten

Zonen ist nachlzg,jz7 zu berechnen mit dem Faktor C, wobel

0,95 V.1 + 0,5 Vi . + 0,1 Vpy,

C = (21)
VBr

ist. Dann ist die gesamte freigesetzte Menge Spaltgas am Ende der

Betriebszeit, hier dargestellt in (cmj), bezogen auf den Normal-
zustand
» -6 X.t.m
Vspg = 7,3 10 5— — (0,95 Vpl + 0,5 Vkr + 0,1 VTT) (22)

rB.g.VBr
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5. Wechselwirkung zwischen Brennstoff und Hiille

5.1 Brennstoffaruck

Wie bereits in Kap. 4 dargelegt, ist der Brennstoff unterhalb
1700 °C als nicht nlastisch anzusehen. Im Bereich von 130C - 1700 °c
ist sein Verhalten durch Xriecheigenschaften bestimmt, wdhrend
der Brennstoff unterhalb 1300 °C viskoelastische Eigenschaften be-
sitzt. Viskoelastizitdt liegt vor, wenn im Norton'schen Kriechge-

setz ég:l{&n der Exponent n = 1 ist. Man erhdlt dann

o =mn.& (23)
6~ = Spannung(kp/mma)
Q.= Viskositdt bzw. Viskoelastizitadt
(Poise = 1 10_11 EHL-LJE)
3,5 2
mm
Al
~_ € _ (y Kriechrate
c = 100 ‘—'-t (/O/h) (r:Zeit)

Es 188t sich leicht zeigen, daB ein langsam schwellender Brennstoirf
mit Temperaturen iiher 1300 °C keine Gefahr fiir die Hiille bedeutet.
Unterhalb von 1300 °C soll eine Analycse zeigen, ob nach Erschdpfungz
des Leervolumens innerhalb der Hille bei einem Kontakt Brennstoff-

Hiille mit Deformationen zu rechnen ist.

Wir betrachten einen Ring der Dicke d, der gegen die Hiille schwillt.
Damit bei Kontakt mit der Hiille diese nicht verformt wird, muf}

der Brennstoff mit einer Kriechrate é, die gleich der linearen

auf die Zeit bezogenen Schwellrate ist, nach innen kriechen. Dann
herrscht nach (23) entsprechend seiner Viskositit 7 im Ring eine
Spannung ¥, Dabei driickt der Brennstoff auf Grund der Kesselformel

mit folgendem Druck pp gegen die Hiille:

d
pg = & — (24)
r
M
d = Brennstoffringdicke
ry = Mittlerer Brennstoffringradius

(23) i.. (24) eingesetzt liefert:
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.. d

pg = T (25)

Bei Gleichsetzung von Kriechrate € mit der linearen auf die Zeit

bezogenen Schwellrate erhdlt man mit (13) und (18)

AV al

T = 3._5_ (26)

g - A (27)
8,3 -QTp

Mit folgenden Daten

%
= 1,6 I TE)

Q

10 t(schwere Elemente)
P = Mn g/cm3
rg = 2,6 mm

erhdlt man aus (27) folgende Werte:

Tabelle 2 Kriechrate & in Abhingigkeit der Stableistung
. = oy nl
X' W/en & %/10°n
200 2,2
200 3,2
koo L,3
500 5,4
600 6,5

Wir berechnen im folgenden den Brennstoffdruck py fir X = 450 W/cm:
Der Ring hat dann eine mittlere Temperatur von 950 °C. Aus Fig.4
und Fig.6 erh@lt man folgende Werte:
a_
M

C

= 0,3

Skp . h
9 .10 mm2 [38’39’1"'0’41_7
Diese Werte in (24) eingesetzt ergibt:

Pp = 1435 kp/r:lm2
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5.2 Kontakt zwischen Brennstoff und Hiille

Um die Auswirkung dieses Druckes auf die Hiille zu erkennen,

werden die cb Zeitdehngrenzwerte des Hiilllmaterials

,2/10 000

X8CrNiMoVNb1613 angewandt. 06,2/10 ooo bedeutet die Spannung, die

in 10 000 h eine Deformation von 0,2 % bewirkt.

Tabelle 3 © _-Werte in Abhiangigkeit der Temperatur fiir

0,2
X8CrNiMoVNb1613
T (°c) | e (kp/mm®)
0,2/10 000
550 19,4
600 15,4
650 10,0
700 4,0

Wir geben 550 °c Hilltemperatur, 2,8 mm mittlerer Hiillradius,

0,38 mm Wandstirke und 0,5 kp/'mm2 Spaltgasdruck vor, der eine
Hiillrohrspannung von 3,7 kp/'mm2 bewirkt. D.h. die Hiille kann noch
(19,4 - 3,7) kp/mm2 = 15,7 kp/mm2 Spannung bis zur zuldssigen Ver-
formung von 0,2 % innerhalb von 10 000 h bzw. 2,1 kp/mm2 Druck

aushalten.

Wir berechnen im folgenden, welche Deformationen die Eiille mit
einem konstanten Druck von 2,1 kp/mm2 in Abhingigkeit der Stab-
leistung im Brennstoffring verursacht. Dabei setzen wir voraus,
daBl der Brennstoff viskoelastische Eigenschaften mit der Viskosi-
tat 7= 9. ‘IO5 53;2—11 entsprechend einer mittleren Brennstoff-
ringtemperatur " wvon 950 °C hat. Aus Fig.4 erhilt man die
Ringdickenverh#@ltnisse in Abhd@ngigkeit der Stableistung und mit
(27) berechnen wir die zugehdrigen Deformationen. Die erhaltenen

Ergebnisse sind in Tabelle 4 dargestellt.

Tabelle 4 Die vom Hiilldruck von p = 2,1 kp/irlm2 im Brennstoff-
ring verursachten Deformationen in Abhdngigkeit der
Stableistung
X W/cm ri- e %/1ol+ h
M
300 0,58 L,o
Loo 0,36 6,5
500 0,25 9,3
600 0,21 11,1
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Trigt man die Daten der Tabelle2und 4 in Fig.7 auf, so erkennt
man, daB bei Brennstoff-Hiillrohrkonstanten unter 250 W/cm Stab-
leistung der Brennstoffdruck die Hiillrohrkrdfte iibersteigt.

Eine beschridnkt giiltige Aussage iliber die Mdglichkeit einer Axial-
deformation des Hiillrohres 13Bt sich wie folgt machen: Es wird
eine Kontaktlange L zwischen Brennstoff und Hiille definiert, ober-
halb welcher eine Deformation der Hiille n Achsialrichtung auf-
tritt. Es ist gemdB ZFE?

6’ L] s
L = —— (28)
/u - Py
6& = Streckgrenze des Hiillmaterials
5 = Wandstdrke der Hiille
/u = Reibungskoeffizient
pp = Anprefldruck des Brennstoffs
Mit o= 16 kp/mm>
Ve L AL W
s = 0,38 mm
2
pp = 1,35 kp/mm
erhdlt man aus (28) L = 9 mm.

Das wiirde bedeuten, daB bei einem kraftschliissigen Kontakt von
9 mm Linge bereits eine achsiale Deformation auftreten konnte.
Nun wird der Brennstoffkontakt infolge der Oberflichenrauhigkeit
des Brennstoffs nicht kontinuierlich sein, so daB das wirkliche

L wesentlich groBer ist.
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1. Einleitung

Das AusmaB des Materietranspories im oxidischen Kernorennstoff
unter Betriebsbedingungen hestimut weit;ehend dze Tunktionsfzghig-
keit, d.h. die Lebensdauer, des 3Brennstabes. Dabei kann man zwei

Transportarten unterscheiden:

a) Materietransport, der zur lnderuns der Geometrie des Brenn-~

stabes fiihrt,

b) Materietransport, der innerhalb des Brernstoffes zu Konzentra-
tionsverschiebungen von Spait- und Brutstoff und von Spaltpro-

dukten fiilhrt, ohne dafl die Ceonetrie geindert wird.

Tatsichlich sind beide Transportarten wenigstens teilweise gekoppelt.
In diesem Abschnitt werden einige wenipe Beispiele dieser Trans-
portvorgidnge vom atomistischen Standpunkt aus erortert, denn die
Kenntnis des Transportmechanismu= erlanbt ein Urteil dariiber, in

welchen Grenzen und auf welche Art er ven auvBen beeinflulbar ist.

esentliche Transportvorgi: i Brennstab sind:
W tliche T rortvorginge inm B 1 d

oC) Sintern im Reaktor

B8) Plastische Verformung
gﬁ Porenvanderune

d) VWanderung von S»altgas, Schvellen des Brennstoffes

€) Wanderung von Spalt- und Brutatomen im Kristallgitter
f) Wanderung von festen (18siicher und nnldslichen)

Spaltproduktatomen im Xristailsitter

Als treibende Krifte fiir diese Tromsporterscheinungen treten ent-
weder der Temperaturgradiert dT/cdx, der Gradient des elektroche-
mischen Potentiales grad/}7oder auch necnanische Krdfte auf, z.B.

veruraacht durch die thermische Ausdahnung oder durch Schwellen.

)

Fast in allen Fidllen handelt es cich bei diesem Materietransport

um atomare Platzwechselvoreidnge, ale beli gegebener Temperatur T,
einem Temperaturgradienten d7/d: %e’ einem Lbbrend § Spaltungen/cm3
und einer Spaltrate S Spaltungen/cn’-scc ablonfen. Da diese Platz-
wechselvorginge in TO., uns (U, P10 4+ . zvn grofien Tell cchon

auBlerhalb des Reaktors. d.h. b%oi £ =2 O und § == 0, noch wealg ver-
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standen sind, ist der gegenwidrtige Stand unserer atomistischen
Kenntnisse iiber die Transporterscheinungen unter Bestrahlung noch

sehr unbefriedigend.

Die Grundlage fiir die meisten Transportmechanismen ist die Kationen-

2 - X
eingehend erdrtern und dann auf die plastische Verformung unter Be-

diffusion im MO, + _ (M = U oder U1-y Puy), deshalb werden wir diese

strahlung anwenden. Einige Bemerkungen zum Spaltgasverhalten werden

diesen Beitrag abschlieflen.

Wir werden weder die Porenwanderung,noch Thermodiffusion von Spalt-
oder Spaltproduktatomen, noch die Spaltgaswanderung im Detail er-
ortern, einmal weil dies den Rahmen dieses kurzen Berichtes sprengen
wiirde, aber vor allem auch weil die Grundlagen fiir eine genauere

Behandlung zur Zeit noch fehlen.

2. Zustand des Brennstoffes unter Bestrahlung

Die Spaltschiden, d.h. die Defektproduktion bei der Ubertragung der
Energie der Spaltprodukte an das Gitter ist im UO2 im Vergleich zu
den Metallen noch kaum untersucht. Die Zeit T;, die ein Spaltprodukt-
ion im Gitter braucht, um alle kinetische Energie abzugeben, 1&aBt

9

sich grob zu 2; ~ 10"7 sec abschdtzen. Das Volumen Vo’ in dem wihrend

dieser Zeit Platzwechselvorginge durch Ionisierung und direkte Stofle

10-16cm3. Bei einer Spaltrate von Srv’lO"L*cmm3

auftreten, ist etwa Vo ~
sec_1 wird dann der Bruchteil des Gittervolumens, der sich in jedem
Augenblick in diesem 'aktivierten" (fliissigkeitsihnlichen) Zustand

befindet

AV ~ ~11
- = S VO LS ~ 10

d.h. selbst bei hohen Spaltraten befindet sich praktisch das gesamte
Gitter in einem gut kristallisierten Zustand, in dem alle Gesetze

der Festkorperphysik gten.

Die beim Abbremsen der Spaltprodukte im Gitter primidr und sekundir
erzeugten Defekte sind Gitterliicken und Zwischengitteratome, so-
wohl im Kationenteilgitter, als auch im Anionenteilgitter (Sauer-

stoffteilgitter). Fiir die folgenden Betrachtungen reicht es vollig
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aus, nur die Kationendefekte (Uren und Plutonium-Gitterliicker
und Zwischengitteratome) zu beriicksichtigen, da die Beweglichkeit
der Sauerstoffionen bel den jinterescicrendea Tenvoraoturcen so hoch
ist, daB die Gitterfehler im Aniocnenteilgitter cehr rasch aus-
heilen und di= mit den Kationcndelelizten erzcugten drtlichen
elektrischen Felder durch entsprechende Saucrstoffdiffusion so-

fort wieder kompensiert werden.

Bei Beginn der Bestrahlung wird Im Hristalgitter zundchst eine
Defektkonfiguration aufgebaut, die stark von T, é und S athidngt,
bis bei S AJ1O17 bls 1018 Spaltungen pro cm3 eine erste SHittigung
erreicht ist 153557. Sie bestcht vor allenm darin, dall sich ein Ver-
setzungsnetzwerk agsgebildet hat, dessen laschenweite vermutlich

eine Funktion von S und T is®t. Dic crgte genavere Untersuchung

~
hierzu stammt von Whapham und Sheldon,/T?L?l Sie finden nach
s =2,2% 107

0
T 100°C einen mittleren Versetzungsabstand von etwa 20C0 A.

Spaltungen/cm3 und einer 3Bestrahlungstemperatusr

Im weiteren Verlauf der Bestrahlung (S >1O19) verden die laufend
erzeugten Gitterdefekte teils an Senlien verschwinden (Versetzungs-
netzwerk), teils rekombinieren und weiter wird ein grofer Teil der
Gitterliicken von Spaltgasatomer eingefangen werden und zur Erzeu-
gung von Gasblasen beitragen. Dieser Vergang wird stark von é und

T abhingen. Kennt man die Verteilung der Scnken (Versetzungsnetz-
werk, Korngrenzen, Gasblasen) sollte es mdglich sein, die Gleichge-
wichtskonzentrationen von Gitterliicken, Zwischengitteratomen und im
Gitter geldsten Gasatomen zuv berechnen und bei bekannten Aktivie-
rungsenergien fiir die Beweglichkeit der drei Punktdefektarten auch
das Verhalten des Systems bei Variationen von Temperatur T und Spalt-
rate é vorauszusagen. Hierfir fehlen im Augenblick allerdings noch
fast alle notwendigen experimen*tellsn Argaben, um physikalisch
sinnvolle Vereinfachungen an dem scast nicht l16sbaren Differential-
gleichungssystem machen zu konnen, das dicse Zusammenhinge be-

schreibt.

In Kapitel 3 werden wir ein sehr stark vereinfachtes Modell dieses
Gleichungssystemes ohne Spaltgas=7fcokte benutzar uvnd in Kapitel 7

den Einflufl des geldster Spaltoases kurz erdrtiern,
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Im Hinblick auf diese Situation ist es augenblicklich nicht mdglich,
von der Atomistik her zuverldssige Angaben iliber Transportvorginge
zu machen. Die in Kapitel 4 und 6 angefiihrten sehr stark verein-
fachten Beispiele sind daher mehr als Hinweise und grob qualitative

Abschitzungen aufzufassen, denn als exakte quantitative Ergebnisse.

3. Kationendiffusion unter Bestrahlung

Normalerweise findet Gitterdiffusion liber thermisch erzeugte Git-
terliicken statt. Dann gilt fiir den Selbstdiffusionskoeffizienten

(und analog fiir den chemischen Diffusionskoeffizienten)

Dv = bv V; Co (1)
W, =z exp (—H&/RT) (1a)
C, = exp (—HE/RT) (1v)

Dabei bedeuten H: und gg die Aktivierungsenergie fiir Wanderung

bzw. Bildung von Urangitterliicken. v ist die Zahl der Spriinge,

die eine Gitterliicke pro sec. ausfiihrt, Co die Konzentration der
Gitterliicken im thermischen Gleichgewicht und bV ein geometrischer
Faktor der Dimension cm2. Wie in Kapitel 2 erldutert, treten unter
Bestrahlung zur Konzentration der Gitterliicken Co die Konzentratio-
nen Cv und Ci der Gitterliicken und Zwischengitteratome hinzu, die
durch die Kernspaltungen erzeugt wurden. Der Materietransport wird
dann unter Bestrahlung durch zwei Diffusionskoeffizienten beschrie-
ben

D = b
v v

<N

(Co + Cv) (2)

D, = b, ) (1 - ci) (3)

wobel aber wegen Ci & 1 die GroBe Ci vernachlidssigt werden kann.

Wir werden zunichst (2) und die GridBen C, und C, etwas genauer
untersuchen und dann eine modellmiBige Abschidtzung fiir den Materie-
transport unter Bestrahlung bei tiefen Temperaturen geben (Kapi-
tel 6).
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4. EinfluB der Spaltrate auf die Leerstellendiffusion

Vernachldssigt man die Spaltgasproduktion (kurze Bestrahlungszeit)
und nimmt eine feste Verteilung von Senken fiir Gitterliicken und
Zwischengitteratome an (erste SZtitigung der Strahlenschiden), dann
stellt sich ein Gleichgewicht fiir Produktion und Ausheilung der
Gitterdefekte ein, das sich durch folgende Gleichungen beschreiben
138t

K, = (Co + Cv) C, b + C o Al (&)
Ky = (o +C)Cyvy +Chun Ay (5)
K, = K = K (5a)

Dabei ist Ki = Kv die Produktionsrate der Frenkeldefekte und Ai=AV
eine GroBe, die Art und Dichte der Senken flir Gitterliicken und Zwi-
schengitteratome beschreibt. Die Grofen y; und v; sind durch Gl.(1a)
und C_ durch (1v) definiert. (4) und (5) besagen, daB die mit der
Hiufigkeit K produzierten Gitterliicken teils durch Annihilieren

mit Zwischengitterabmen und teils an Senken (Versetzungen) ver-

schwinden. Analoges gilt filir die Zwischengitteratome.

Man erhdlt aus (4) und (5)

1 L g
—(A+C) ———
v 2 o] [L"(A+C)2
v 0

1

2

-1}%)

1

3
-1}(7)

Beide Defektkonzentrationen verschwinden fiir K = 0, hdngen aber

Q
1]

+
L'<l

i’ 4
c, = %_‘Q‘.’.(mco) .__i_‘f____z_ . 1
1 yQ(A+Co)

sonst noch von der Leerstellenkonzentration im thermischen Gleich-

gewicht ohne Bestrahlung Co ab.

Beim Einsetzen der Zahlenwerte in (6) und (7) sieht man, daB bei
niedrigen Temperaturen und geniigend hohen Spaltraten folgende
Ngherungsbeziehungen gelten:

1/2
v VV

1/2
Ci = ﬁ('K—) (7a)

Vil%
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Die Defektkonzentraticnen sind dann proportional der Quadratwurzel
aus der Spaltrate und haben eine Temperamrabhingigkeit, die mit

der halben Wanderungsenergie fiir Gitteilicken zusammenhingt.

Zur Auswertung von (6) und (7) bendtigen wir realistische Werte
der vorkommenden Parameter. Der hier gemachte Versuch, sie zu
finden, zeigt wie gering unsere Kenntnisse vom UO2 und seinen
Eigenschaften unter Bestrahlung noch sind. Die wenigen und un-
sicheren experimentellen Ergebnisse, die zur Verfiigung stehen,
erlauben deshalb bestenfalls m&gliche Hypothesen aufzustellen,

aber keine exakten Aussagen.

Eine erste Abschdtzung der Werte fiir diese Parameter erhidlt man

aus den folgenden Uberlegungen:

a) die Defekterzeugungsrate K

Es gilt -
K = 9-[—31 (8)
S = Spaltrate, n = Anzahl der Frenkelpaare mit einer Lebens-

dauer T 10-9 sec, die pro Kernspaltung erzeugt werden, N = An-
7 P g

3

zahl der Uranatome pro cm”. Aus den Ergebnissen von Whapham und

Sheldon zf?{;7 bei 100°C Bestrahlungstemperatur erh&alt man
. 14 3

n ~ 100. Setzt man S = 10 Spaltungen pro cm
K~k . 1077 sec™ .

und Sekunde, wird

b) die Senkendichte A
Hat sich das Versetzungsnetzwerk einmal ausgebildet, gilt Ai =
Av. Bei einer Versetzungsdichte von No Versetzungen pro cm2
wird in einer ersten groben Néherung.Z7L§7
2

N, a 2
A = ——— (9)
1nR/r0

Nach 172;7 hat man nach § = 2,2 x 1019 Spaltungen pro cm3

- -8 0
Nb R4 2 X 1019 cm 2. Weiter gilt a = 3,87 x 10 8 A und bei
der hier betrachteten Versetzungsdichte ist 27~1ln R/ro. Da-

mit wird

A = N a2~3x’10"6
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c) Die Aktivierungsenergien fiir die Wandervng und die Bildung

von Defekten in UO2

Die Selbstdiffusion von Uran in UO2 ist zwar mehrfach unter-
sucht worden, aber bis heute sind die Ursachen fiir erhebliche
Diskrepanzen in den Ergebnissen nicht geklidrt. Es gilt nach

Schmitz und Lindner /4 / in der Beziehung D = D exp - Q/RT
D, = 0,23 Q = 104,6 kcal/mol  (10)

dagegen nach Auskern und Belle 17347 sowie van Lierde_z_§;7

-4
D, = L,3 x 10

Q = 88 kcal/mol (11)
Man kann voraussetzen, daB die Urandiffusion iiber Leerstellen
geht, dann gilt auch bei UO2

+ HY (12)

siehe auch (1a) und (1b). Weiterhin benttigen wir neben den
Aktivierungsenergien fiir die Bildung und die Wanderung von Leer-
stellen H;. bzw. H: noch die Wanderungsenergie fiir Zwischengit-
teratome Hi. Zur Bestimmung dieser drei GroRen stehen neben den
stark verschiedenen Ergebnissen (10) und (11) im Augenblick

nur zwel weitere experimentelle Ergebnisse 17247 und 173;7 zur
Verfiigung, so daB die im folgenden erschlossenen Werte nur mit

Vorbehalt betrachtet werden diirfen.

Nagels et al.z_2;7 finden aus der Erholung des elektrischen
5y das bei 80°C bis § = 5 x 102 Spalt./cm’

bestrahlt worden war, eine Aktivierungsenergie

Widerstandes in UO

H ~~ 53 kcal/mol (13)

H ist die Wanderungsenergie eines Defektes im Uranteilgitter,
von dem zundchst unklar ist, ob es sich um Gitterliicken, Zwi-

schengitteratome oder einen komplizierten Defekt handelt.

Andererseits findet Whaphanlzf7{;7 bei gleichen Bestrahlungsbe-
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dingungen Agglomerate von Punktdefekten mit ca. 25 X Durchmesser
und einer Dichte von 1016 cm_3, die sich bei weiterer Bestrahlung
als Keime fiir Versetzungsringe aus Zwischengitteratomen heraus-
stellten. Dies bedeutet, bei 100°C sind Zwischengitteratome schon
sehr beweglich, wdhrend Gitterliicken noch praktisch unbeweglich
sind. Nach einer Faustregel iiber thermisch aktivierte Prozesse
Q~)“RT, r~30, 1aBt sich damit eine obere Grenze fiir die Wan-
derungsenergie der Uranzwischengitteratome im UO2 angeben.

HL < 22 keal/mol (14)
Untetr diesem Aspekt liegt es nahe, das Ergebnis von Nagels et al

von (13) als Wanderungsenergie fiir Uranleerstellen zu deuten.

H' = 53 keal/mol (13a)
Nach (12) hat man dannmt (10) und (11) zwei mdgliche Werte fiir

die Bildungsenergie der Urangitterliicken,

Hp, = 51,6 keal/mol /47 (15a)
Hl‘gz A~ 35 kcal/mol [5.67 (15b)

zwischen denen im Augenblick nicht entschieden werden kann. Ver-
v
B
tallen, so wiirden die Werte (13a) mit (15a) und (10) plausibler

gleicht man H_ und Hx mit den entsprechenden GrofBen bei den Me-
erscheinen, jedoch reicht dieses Argument fiir eine Intscheidung
auf keinen Fall aus.

Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 nochmals zusammengestellt.

Sie wurden benutzt, um den Zusammenhang zwischen dem Leerstellen-
diﬂhsionsk?effizienten D, nach (2) der Temperatur T und der
Spaltrate S in Fig.1 darzustellen. Dabei wurden in der ausgezoge-
nen Kurve IA -1I

Kurve IIA - 11

p die Werte von (10) und in der ausgezogenen

B diejenigen von (11) zugrundegelegt. Die Geraden
IA - IA und IIA - IIA stellen den Temneraturverlauf von Dv ohne
Bestrahlung nach Gl. (10) bzw. (11) dar, wobei aber die Kurve II,
weit iiber ihren Giiltigkeitsbereich hinaus zu tiefen Temperaturen

extrapoliert werden muBte, um noch den AnschluBl an den Diffusions-
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koeffizienten mit Bestrahlung zu erhalten.

Aus der Fig.1 ldfit sich entnehmen:

a)

b)

c)

Der Temperaturbereich, in dem der Ubergang zwischen reiner
thermischer Diffusion und der durch Strahlenschiden verstdrk-
ten Leerstellendiffusion erfolgt, ist ziemlich breit. Das ist
zu beriicksichtigen, wenn man die Temperaturabhingigkeit von
Diffusion unter Bestrahlung in Reaktorexperimenten verfolgt.
Es konnen dabei falsche Aktivierungsenergien vorgetduscht

werden.

Unter den hier behandelten Bedingungen (feste Verteilung von
Senken, Vernachlidssigung der Spaltgaswechselwirkung) gilt fiir
den Leerstellendiffusionskoeffizienten bei tiefen Temperaturen

T T
k 1/2

K 1 .,V
D = Do(-V— exp (—-é-Hw/RT) (16)

d.h. er ist erheblich weniger von der Temperatur abhdngig als

bei der thermischen Diffusion, aber relativ stark, d.h. wie

S 1/2 von der Spaltrate,,siehe Bg.1, rechter linearer Teil
der Kurven IB und IIB. Die Kurvendste IB - IB bzw. IIB - I%B
reprasentieren den Anteil von Dv’ der durch die Spaltrate S ver-

ursacht worden ist. Sie besitzen ein Maximum, dessen Abszisse
'
B
hauptsdchlich durch D0 und K, d.h. S, bestimmt wird. Bei

und Breite durch die Werte der GrdBen H_ und A und dessen Hohe

hohen Temperaturen nimmt der Bestrahlungseinflufl auf Dv wieder
g und II; - IIB),
da infolge der hSheren Beweglichkeit der Gitterdefekte die

ab (linker gekriimmter Teil der Kurven Ip-1

durch die Bestrahlung erzeugten Gitterliicken und Zwischengit-
teratome in stdHrkerem Malle rekombinieren und an Senken ver-
schwinden als bei tiefen Temperaturen.

Der Gesamtverlauf der Kurvem D (T) I, - I_ bzw. II, - II

v A B A B

hdngt wesentlich davon ab, ob das Maximum des Bestrahlungs-
anteils breit ist (Kurve IA - IB) oder scharf ausgeprdgt ist
(Kurve IIA - IIB). Im letzteren Fall 1liBt sich der Temperatur-

bereich, in dem der Ubergang von der reinen thermischen Diffu-
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sion in die durch S induzierte Leerstellendiffusion erfolgt, nihe-
rungsweise durch eine Temperatur Tk charakterisieren, die gegeben

ist durch 2 qQ - Hx
R(1n Yy, - In K

Wie man sieht, steigt T, mit wachsendem Wert von K ~S an. Im

k
Falle der Kurve IA - I_ wiirde man aber T, nach (16) um mehr als

B K
100O zu hoch erhalten.

d) Physikalisch erscheint der Verlauf der Kurve IIA - IIB unwahrschein-
lich und vermutlich sind die Werte von Do und Q nach (11) auf einen
etwas anderen Diffusionsmechanismus zuriickzufilhren als diejenigen
von (10).

e) Vernachlidssigt man die Wech z2lwirkung der Gitterdefekte mit den
Spaltgasblasen nicht, #ndert sich die Beziehung (17) in eine ande-
re Abhdngigkeit, die noch nicht untersucht ist, die aber sicher
auch eine geringere Temperaturabhingigkeit als bei thermischer

Diffusion aufweist.

Der relativ hohe Selbstdiffusionskoeffizient bei tiefen Temperaturen
bewirkt, daB feste Spaltprodukte auch bei tiefen Temperaturen und
relativ kurzen Bestrahlungszeiten schon im Gitter wandern konnen.

Un die Bedingungen zu erfassen, unter denen sie sich bei gegebener
Temperatur, Spaltrate und Abbrand tatsdchlich ausscheiden, reichen
jedoch die einfachen Ansi#tze fir die Defektkonzentrationen, aus denen

die Gleichungen (4) und (5) stammen, nich: aus.

5. Einige Bemerkungen zur plastischen Verformung ohne Bestrahlung

Sieht man von der plastischen Verformung eines Polykristalles durch
Korngrenzengleiten ab, gibt es zwel Moglichkeiten einen kristallinen

Festkorper zu verformen.

a) durch Bewegung von Versetzungen unter HuBleren (oder auch inne-
ren Krdften, dies ist die normale Kristallplastizitit,

b) durch gerichtete Diffusion von Gitterliicken (und Zwischengitter-
atomen, siehe unten) infolge HuBerer Spannungen, dies ist das

sog. Nabarro-Herring-Kriechen 171137.
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duBleren Spannung alle Zwischengitteratome nur zu den Zwischengit-
terversetzungsringen wandern, wird das betrachtete Volumen in z-

Richtung plastisch gedehnt und in :-Richtung plastisch schrumpfen.

Die Gleichungen (4) bis (7) enthalten die notigen Zusammenhinge,

um die fiir diese Verformung zur Verfiiguvng stehenden Teilchenstrome
im Rahmen des zugrunde gelegten Modelles zu berechnen. Solange man
den EinfluB des Spaltgases vernachlissigen kann (kurze Bestrahlungs-
zeiten) ist die fiir den Kriechvorgang effektive Produktionsrate Ke

fiir Zwischengitteratome und Gitterliicken gleich.

K = AC. v (18)

Mit den in Tabelle 1 abgeschitzten Beziehungen 1418t sich die Tem-
peraturabhingigkeit von Ke und damit die des Kriechvorganges an-

geben.

Der Ausdruck filir die eindimensionale plastische Kriechgeschwindig-

keit ép lautet fiir den stationdren Zustand

Ep = Vp.N.Ke (19)

2 3 2

Gitter und N ist die Anzahl der Uranatome pro cm”.

Vp =L,1 . 10722 cm? ist das Volumen eines UO.-Molekiils im UO.-

Bei der Ableitung der Gl. (19) ist vorausgesetzt, daB die Sauer-
stoffdiffusion stets milhelos der Urandiffusion folgen kann, so daf
die langsamere Urandiffusion den geschwindigkeitsbestimmenden
Schritt darstellt, siehe 2. Di=s ist bei Temperaturen

T 2100°C der Fall /2 7.

Legt man die Verldltnisse nach Fig.1, Kurve I und (10) zugrunde,

128t sich bis etwa 100000 die GroBe Ci durch

v /g 1/2
C. = =— [ =— (20)
* <1 Yy
darstellen, und es gilt mit (18), (19) und (8)
. . 1/2 "'H:t’
& = m. 8§ . e /2 RT (21)

n ~ const.
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Mit den Werten aus Tabelle 1 1laft sich fiir ?BOOC ¢ine Kriechge-
schwindigkeit ébav 3. 10"? sec™! abschitzen. Jedoch kann dieser

Zahlenwert um Grofenordnungen falsch sein.

Das wesentliche Ergebnis an (21) ist die Tatsache, daB die Kriech-
geschwindigkeit mit der Quadratwurzel aus dem Flufl geht und eine
Temperaturabhangigkeit besitzt, die mit der halben Wanderungsener-
gie fiir Leerstellen zusammenhiingt, die Beweglichkeit der Zwischen-
gitteratome f#@llt interessanterweise in (21) heraus. Wire die Re-
kombination zwischen Leerstellen und Zwischengitteratomen unberiick-
sichtigt geblieben, hitte man ép proportional é und unabhingig

von der Temperatur gefunden.

Die durch die Spaltrate é verursachte Tieftemperaturplastizitit

ist zweifellos auch die wesentliche Ursache fiir das Nachsintern

des Kernbrennstoffes zu Beginn der Reaktorbestrahlung.

7. Der Einflufl geldster Gasatome auf die Defektkonzentrationen

Die Literatur iliber die Gasabgabe aus Kernbrennstoffen ist umfang-
reich, aber erst in den letzten 5 Jahren hat man gelernt, das Ver-
halten der Gase im Gitter zu verstehen. Hierzu hat vor allem die
Elektronenmikroskopie beigetragen, mit deren Hilfe man Gasblasen
in diinnen Folien sehen und ihr Verhalten studieren kann Zf1t1;7
bis 1738;7. Die ersten Arbeiten fiir das Verstdndnis der Gasblasen

allgemein wurden jedoch nicht an UO sondern von Barnes und Mit-

2’
arbeitern (Harwell) in den Jahren 196C - 1964 an Kupfer gemacht,

siehe auch [19_7.

Das Verhalten der im Gitter geltsten Gase unter Bestrahlung dage-~
gen 1laft sich nur indirekt erschlieflen, indem man die Gasabgabe
widhrend der Bestrahlung oder durch Aufheizen der Proben nach der

Bestrahlung verfolgt.

Aus der Tatsache, daB im UO,, das bei 100°C bis § = 2,2 . 102 be-
strahlt worden war, keine Gasblasen gefunden wurden und daB diese
sich erst nach Aufheizen bis 1100°C zu bilden begannen /f1§;7,

weiter daB nach Bestrahlung bei 700°C bis S rv1020 ebenfalls noch

keine Gasblasen im UO2 vorhanden waren und diese erst durch nach-
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trdgliches Aufheizen bis 1500°C entstehen_£—1QJ7, geht klar eine
auBerordentlich hohe Loslichkeit der Gase im Gitter unter Bestrah-
lung hervor. Sie liegt viele Zehnerpotenzen iiber der normalen Lds-
lichkeit fiir Xe und Kr in U0,, die etwa 1677 % bvetrdgt. Fir das
Verhalten des Brennstoffes widre es daher wichtig, diese L&slichkeit
als Funktion von T, é und S zu kennen, um bei Auslegung des Brenn-
elementes und im Betrieb die optimalen Bedingungen filir das Verhalten
des Brennstoffes einstellen zu lLonnen. Dies ist im Augenblick

nicht méglich. Man kann aber fiir den Fall, daB die Temperatur nicht
zu hoch (vielleicht T $1200°C) und der FluB hoch genug ist, in
einer ersten groben Nzherung den Einflufl der Gasatome auf das Fehl-

stellengleichgewicht in (4) und (5) beriicksichtigen.

Das Volumen eines Xe-Atomes ist mit V‘,e = 50 83 so groB, daB es unter
keinen Umstdnden in einer Oktaederliicke des UOZ-Gitters Platz hat.
Dagegen sahen wir, daB ein UO_,-Molekiil im Gitter ein Volumen

V = 41‘%3 erfiillt. Deformiertzman daher das Volumen einer UOZ-Mole-
kiilgitterliicke zu einer Kugel und weitet deren Radius um etwa 7 %,
hat das Edelgasatom im Gitter Platz. Es ist dann allerdings noch

von einem anisotropen Spannungsfeld umgeben, das wenigstens auf
eine weitere UOZ-Gitterlﬁcke eine Anziehung ausiiben sollte. Unter
diesen Voraussetzungen konnen wir annehmen, daB jedes Edelgasatom
sofort nach seiner Entstehung etwa zwei Kationengitterliicken mit
den zugehdrigen Sauerstoffgitterliicken verbraucht, aber im Gitter

relativ unbeweglich ist.

Solange nun das Gas im Gitter geldst bleibt, d.h. sich noch keine
stabilen Keime fiir Gasblasen bilden a) weil entweder die Temperatur
fiir die Wanderung der Gasatom-Gitterliicken Komplexe nicht ausreicht
oder b) weil infolge einer hohen Spaltrate é die sich bildenden
Keime fiir Gasblasen laufend wieder aufgeldst werden, braucht man

in (4) nur K, = K- nKg, 1 < n 2 zu setzen,und (5a) gilt nicht
mehr. KG bedeutet die Produktionsrate der Gasatome. Man erhilt

dann aus (4) und (5) fiir die Ndherung bei tiefen Temperaturen,
siehe (6a) und (7a):

C (l{;) 12 (22)
v Vi
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C
wobei K* = K-nKg (1 + 120 (22a)
und
k /2w
c; =l — (23)
v P&

Dieses Ergebnis ist etwas lberraschend; denn es zeigt, daBl zwar
wie erwartet die durch die Bestrahlung induzierte Konzentration
der Gitterliicken abgenommen hat, daB aber die Konzentration der
Zwischengitteratome in dieser Ndherung nicht beeinfluBt worden ist.
Das bedeutet, nicht die Rekombination zwischen Gitterliicken und
Zwischengitteratomen wird durch das in Losung befindliche Spalt-
gas beeinfluBt, sondern nur die Zahl der Gitterliicken verringert,
die an Senken verschwinden. Jedoch miissen diese oder #dhnliche Mo-
delle genauer studiert werden, ehe weiterreichende Schliisse daraus
gezogen werden konnen. Wichtig ist aber die Tatsache, daBl die Ab-
hiangigkeit der Defektkonzentrationen von Temperatur und Spaltrate
auch durch geldstes Spaltgas in erster Ndherung nicht gedndert

wird.

Wenn das Spaltgas bei hoheren Temperaturen in Form von Gasblasen
ausgeschieden ist, kennt man sein Verhalten relativ gut, und es
existieren Modelle iiber die Bewegung von Gasblasen unter einem
Temperaturgradienten 1722;7 und iiber die Spaltgasabgabe aus UO2
1722;7 sowie iiber das Schwellen von Metallen.ZEO,ai7.

Jedoch sind die bis jetzt aufgestellten GesetzmiéBigkeiten noch
ungeniigend mit der Erfahrung verglichen, und es ist wahrschein-
lich, daB diese Modelle noch modifiziert werden miissen. So deuten
neue Ergebnisse darauf hin, daB die Wanderung der Spaltgasblasen
beeinfluflt wird, wenn das Gitter stark mit festen Spaltprodukten
verunreinigt ist [18_7.

Dagegen sind die flir das Verstdndnis des Verhaltens des Spaltgases
wichtigen Bedingungen, unter denen sich bei gegebenen Werten von

S, S und T Gasblasen bilden oder wieder aufldsen, noch unbekannt.
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Tabelle 1

Elimt-‘- £l€m<

bei

bel

]

10 cm sec

12 -3 -3

10 cm sec

51,6 kcal/mol

35 kcal/mol

53 kcal/mol

20 kcal/mol

1013 sec-1
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1. Einleitung

In der Brennstoffelementauslegung treffen sich Reaktorauslegung
und Brennstoffzyklusauslegung. Uber das Brennstoffelement ist
eine Optimalisierung des Brennstoffzyklus an die Optimalisierung
des Reaktors verkniipft. Die Materialeigenschaften des Brennstoff-

elementes sind die dabei zu beachtenden Randbedingungen.

2. Der Brennstoffzyklus

Unter solcher Perspektive sollen jetzt die wichtigsten Beitrige
zu den Brennstoffzykluskosten betrachtet werden. Dabei geht es
nicht darum, diese Beitrdge kostenanalytisch genau anzugeben,
wie das bei einer kostenmiBRig genauen Berechnung sonst der Fall
ist. Vielmehr soll lediglich die prinzipielle Parameterabhéngig-

keit der wichtigsten Beitrdge klar werden.

Die hier zu betrachtenden Beitridge zu den Brennstoffzykluskocten

sind demnach die folgenden:

a) Zinskosten fiir den Spaltstoffeinsatz
b) Kosten fiir die chemische Wiederaufarbeitung
¢) Kosten fiir die (Re)-Fabrikation der Brennstoffelemente

d) Kosten fiir das erste core.

Der Brutgewinn so0ll hier nicht verrechnet werden. Alle Kosten wer-

den auf die kWh bezogen. Ist d der Lastfaktor, so werden im Jahr

3 3 ~kWh
8,7.10.6.MKRIT.b.7Z.1o /[ — 1)

S a—-—‘

kWh abgegeben. 7Zist das Verhdltnis von elektrischer zu thermi-

scher Leistung, b ist die Brennstoffelementbelastung in MW pro

th
kg spaltbarem Material und MKRIT ist die kritische Masse des
Reaktors in kg spaltbarem Material. In (1) sind offenkundig Lei-
sungsanteile eventueller axialer oder radialer Brutmintel nicht

mit verrechnet.

Die Zinskosten einer Coreladung selbst bestimmen sich einfach
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aus

6 ~mills
€. B . Mo .10 [ === (2)

Dabei ist o, der Plutonium (bzw. Uran) Preis in Dollar pro g spalt-
bares Material, B ist der Zinsfull. Die Einheit mill bedeutet

107> §. Der Umrechnungsfaktor zu Dpfg ist:

1 mill = 0,4 Dpfg (3)
Damit ergibt sich der Zinskostenanteil KZINS wie folgt:
o . B
_ — mills
Kms = 877 7. b 4 Tkin v ()

Die Kosten fiir die chemische Wiederaufarbeitung einer Coreladi.ag
mit den dazu gehdrigen (axialen) Brutmantelanteilen sind die
folgenden:

7. .M. 10°

> / mills / (5)

Z2 sind dabei die Kosten in $ pro kg Brennstoffgemisch aus Core

und axialem Brutmantel. M = Masse Brennstoffgemisch in kg einer
Coreladung, d.h. Brutstoff aus Core und axialem Brutmantel und
spaltbarem Material aus dem Core. Zine solche Ladung hat die fol-

gende Standzeit
a 1+ y) a7
t = /e (6)
ST 10° . b . &

y ist das Verhdltnis der Masse der Brutatome zu der Masse der
spltbaren Atome im Core, a, ist der mititlere Abbrand der Core-

. - :
ladung in MWd/tschwere Flemente® Weil der Tag 24 Stunden hat, er-

hdlt man fiir die Aufarbeitungskosten Krepro aus (5) und (6) so-
mit den folgenden Kostenanteil:
)
Z, . 1C°
< B " /- mills ()
repro *oea .y MKRIT (1" + y) £  kWh ~

Es ist niitzlich, sich vor Augen zu halten, daB fir durchgehende
Brennstdbe, die den axialen Drutmentel und das Core bei gleichem
Durchmesser aufnehmen, die folgendc einfache Relation gilt

M c Hnes

. PR SR (8)
MKRIT 1y, “rnole
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¢ = chemischer Faktor (Verh#ltnis cder Masse der schweren Atome

zu der Brgnn'stoi‘fmasse, z2+B. bei U0, ¢ = 0,88).

Dabei ist H es Zrkm;7 die gesamte Linge des Brennstabes,und

H, . ye £ cm_/ ist die Lénge des aktiven core Teiles.

Bazeichnet Ea die iiber die Anteile des axialen Brutmantels und
des Cores gemittelten Fabrikationskosten in § pro kg (Misch?)
Brennstoff, so ergibt sich fir den Kostenanteil der Fabrikation
K einer Coreladung zundchst in formal gleicher Weise wie
refabr

bei (7) der folgende Ausdruck:

- 2
K - y [BEET(9)
refabr = 2,4 . a, - m My o1 (1 +y) kWh -

Allerdings mufl jetzt beachtet werden, daB die Einhei‘l:skozsten'“Z_,I
eine Funktion des Radius R in cm der Brennstoffstébe sind, d.h.

2, = 1 (R) (10)

Eine sorgfdltige Auswertung dieser Radiusabhingigkeit fiihrt zwar
zu noch ibersichtlichen, jedoch nicht mehr ganz einfachen Zusam-
menhéngen_z-1;7. Da hier jedoch nicht die genauen Kosten, sondern
vielmehr nur eine typische Verkniipfung von Brennstoffzyklus und
Reaktorparametern interessiert, soll nicht der inzwischen ermit-
telte Zusammenhang'ZH (R) aus ZTH_;7, sondern der einfachere Zu-
sammenhang betrachtet werden, der sich ergibt, wenn man annimmt,
daB die Herstellungskosten pro Stab konstant und unabhdngig vom
Radius sind. In dem Radiusbereich 0,5 < R < 0,8 (cm) ist das an-

ndhernd der Fall. Sind k, diese Herstellungskosten pro Stab in §

1
so gilt:
- 2
Z, . H . TR -9
kK, = — ges E 1r (R) (11)

! 10°

Dabei ist p. die (hier als einheitlich angenommene) Dichte des

Brennstoffs. Beachtet man nun die folgende Relation,

2 X (1 + y)

728 3 (12)
b . 10 .\95
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wobei ¥ die mittlere Stableistung in Watt pro cm Stablinge und O
s
die Dichte der schweren Elemente ist, so findet man:

8
k1 . 107 . b

= _ [ —-mllls
Keefabr = 2,4 . Hoope * X (1+y).f2. a_ =8 (){; a, ) /[ -7 (13)

Auch der allgemeinere Fall, daB nidmlich k1 nicht konstant ist,
sondern seinerseits wieder eine Funktion des Radius ist, fiihrt

wegen (12) auf den gleichen, schon bei (13) angegebenen Funktions-

b
typus g (i , am).

Nur kurz soll jetzt auf die Frage des ersten (bzw. zweiten Cores)
eingegangen werden. Wird das Core als ganzes ausgewechselt, so muf
wihrend der Abbrandzeit des ersten Cores bereits das Ersatzcore,
also das zweite Core, bereitgestellt werden, ohne daB dieses spalt-
bare Material schon zur Energieerzeugung verwendet werden konnte.
Wird das Core nicht als ganzes ausgewechselt, sondern beispiels-
weise in Teilen zu je %3 so wird fir das Auswechseln des ersten
n-tels ein n-tel Core Ladung bereitgestellt werden miissen, ohne
dafl diese Teilladung zur Energieerzeugung schon verwendet werden
konnte. Kann das ausgewechselte erste n-tel des Cires wdhrend der
nichsten Betriebsperiode (in diesem Beispiel tST/n) aufgearbeitet
und neu fabriziert werden, so bleibt es bei der Bereitstellung von

1-core auBerhalb des Reaktors. Wird dagegen mehr aus t.,/n fiir
n m . tgp ST

m . ts7 n 7
Anteil - auflerhalb des Rezktors bereitgestellt werden. Die

Aufarbeitung und Fabrikation benstigt, z.B. so muB} der
kritische Masse bestimmt sich aber aus dcr geforderten elektri-
schen Leistung Qel (im Sinne dieser Argumentation wird sie bei
nuklearen Rechnungen dann vorgegeben),c? und b. AuBerhalb des
Cores ist also zufolge der eben angestellten Uberlegungen der zu-

sdtzliche Spaltstoffanteil S

Qel
7 . b

S = '!r}' .
n

(14)

bereitzustellen.

Beziliglich der Zinskosten bedeutet das einfach in (4) das Anbringen
des Faktors (1 + %0, d.h. statt b ist di: effektive Brennstoffbe-

lastung b' einzusetzen

% SR I (15)



VII - 6

falls die Verzinsung in der gleichen Weise wie beim eigentlichen

Spaltstoffeinsatz erfolgt.

%. Die bestimmenden Parameter

Aus (4), (7) und (13) ist ersichtlich, daB die folgenden Parame-

ter die Brennstoffzykluskosten hauptsd@chlich bestimmen:

a)

b)

c)

10 %

dabei handelt es sich um Einheitskosten im Sinne von Ein-

w. B, k

gangsgrolen. Teilweise sind sie rein fiskalischer Art, teil-

weise fabrikatorischer Art.

74

dabei handelt es sich um Wirkungsgrade im verallgemeinerten

Sinne des Wortes.

X, H

dabei handelt es sich um Materialgrdfen des Brennstoffes. Bei

Yo By core

der GroBe y ist das offenkundig, denn das Mischungsverhdltnis
von z.B. Pu zu abgereichertem Uran ist sicher eine fiir den
Brennstoff als Material typische GroBe. Bei an als erreichba-
rem mittlerem Abbrand ist das nicht offenkundig. Jedoch zeigt
schon die im Grunde einfache von Karsten entwickelte Formel
zf?{i7, daB es im Prinzip moglich sein wird, aus den als mate-
rielle Bedingungen anzusehenden Spezifikationen filir das Brenn-
stoffelement (wie z.B. Schmierdichte, Dicke des Spalts zwi-
schen Brennstoff und Hiille usw.) den moglichen Abbrand ay, als

materiell festgelegte GriBe vorherzusagen. Die Stableistung X

hdngt an jedem Querschnitt eines zylindrischen Brennstoffele-

mentes iiber die einfache Beziehung

7.
1
X = 4’/7‘[ Ad T (16)
T
a

mit der AuBentemperatur an der Oberfliiche des Brennstoffs Ta
der Zentraltemperatur des Brennstoffs Ti und der Wdrmeleit-

fdhigkeit A zusammen. Bei praktisch allen Reaktorentwiirfen
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ist die Temperatur Ti durch die Schmelztemperatur TSCle des

Brennstoffgemisches bestimmt; z.Bs indem man wihlt

T; = Tsopm -

Material gegebene GroBe. Fiir den Sicherheitsabstand AT gilt

AT. Die Schmelizitemperatur ist eine durch das

das nicht, jedoch ist der Sicherkeitsabstand AT gegeniiber

der GrofBle Ti - Ta so klein, daB sein Einflufl auf X ebenfalls
sehr klein ist. Die AuBentemperatur Ta wird nun tatsdchlich
durch die Reaktorauslegung, d.h. hier durch die Temperaturbe=
dingungen, in die das Element eingebettet ist, bestimmt, und
ist keine MaterialgrdBe. Praktisch jedoch liegen diese Tempe-
raturen ziemlich fest und die mdglichen Auslegungsunterschiede
sind auch hier klein gegeniiber Ti - Ta' So liegt die maximale
Stableistung eines Breanstabes nmit Pu/U Mischoxyd und Natrium-
kilhlung in diesem Sinne bei 480 W/cm. Im Laufe der nichsten
Jahre mag sich dieser Wert zufolge einer Anderung der Ausle=-
gungsparameter des Reaktors (AT, Ta) um 5 % #ndern, gridBer
werden die Anderungen jedoch nicht sein. Allerdings gilt das
fiir die maximale Stableistung, bei der Ermittlung der mittle-
ren Stableistung gehen die Formfaktoren ein. Auch hier schwan-

ken die praktisch erreichbaren Werte nur wenig.

Halten wir einen Augenblick inne: Las hier in Rede stehende
Problem ist die Verkniipfung der Auslegung des Brennstoffzyklus
mit der Auslegung des Reaktors im Hinblick auf eine Gesamt~
optimalisierung. Ist der in Rede stehende Reaktor als Typ
einmal festgelegt (z.B. Schneller Briiter mit Pu/U Mischoxyd
als Brennstoff und Na als Kiihlung), so wird die bei der Opti-
malisierung anstehende Anderung der Auslegungsparameter be-~
schridnkt sein und in diesem Sinne ist X primdr nur eine von

Materialeigenschaften bestimmte GrdoBe.

Hcore ist zwar keine MaterialgroBe, aber als MalBgroBe mit

dem Brennstoffstab festgelegt.

Die spezifische Brennstoffbelastung b ist primdr ein freier
Parameter. Das wird besonders deutlich, wenn man sich vor
Augen h#dlt, daBl b direkt und ohne verbindende MaterialgrofBlen

mit dem NeutronenfluB ¥ zusammenhingt:
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b = (op)eff . & . 10716 | 0,8 (17)
(o})eff ist der effektive Spaltquerschnitt in barn. In
Schnellen Briitern mit Pu/U Mischoxyden und Natrium als Kihl-
mittel liegt dieser Wert bei 2. Wie gesagt, ist der entschei-
dende Zug der Gleichung (17) der, daB keine Materialgrdfien
eingehen, die Freiheit der Wahl des FluBniveaus ist unmittel-
bar die Freiheit der Wahl von b. Wegen (12) hingt aber an einer
solchen freien Wahl von b die Wahl des Radius des Brennstoff-

stabes. Es gibt also einen wirklich offenen Freiheitsgrad

'] >b >R 08)

wie immer man ihn auch anspricht, ob mit @, b oder R.

L, Die Optimalisierung

Der einc existierende Freiheitsgrad kann nun dazu benutzt werden,
um eine Optimalisierung vorzunehmen. Qualitativ kann man sich sehr
schnell orientieren. Betrachtet man namlich nicht die Kapitalkosten
und vernachlédssigt man den Effekt, daB letzten Endes bei sich &an-
derndem Radius wegen der Forderung Qe1 = constant (z.B. 1 000 MWe)
auch der Wert von y sich #Zndert, macht man also diese Vernach-
lissigung, um sich iiberhaupt einmal zu orientieren, 8o erkennt

man sehr schnell, daB in (4) b linear im Nenner und in (13) b

linear im Zzhler vorkommt und daB bei

L
- B H _.a . X . (1+y)

b = . (19)
107 .k, . d . 3,6

demzufolge ein Minimum der Zykluskosten liegen muB. In der Tat
kann man mit Hilfe einer solchen Betrachtung in die N&he des

Optimums gefiihrt werden. Fiir Schnelle Briiter mit Pu/U Mischoxy-
den als Brennstoff und Natrium als Kilhlmittel liegt das in Rede

stehende Minimum der Zykluskosten beil

1 thh

b = e >R = 3mm—>@ a1 . 10

16 n

(20)
cm sec
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Jedoch soll hier dieses Optimum etwas sorgfiltiger angesprochen
werden. Zundchst wird man noch einmal die Annahme machen wollen,
daB die Kapitalkosten in etwa bei der in Rede stechenden Variation
von R (bzw. b, bzw. @) konstant bleiten, um nicht in das so un-
durchsichtige Gebiet einer Optimalisierung auch der Kapitalkosten
gefiihrt zu werden. Das ist gewihrlcistct, wena man die Kinlmittel-
eintrittstemperatur Tein’ die Aufheizsparne uand damit auch die
Kiihlmittelaustrittstemperatur Taus konstant 1dB3t. Dann bleibt

der thermische Wirkungsgrad unverdndert, ebenso die Kosten des
thermischen Teils des Kraftwerks (wic z.B3. Turbine). Fordern wir
weiter, daB der Druckverlust des Kiilhlmittels iiber die Linge des
Cores, Ap, konstant bleibt, so ist in etwa der Kapitalkostenan-
teil auch des Reaktors festgeleg:. Imchescndere gilt das fur die
Pumpenkosten. Zwar werden sich bei den folgenden Uberlegungen An-
derungen des Coredurchmnessers ergeb2n. dicse aber haben auf die
gesamten Kapitalkosten nur einen seb» gzringen ZinfluB. Deshalb

ist mit der Forderung

T . = constans (z.2. 730°C)
ein o
= . as o)
Taus = constans - (z.B. 530°C! (21)
Ap = constans (z.B. 3 aii)

in etwa die Konstanz der Kapitalkosten gewdhrleistet.

Der jetzt noch vor allem die Coreausiezurs bestimmende und noch
offene Parameter it der relat’ve Xihlmitl-lvnlumznanteil of . Ist
weiter B der relative Strukturmaterizl-olumenanteil und schliel-

lich ¢y der relative Brennstoffvolurmencwieil, so gilt:
oC+B+w= 1 (22)

Diese hier definierten ¢C und [ hebvea naichis mit den am Beginn

der Arbeit auftretenden of(Pu-Preis) urd B (ZinsfuB) zu tun.

B liegt durch die Wahl von Tein’ Taus und Ap in etwa fest. Ist
die Wahl von oC erfolgt, so ist mit (22) auch ¢ festgelegt, das
heifRt, die Parameter der Corezusarmmencatzung sind dann festge-
legt.

Bei gegebenem Radius des Brennctoffstabes R und vorgegebener Hohe

—

des Cores Hcore gibt es abar nvr eiacwn Wert das Kihlmittelvolumen-

anteils of, der zum vorgegebenen Druclabfall Ap flilhrt. Somit sind
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dann o€, 8, w sowie per Vorgabe auch R und H__  fixiert. Mit Y
ist aber auch die pro Brennstab abgefiihrte Leistung festgelegt.

Aus der Relation
ﬂz . n . )(. Hcore = Qel (23)

ergibt sich somit die Zahl der erforderlichen Brennstibe n und
damit der Durchmesser des cores. Es liegt also die Konfiguration
des Reaktors und die core Zusammensetzung nun fest. Eine Kritika-
litdtsrechnung filhrt jetzt auf den Wert von y, der den Reaktor
kritisch werden 1#Bt. Uber die Relation (12) ist damit schlieBlich
auch b bestimmt. Bei solchem Vorgehen, bei dem mit R also auch y
variiert, kann das Optimum nicht mehr einfach analytisch wie beil
(19) bestimmt werden. Vielmehr muB man den angegebenen Rechen-
gang fur verschiedene R wiederholen und schlieflich fiir jedes R
die Brennstoffzykluskosten ermitteln. Das filhrt dann zu einer um-

fangreicheren Studie wie das z.B. in.zf11;7 der Fall ist.

In Zf};7 wird ausgewiesen, daB bei einem Schnellen Briiter mit
Pu/U Mischoxyd als Brennstoff und Natrium als Kiihlmittel die fol-
gende Parameterkonstellation in der Ndhe des Optimums der Brenn-

stoffzykluskosten liegt:

o
Tein = 380°C
o
Taus = 580°C
Ap = 3 ati
W
Xpax = "0 o
y = 7,0 (24)
Hcore = 97,5 om
Qe = 1 ooonMwe
_ th
b = 0,87 Kg oder

2R = 0,65 cm
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5. Die Oberfldchenbelastung q

Im folgenden soll noch kurz von der 3Brennsioffoberflichenbels--

stung q die Rede sein. Sie bestimmt sich aus der Relation

J
qQ = A: (25)

2R

Bei allen hier vorgetragenen Argumentationen kommt q nur insofern
indirekt vor, als bei der Diskussion de>» relativen Konstanz von,)é
auf die relative Konstanz der Brennstoffoberfldchentemperatur Ta
abgehoben wurde. An die Oberflichentemperatur des Brennstoffes
schlieflt sich der Temperatursprung zwischen Brennstoff und Hiille
an. Dieser Temperatursprung wird bei ncrmaler Ausfiihrung eines
Brennstoffelementes dadurch gekennzeichnet, daB eine Warmeiliber-
gangszahl von etwa 1 W/cm2 °c vorliegt. Mit dem Wirmestrom Zndert
sich also auch dieser Temperatursprung. Dann folgt der Temperatur-
abfall im Hiillmaterial und danach der Temperatursprung zum Kiihl-
mittel. Der letztere ist bei NavwKilhlung wegen des dort vorliegen-
den guten Wdrmekontaktes wvon Kilhlmittel zum Hiilllmaterial des
Brennstoffs sehr klein. Bei Natriuvm Kilhlung liegt der eigentliche
Warmewiderstand somit im Spalt zwischen RBrennstoff und Hiillmaterial.
Hier ist es genau die Oberflichenlbelastung, cdie somit in die Be-
stimmung von Ta und damit in die des des genauen Wertes von X
eingeht. Es ist der Einflull in den praktischen FZllen gering, so
daf® schlieBlich die Oberflichenbelastung nur eine sekunddre, sich
als Ergebnis der Auslegung ergeb=nde Grofie ist, die keine primire,
die Reakterauslegung begrenzende Funktior hat, wie das etwa bei
der GroBe a, oder ;k'der Fail ist. Zei Dampfkiihlung ist auch der
Temperatursprung zwischen Kihlmittel und Hiille erheblich und f#llt
etwa in die gleiche GrdBenordnung wis der Temperatursprung zwischen
Hiille und Brennstoff; der Zinflufl von q auf X iver Ta ist also
groBer als bei Na. Jedoch ist auch “ei Dampfkiihlung die Ober-
fldchenbelastung q als solche keine primire, die Reaktorausle-
gung begrenzende GroBe, vielrnchr 3telli es sich heraus, daB in
diesem Falle die Temperatur Jder Xiilie des Brenrnstoffstabes solche

prim&re, die Reaktorausleguncs tezranzend~ Funktion hat.
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Lediglich bei dem sogenannten burn-out Effekt, wo der die Hiille
des Brennstoffstabes benetzende Fliissigkeitsfilm zerreifit, kommt
der Oberfldchenbelastung eine primdre, den Reaktorentwurf direkt
beeinflussende Funktion zu. Bei Schnellen Briitern beider Kiihl-

mittel, Natrium und Dampf, spielt der burn-out Effekt aber prak-
tisch keine Rolle (nur bei Sicherheitsiiberlegungen kommt er ge-
legentlich in's Spiel). Die Oberflidchenbelastung ist also im Zu-
sammenhang mit der Auslegung eines Brennstabes eines Schnellen

Briiters in keiner Weise ein Kriterium.
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Symbolverzeichnis

Samtliche in der Arbeit vorkommenden GroBlen sind in ihrer MafBein-

heit festgelegt. Die auftretenden Symbole bedeuten streng ge-

nommen MaBzahlen der betreffenden Grdflen.

a) Lateinische Symbole

a
m

ges

H
core

Krefabr

repro

KZins

MKRIT

Qel

Mittlerer Abbrand der Coreladung

Brennstoffelementbelastung

Chemischer Faktor

Gesamte Brennstablinge

Core Hohe

Fabrikationskosten pro Stab

Fabrikationskosten einer Coreladung

und Brutmantel

Aufarbeitungskosten einer Coreladung

und Brutmantel

Zinskosten einer Coreladung

Masse Mischbrennstoff einer Coreladung

und Brutmantel

Kritische (Spaltbare) Masse des Cores

Kihlmitteldruck

Flektrische Leistung des Reaktors

Mwd
e 7
schwere Elemente
/—th
= KBt hvere Blemente™

+

nills

T
mills =
T~

ZT kgHiséhbrennstoff-;7

L x y

gspaltbare Atome_/
Lat/
Lwi/
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q (thermische) Brennstoffoberflichenbe-
[ 57
lastung, Wdrmestromdichte cmZ—
R Radius der Brennstoffsizule eines
Brennstabes [ cm -—7
T Temveratur /- °c _7
Ta Brennstoffoberflichentemperatur [ °c __7
Ti Brennstoffzentraltemperatur [ °c _7
o . . . — O
Tein Kiihlmitteleintrittstemperatur / C _7
o . . o
+
Taus Kiihlmittelaustrittstemperatur [ c _7
tST Standzeit einer Coreladung [ d _7
Y = Massenverhiltnis der brutbaren zu den _
spaltbaren Atome im Core L —7
-Z—,]- Fabrikationseinheitskosten (iiber
Core und Brutmantel gemittelt) ya kg 7
“Mischbrennstoff
Z2 Aufarbeitungskosten [T}L ‘__7
EMischbrennstofsf
b) Griechische Symbole
o< Pu~ bzw. U-Preis / i _7
gspaltbare Atome
8 ZinsfuBl von oC [ % _7
J Lastfaktor [ 1 __7
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Leistungswirkungsgrad [ 1 _7
Brennstoffwdrmeleitfdhigkeit ['EITW-OEJ

Brennstoffdichte (iiber Core und

£
Brutmantel gemittelt) L om? 7
Dichte der schweren Elemente [—%J

cm
Mikroskopischer Spaltquerschnitt [ barn __7
Neutronenfluf} [ g __7

cm s
Stableistun : [.‘L

& cm

relativer Brennstoffvolumenanteil [ 1 _7
relativer Kiihlmittelvolumenanteil [ 1 _7

relativer Strukturmaterialvolumenanteil [ 1 _7
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1. Einleitung

Nach den gegenwirtigen Entwurfskonzepten fiir schnelle Brutreak-
toren kommt der Brennelementhiille iliberragenie Bedeutung zu. Aus-
gehend vom Prinzip der sogenainnten '"freistehenden Hiille" muB das
Hiillrohr beim natriumgekiihlten Reaktor dem Innendruck durch Spalt-
gas und durch das Anschwellen des Brennstoffs (100 ~ 150 at) bzw.
beim dampfgekilhlten Reaktor zusdtzlich dem KiihlmittelauBendruck
(120 - 170 at) ohne nennenswerte Verformung in einem hohen Neu-

tronenflu (ca. 1016 n/cmzsec) ca. 2 Jahre standhalten.

Die Auslegung des Brennelements muB sich an diesen Forderungen
orientieren, d.h. die aus der vorgegebenen Brennelementausle-

gung resultierende Beanspruchung mufl den Festigkeitseigenschaf-
ten der Hiille Rechnung tragen. Zur quantitativen Ermittlung der
Brennelementauslegung sind neben theoretischen Uberlegungen vor
allem ausfilhrliche Versuche, sowohl am Hiillmaterial allein als

auch am ganzen Brennelement notwendig.

Beim natriumgekiihlten Reaktor mufl man aus neutronenphysikalischen
und Korrosionsgriinden (siehe Beitrag III) vor allem austenitische
Stdhle verwenden, deren Festigkeitseigenschaften jedoch nur be-

grenzte Belastungen zulassen.

Beim dampfgekilhlten Reaktor kommt die Haupthbeanspruchung vom
Kithlmitteldruck, d.h. das Problem des Kriechbeulens zylindri-
scher Rohre steht im Mittelpunkt der Betrachtungen. Selbst hoch~
warmfeste Nickellegierungen sind bei den vorgegebenen Abmessungen
ohne Unterstiitzung durch den Brennstoff bzw. den entsprechenden
Innendruck dieser Beanspruchung nicht gewachsen. Das Prinzip der
freistehenden Hiille muBl damit mdglicherweise aufgegeben und die
Auslegung mehr auf die Wechselwirkung Brennstoff-Hiille hin orien-
tiert werden, wobei aus Sicherheitsgriinden auch der Wegfall des

Auflendrucks mit in die Betrachtungen eingezogen werden muS.

Die in dieser Arbeit enthaltenen festigkeitstheoretischen Betrach-
tungen der Brennelementhiille sind zum groBien Teil den Arbeiten
/1, 2/ entnommen. Zur Behandlung der erwshnten Probleme werden
einleitend die wichtigsten Grundlagen der mechanischen Bean-

spruchung metallischer Werkstoffe zusammengestellt.
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1S

4. . 2

= (2)
y = Poissonsche Querkontraktionszahl

Wenn der an einem FlZchenelement angreifende Spannungsvektor
eine Normal- und Schubkomponente hat, wird das herausgegriffene
Element als Folge der Normalspannungen Dehnungen erfahren, aber
es werden sich durch die Schubspannungen ?fauch seine Winkel

dndern. Fir diese Winkelidnderung awgilt:

TGy (3)
(; = Schubmodul

Damit ist der linear elastische isotrgpe Korper durch die drei

Konstanten E,» und G charakterisiert, die durch die Beziehung

G - B (4)
verkniipft sind.

Die elastischen Konstanten sind in einem relativ groflen Tempera-
turbereich nur schwach temperaturabhingig und werden von legie~
rungskomponenten nur geringfiigig beeinflufit. Dies liegt daran,
daB bei der elastischen Verformung sich die Gitteratome zuein-
ander verschieben, wobei die Verschiebung klein gegen die Git-
terkonstante ist, so dall die elastische Formdnderung direkt mit

den interatomaren Kradften verkniipft ist.

Der Zusammenhang zwischen Normalspannung ¢’und Schubspannung T
eines zweiachsigen Spannungszustandes mit den Hauptspannungen
Gy und <3& in Abhéngigkeit des Winkels‘?“ist durch die Glei-

chung des soganannten Mohrschen Spannungskreises gegeben.

/;’1( 7% w22 ] oy
-5 olx + @-'y + C = E’(G’y- xi/ (5)

Der Mohrsche Spannungskreis ist in Fig.2 graphisch dargestellt.
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T -Wert auf, der sogenannten FlieBgrenze 2;, da die Verformung
durch Aufeinandergleiten der Atomebenen erfolgt, Bei regelmidfi-
gem Aufbau der Atome ist T eine periodische Funktion der Ver-

schiebung x, die Periodenlidnge ist gleich dem Atomabstand b.

Mit dem ersten Glied der periodischen Funktion

T (x) Z T sin _2__v 7x (6)

und unter Einfiihrung des Schubwinkels
X
7= 3 (7)

gilt ndherungsweise

27 0" a @)

sin r——t——
b

T =T

1

Bei kleinen Schubwinkeln geht diese Beziehung in das Hooksche

Gesetz, entsprechend (3), liber.
Tl G- (3)

Aus (8) und (3) folgt:

— — A
LS = 1 = ?:/V E (9)
Bei kubischen Kristallen gilt also
T =~ 1+ q (10)
s IS !

Die auf diese Weise errechnete Fliefigrenze ist damit jedoch

mehr als 100mal groBer als die wirklich gemessene.

Die plastische Verformung muB also auf grundsdtzlich andere Weise
erfolgen.

Die Atomebenen bewegen sich nicht als starre Einheit, da die Me-
tallkristalle niemals fehlerfrei sind. Neben anderen Fehlern
sind vor allem die Versetzungen von Bedeutung, z.B. rings um

die Kanten einer eingeschobenen zusdtzlichen Atomebene (Fig.lh)
die sogenannte Stufenversetzung. Die wichtigste Eigenschaft

der Versetzunger ist an der einfachen Stufenversetzung gut er-

kennbar. Das Vorkommen einer zusiizlichen Ebene bewirkt das
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wiedergegeben.

In polykristallinen Metallen, d.h. Kenglomerate von Kristallikor-
nern mit verschiedenen Richtungen der Kristallachsen, sind im
allgemeinen mehrere Arten von Kriechmechanismen wirksam, 2s kor-
nen sich mehr oder weniger starre Kristallk&rner relativ zuein-
ander bewegen, andere Verformungen finden hauptséchlich im Innern
der Korner statt, ferner gibt es Kombinationen dieser beiden
Hauptmechanismen.,

Korngrenzen stellen selbst Reihen von Versetzungen dar und ihre
Eigenschaften sind von grofiter Bedeutung, dazu kommen Behinde-
rungen von Fremdatomen usw.

Die Versetzungstheorie gibt somit eine qualitative Beschreibuxng
der Kriecherscheinungsn, zur quantitativen Beurteilung der
Kriechfestigkeit reicht sie nicht aus.

Aus der Kriechkurve in Fig.5 ergibt sich die Dehnung aus

Epy = & -&€, (11)

ges

wiahrend die Kriechgeschwindigkeit im sekundidren Bereich

€, = E-:t (12)
igst. Da die Dehnung durch Primirkriechen meistens vernachlissigt

wverden kann, gilt ferner

€ees = So €t (13)
E; urd ¢ sind von der Spannung abhingig und konnen experimentell
bestimmt werden. Eo ercibt sich sofort nach Ansetzen der Spen-

nung und ist, falls linear elastisch
= —E ('i}-!-)

& ist dagegen stark spannungsabhiangig, es gilt

E = f (O‘) (15)
Von cen vorgezchlegenen AnsHtzen sei hier nur das scgenannte
Nortonscke Kriechgesetz, entaprochead (15), erwihnt:

= re (16)
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mit k und n als temperaturabhdngigen Materialkonstanten. Das
Gesetz bildet die Grundlagc fir die sogenannte Kriechmechanik,
wobei k und n experimentell ermittelt werden miiesen. Die Grund-
gleichung des stationdren Kriechens unter zeitlich konstanter

Last lautet somit

E = + ke t (17)

E
Mit dieser Gleichung konuen nun dic speziellen Probleme der

mechanischen Beanspruchung der Erennelementhiille ndher betrach-

tet werden.

3. Belastung durch Innendruck - HNa-gekilhlter Reaktor

Die Hauptbeanspruchung der Breannelementhiille des natriumgekiihl-
ten Reaktors kommt vom Innendruck durch Anschwellen des Brenn-
stoffs und den Spaltgasdruck.

Entsprechend den Auslegungsparametern fiUr den natriumgekiihlten
300 MW-Prototyp-Brutreaktor (Innendurchmeeser 2r = 5,24 mm,
Wandstdrke s = 0,38 mm und Linge g = 2500 mm) sind die Hiillrohre
als lang und diinnwandig zu betrzchten, so dal die betreffenden

Ndherungsgleichungen angewandt werden diirfen.

Bei einem Rohr unter Innendruclk folgt unmittelbar, daB die Tan-
gentialspannung 61, die Axialspannung 6; und die Radialspan-
nung 6} Hauptspannungen sind. Die Abh&ngigkeit dieser Spannungen
vom Innendruck ist in Fig.6 schematisch wiedergegeben.

Bei mehraxialen Spannungszustdnden verwendet man im allgemeinen

die sogenannte Vergleichsspannung;6}. Nach Moar gilt:

1

v = 6.’max " Vmin (15)
Vernachlidssigt man im folgenden die sehr kleine Radialspannung
5}, was sicher zuldssig ist, ist die Tangentialspannung gleich
der Vergleichsspannung mit

e, = - (19)

v

Das Nortonsche Kriechgesetz lautet darn analog

E, = kG * (20)

hd
v
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wihrend die Dehnungsgeschwindigkeiten in den drei Hauptrich-

tungen gleich

. £ 5. t €
€, = L (5 - 2L (21)
O’V v
) : 6, * 6.
£, = = (g -5 (22)
v
> EV 6t + 6-:,1\
& = F (o (23)

sind.

Da die Parameter k und n des Nortcaschen Kriechgesetzes stark
temperaturabhiingig sind, ist es in gleicher Weise die Kriechge-
schwindigkeit. So betrZgt z.P. die Kriechgeschwindigkeit bei
Stahl bei 1 % Dehnung nach 10 000 h bei 500 °C 10™°/h und bei
550 °c 4 . 10”2 /n.

Nach Larsen und Miller gilt folgende Beziehung:

T, (C - logg,) = T, (C - log¢&,) (24)
mit T1,T2 = Tempersturen in °x
51,22 = Kriechgeschwindigkeiten bei T1 und T2
C = Konstante (im allgemeinen zwischen 15-20)

Bei einem unter Innendruck belastetcan Rohr mit einem gleichzeiti-
gen Temperaturgradient in der VWand findet somit im Anfangsstadium
an der Innenseite stirkeres Kriechen statt, die Spannungen

bauen sich jedoch ab und werden in tiefere Temperaturbereiche ver-
lagert, d.h. die Kriechgeschwindigkeit ist nach einer gewissen
Zeit in Richtung der maximalen Hauptspaunung Ty iiberall gleich,

es gilt somit Gleichung (21). Vernachlissigt man & und setzt

e T
die fiir einen Zylinder gelteade Beziehung G, =-§£ rin, ergibt
sich . . &
- >t
Et - gvﬂg-v (25)
da ferner ndherungsweise G th; ist, gilt
v
. 3 g
Et Y £:v (26)

Fiir Uberschlagsrechnungen koan man ferner mit einer mittleren
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Temperatur rechnen:

|

(27)

ol +

T =

Ta

T,
i

HiillauBentemperatur

Hiillinnentemperatur

Wir setzen im folgenden voraus, daB der Druck konstant mit der

Zeit zunimmt, d.h. wir setzen anteprechend (19) die Beziehung

S = ﬁ (28)

v

ol
(+

in die Nortonsche Kriechbeziehung (20) ein und man erhidlt
g, = kT t) (29)
Un nun den integralen Druckanstieg wihrend der Standzeit tc zZu er-

halten, integriert man die Gleichung (29) und erhilt schlieB-
lich

n
.r
_ 3k Prax .
é%max - h(n+1)[' s ts (30)
E’tmax = Maximale Dehnung
ts = Standzeit

Durch einfaches Umformen erhzlt man den Druck Pmax nach der
Standzeit ts.

1

L.g (m+ 1)1
Plox = %[ : j (31)
3. k. ts

bzw. die Standzeit bei vorgegebenem Innendruck und Dehnung
n

s L g (n+1)
t max
t, = (32)
© (r Pmax)( 3k )

Als weitere Belastung in einem zylindrischen Rohr mit einem

Temperaturgradienten, d.h. cinem Temperaturunterschied zwischen
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Innen- und AuBlenwand, treten thermische Svannungen auf. Fir

Wirmespannungen bei diinnwandigen Rohren gilt

& 2 (7 (33)
e S 2 33
ol = Wirmeausdehnuangszahl

v = Poissonsche Zahl

T = Mittlere Temperatur

Der Maximalwert aufBlen und innen ist daunn gleich

+ E. . AT
Tmax = T 2T =) (34)

AT = Temperaturabfall in der Hiille

wobei der negative Wert der Spannung an der Innenwand und der
positive Wert der Spannung an der Auflenwand gilt.

Diese Materialspannungen wirken jedoch nur am Anfang, da jede
Art von Eigenspannungen, ganz gleich, ob sie allein oder anderen
Spannungen iiberlagert sind, durch Kriechvorgidnge allmghlich ab-
gebaut werden. Es muBl aber beachtet werden, daB oberhalb einer
bestimmten Spannung, der CGrenmspannung, urzulissige Beanspru-
chungen oder auch Verformungen auftreten kdnnen. Die sogenannte
Grenzspannung ist nicht mit der Strcckgrenze identisch. Da die
Bestimmung dieser Grenzspannung nicht ohne weiteres moglich ist,
z.B. nur durch Ndherungs- bzw. graphische Verfahren, werden in
der Praxis Annahmen verwendet, die im allgemeinen geniigend
Sicherheit beinhalten. In den USA beniitzt man z.B. die Forde-
rung olthermisch <% 6"’0’2. Nach __/__1_7 kann man eine sogenannte

Ersatzstreckgrenze einfiihren, die in etwa-% entspricht.

6.:I/‘IOOO

Unter Bericksichtigung der in Tabelle 1 wiedergegebenen Daten
fiir das Bremnnelement und das Hiillmaterial ergibt sich nach
Gleichung (34) ein Cpax = 813 kg/mmz, entsprechend eine

. o] 3 2
/ = & =
Ersatzstreckgrenze bei 65C C G% T ©1/1000 24 xg/mm".

Der Abbau der thermischen Spannungen wird somit innerhalb kurzer
Zeit erfolgen, wobei ein Rest erhalten bleibt, der streng genom-
men zum Innendruck addiert werden mufl. Weiterhin spielt die Frage

des '"'thermal Ratcheting”_Z_Q;7 aul Grund der Leistungsschwankungen
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eines Reaktors, vor allem durch das Abschalten und Wiederanfah-
ren, eine Rolle. Das thermal Ratcheting, d.h. die schrittweise
plastische Dehnung, tritt jedoch rur dann auf, wenn der plasti-
sche Abbau von Spannungsspitzen auf mehrere Anfahr- und Abschalt-
phasen des Reaktors verteilt wird. Bei der Geometrie eines Brii-
terbrennelementes und den vorgegebenen Beanspruchuangen ist dies
nicht der Fall. Es zeigt sich ndmlich, daB der plastische Abbau
der Spannungsspitzen innerhalb von zwei Zyklen, d.h. nach einem
Anfahren und Abschalten, erfolgt ist. Das thermal Ratcheting

spielt damit fiir Briiterhiillrohre itrZne wementliche Rolle.

Die mechanische Beanspruchung eines Briiterhiillrohres konzen-
triert sich schlieBlich auf den Innendruck durch Spaltgas oder
Festkdrperkontakt, wobei die restlichen thermischen Spannungen
in einem Sicherheitsbeiwert beriickcichtigt werden miissen. Geht
man von einer Standzeit gleich 15 CO0 h aus, das entspricht in
etwa der Lebensdauer eines Briiterbrennelementes und setzt die
Zeitdehngrenze = 0,2 %, da die bisherigen Bestrahlungsversuche
an Rohrchen unter Innendruck tangentiale Bruchdehnungen von

0,3 - 1,0 % zeigten und die Zeitstandfestigkeit der bestrahlten
Proben in etwa der unbestrahlten 0,2%-Zeitdehngrenze entspricht,
ergibt sich mit den Werten aus Tabelle 1 rach Gleichung (31)
fiir den Stahl X8CrNiMoVNb1613 ein maximaler Innendruck bei

650 °c Hiillwendtemperatur von 180 at (Fig.7).

Damit darf unter Zugrundelegung eines integralen Druckaufbaus
durch das Spaltgas und das Schveller des Brennstoffs sowie
einer Dehnung von 0,2 % der Innendruck nach 15 000 h beim Stahl
X8CrNiMoVNb1613 (4988) 180 at nichi iiberschreiten. Der EinfluB
der Bestrahlung wurde dabei nicht beriicksichtigt. Vergleichsweise
ist deshalb in Fig.?7 die aus experimentellern Ergebnissen bei
600 und 700 °c extrapolierte Zeitstandfestigkeit von RGhrchen
(70 mm AuBendurchmesser, O,% mm Wandstirke, s/r = 0,125) unter
Bestrahlung wiedergegeben. Danach setzt bei einem konstanten

Innendruck von 99 at der Bruch nach 15 COO h eirn.

Fir die festigkeitsméBige Auslegung des Rrennelements muB somit
der hier angegebene Bereich - 180 - 90 a2t - eingehalten
werden, wobei aus Sicherheitspgrindea nath den bisherigen Kennt-~

nissen der Enddruck niZher am unteren Bereich liegen sollte.
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Der geplante Mol 5-Versuch (In-pile-Kriechverhalten) wird iiber
die Beeinflussung der Kriechgeschwirdigiieit und damit der Zeit-~
dehngrenze ndhere Auskunft geben und gegebesnenfzlls gilinstigere

Maximaldriicke fiir die Auslegung zulasccn.

Nimmt man entsprechend Na1 einen maximalen Innendruck des Spalt-
gases bei 100 % Freisetzung von 70 at zn, bleibt in etwa ein
Betrag von 40 - 50 at fiir das Schwellen des Brennstoffs, d.h.

die Brennstofftemperatur und Dichte des Brznastoffs muB sich

an diesem Wert orientieren, sowait dies im Augenblick iiberhaupt
mdglich ist. Ahnliche Festigkeitsbereiche kdnnen selbstverstind-
lich auch im Bereich niederer Hiilltemperatur ermittelt werden,
wobei bei steigender Festigkeit der Hiille auch ein h&herer Schwell-
druck des Brennstoffs zugelassen werden kann. Ein Vergleich der
Zeitstandfestigkeit des Stahls X8CrNiMoVNbB1613 bei 550 und 650 °¢c
in Fig.8 verdeutlicht diese Annahme. ¥erner zeigt Fig.8 den Be-
reich der Zeitstandfestigkeiten bei 650 °C der ebenfalls mog-
lichen Hiillwerkstoffen 4961 und 4981 gegeniiber dem Stahl 4988.
Die Zusammensetzung der drei Stdhle sowie diec 0,2 uni 0,5 %
Zeitdehngrenzen nach 10 000 h bei 600 - 700 °¢ sind in Tabelle 2
wiedergegeben. Die bisherige Hiillmaterialauswahl hat sich damit
vor allem an der Festigkeit, nicht an der Duktilitidt orientiert.

Zwei Argumente sind fiir diese Entscheidung ausschlaggebend:

a) Der Entwurf sieht aus thermodynamischen Grinden nur maxi-

male Dehnungen der Hiille von 1 % vor.

b) Die bisherigen Ergebnisse der Mol 2-Bestrahlungen erbrach-
ten, mit Ausnahme des Incoloy 800 nach kurzen Standzeiten,
bei allen Legierungen unterschiedlicher Zusammensetzung
Bruchdehnungen zwischen 0,15 und 1,2 %, wobei die meisten

Werte in der GroBenordnuag ven 0,5 % weren.

Die mechanische Beanspruchung c¢er Brennelementhiille des natrium-
gekiihlten Reaktors setzt damit hochwarmfeste Legierungen voraus,
und neue, in die Auswahl genommen2 Legicrungen sollten zumindest
0,2 - 0,5 % Zeitdehngrenzen ecatsnrocrend dem Stahl 4983 auf-

weisen.
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L, Belastung durch dén AuBendruck - dampfgekiihlter Reaktor

Beim dampfgekilhlten Brutreaktor kommt die Hauptbeanspruchung
der Breunelementhiille vom Kiihlmitteldruck, der nach den bisheri-
gen Entwiirfen zwischen 120 und 170 at liegen wird. Ausschlag-
gebend ist die Frage des Kriechbeulens, d.h. das Einbeulen der
Hiillrore durch den Kiihlmitteldruck iiber einen Kriechvorgang,
das bel leeren Rohrew aus hochwarmfesten Legierungen, z.B.
Inconel 625 und Temperaturen von 70C °¢c ivrertaldb kurzer Zeit
zum Zusammenklappen fiihrt.

Damit bekommt der innere Gegendruck, sei es durch vorher aufge-
brachten Gasdruck, durch das Spaltgas oder den Schwelldruck des
Brennstoffs, zur Unterstiitzung der Hiille besondere Bedeutung.
Andererseits darf der Gesamtinnendruck aus Sicherheitsgriinden
auch am Ende der Standzeit nicht zu hoch werden, damit beim
Wegfall des Kihlmitteldrucks die Brennelemente nicht innerhalb

kurzer Zeit auf Grund des hohen Innendrucks zu Bruch gehen.

Das Kriechbeulen von diinnwandigen Rohren unterscheidet sich
vom elastisch-plastischen Einbeuien, das dann auftritt, wenn
die Streckgrenze des Materials iliberschritten wird. Bei einem
AuBendruck von 180 at und eirer “uetschgrenze von Inconel 625
bei 700 oC von 345 at besteht diese Gefahr kaum. Das Kriterium
der Quetsch~ oder Streckgrenze ist jedoch nicht immer ausreichend.
Iv Analogie zum Knickstab tritt bei einem nicht vollkommen
kreisrunden Rohr neben der nominellen Druckbeanspruchung auch
eine Biegebeanspruchung auf. Sie hdngt linear von der Abwei-
chung gegeniiber der Idealgeometrie, Gerade oder Kreis, ab und
kane ucter Umstdnden dominieren und zu starken Instabilitidten
filhren. So gilt fiir ein Rohr mit 7,7 mm AulRendurchmesser und

0,4 mm Wandstirke aus einem 16/13 CrNi-Stahl bei 700 °C:

Rein theoretischer elastischer Beuldruck von Pe = 720 at

1
Angendherter iiberelastischer Beuldruck (bei nicht Ideal-

geometrie) von Py = 180 at.

Dagegen ist mit einem 95 o = 18.3 kg/mm2 ein maximaler zu-
1
ldssiger AuBendruck bis zur Erreichung der Quetschgrenze von

PO,2 = 220 at notwendig.
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Ein Druck von 180 at entspricht bei austenitischen St#hlen, und
damit auch fiir Incoloy 800, der Grenze fiir die Kurzzeitbelastung.
Diese Materialien sind somit fiir dampfgekilhlte Briiter nur dann
zu verwenden, wenn das collapsed cen Konzept - duktile Hiille -
fester Brennstoff - zur Anwendung kommt. Unter der Annahme aus-
reichender Brennstoffestigkeit wird dabci ein Abstiitzen der
Hiille auf den Brennstoff angestrebt, dadurch wird die Hiille in
der Beanspruchung entlastet, siz mul dagegen den thermischen
Zyklen und dem radialen Schwellen des Brennstoffs folgen, d.h.

eine gute Duktilit&dt, selbst unter Bestrahlung, aufweisen.

Das Konzept der freistehenden Hiille (feste Hiille - weicher Brenn-
stoff) setzt dagegen einen extrem festen Hiillwerkstoff voraus,
der auch bei nahezu vdlligem Verlust der Duktilitdt wdZhrend der
Bestrahlung ausreichende Festigkeit besitzt, um den vorliegenden

Beanspruchungen standhalten zu konnca.

Wie wir spdter noch sehen werden, wird ein Kompromifl zwischen
beiden Konzepten fiir den dampfgekiihlten Briiter am glinstigsten
sein. Das zentrale Prcblem bleibt jedoch nach wie vor das
Kriechbeulen bei konstantem AuBendruck, da durch diese zeitab-
hdngige Erscheinung die Belastbarkeit und die Standzeit der
Brennelementhiille begrenzt ist. Des bedeutet, daB im Gegensatz
zum elastisch-plastischen Verhalten beim Kriechbeulen keine
kritische Belastungsgrenze besteht, vielmehr vergrdBert sich
jede noch so kleine Anfangsabweichung vom idealen Kreisquer-
schnitt, selbst unter geringer Belastung, stetig und progressiv,
um schliefllich auch eine vorgegebene Grenze zu iiberschreiten,
insofern nur geniigend Zeit zur Verfiigung steht.

Das Problem wurde vor allem von N.J. Hoff in 176;7 und J.P.
Ellington zf?[;7 festigkeitstheoretisch behandelt und *n zf?{;7 fir die

Anwendung beim dampfgekiihlten Briiter iiberarbeitet.

Fiir die festigkeitstheoretischen Uberlegungen nach N.J. Hoff

wurden folgende Annahmen getroffen:

a) Das Rohr ist unendlich lang. diinnwandig und von konstanter

Wandstdrke

b) Die Temperatur ist im ganzen Rohr konstant
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Hier besteht der groBte Unterschied zwischen Modell uud Wirk-
lichkeit. In axialer Richtumng karz wan zwar auf einige cm von
gleicher Temperatur sprechen, wEhrerd in radialer Richtung
zwischen Innen- und Auflentemperatur ein Temperaturunter—
schied von z 30 °C vorhanden ist. Da ¥ stark temperaturab-
hidngig ist, mufl man auf alle Fdlle mit einer effektiven Wand-
temperatur rechnen, um k richtig festzuvlegen. Auf der sicheren
Seite liegt man sicher mit cder Hiillwandinnentemperatur, wzh-
rend eine effektive Temperatur ungefdnr dem arithmetischen

Mittelwert gleichgesetzt werden kana.
¢) Belastung durch reinen AuRendruck

d) Das Nortonsche Kriechgesetz & = ko gilt, d.h.Primdrkriechen

soll vernachlissigt werden,

Da die elastische Anfangsverformung vernachlZssigt werden
kann und die im Zugversuch ermittelte Dehnung wdhrend des
Primdrkriechens in der GroBenordnung der elastischen Deh-

nung bleibt, kann es in der Tat beriicksichtigt bleiben.

Die Berechnungsparameter sind somit: Temperatur, Druckdifferenz,
Kriecheigenschaften (k und n), Wandstdrke und Anfangsovalitdt
des Querschnitts.

Diese Anfangsovalitidt wdchst am Anfang nur relativ langsam,

ab einer gewissen Verformungsgrdfle schr rasch an bis zum flachge-
driickten Querschnitt. Dieses Verhalten ist besonders ausgeprigt
bei nur geringen Unrundheiten (ca. 0,01 - 0,02 mm). Entsprechen-
de Unrundheiten werden dem Hersteller fiir Briiterhiillrohre spezi-
fiziert.

Unter dieser Annahme tritt erst nach 90 % der Standzeit, d.h.
Zeit bis zum volligen Flachdriicken, uvnzulZssige Verformung auf.
Zur Berechnung von tk = krit. Zeit = Standzeit wurde in ZT2;7
und eri;7 folgende Grundgleichung hergeleitet, die jedoch nur

fir ein gerades n > 3 im Nortons:chen Xriechgesetz gilt.

pexf e 2 e b ] o

o 12 . 32 12, 32
T = Zeitkonstante
v 103 ot~ x.
X = Ovalitit = 273 Mzximale Abweichuzg vom Kreis

Wandstarke
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—~ 3 5'K are 2
gl k./AP =/ [—R—J (36)

Kriechkonstante

k' = Kriechkonstante = k (Z/4) 2%1

s
n

Rm = mittlerer Radius, bezogen auf die mittlere
Temperatur
P = Trigheitsradius = 5
2Y>
AP = duBerer Uberdruck
A = Bezugsspannung fir Dimernsionsgleichheit

im Norton'schen Kriechgesetz: £= k(-;)n

Als kritische Zeit = Standzeit erhilt man fir n = 6, das ent-
spriéht bei Inconel 625 nach Tabelle 7 einer Temperatur von

650 °C, folgende Gleichung

2
0,28 X © + 1,03
6 = ngfn(;zg + ‘hg . 1) - 0,66fn %5 )] (37)
(o]

X, 0,28 X ° + 0,143

Die eckige Klammer der Gleichung (37) ist damit nur von der Anfangs-
ovalitst abhingig, widhrend alle anderen Parameter in T (Gleichung

(36) enthalten sind.

Mit einer vorgegebenen AnfangsovalitdZt von Xo = 0,02 mm ergibt
sich nach Gleichung (37) und (36) bei 650°C und einer vorgegebe-
ren Standzeit von 20 000 h ein HuBerer Uberdruck von ca. 70 at,
wahrend bei 700 °C und gleicher Zeit der Uberdruck nur in der
GroBenordnung von 40 - 50 at sein darf. Da jedoch nach ZTB;7 bei
einem Vergleich der Ansitze von Hoff und Ellington Unterschiede
in den Standzeiten um den Faktor 3 ermittelt wurden, sind ex-
perimentelle Untersuchungen iliber das Xriechbeulverhalten erfor-
derlich, vor allem, um fiir weitere Parameterstudien den Unter-~
schied zwischen Modell und Experiment genauer zu kennen.

Nach den iiberschligigen Rechnurngen diirfte eine mittlere Hiill~
wandtemperatur von 650 °C fiir Inconel 625 den gegebenen Moglich-
keiten entsprechen, wobei dle Druckdifierenz zwischen dem mazximal
moglichen Uberdruck von 70 at und dem vorgegsebenen Kithlmitteldruck

von 170 at bzw. 120 at entweder durch elnen vorher aufgebrachten
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Heliuminnendruck oder durch die Stiitzwirkung des Brennstoffs auf-
gebracht wird. Im Augenblick scheint die Version des Heliuminanen-
drucks realistischer, da keine Angaben iiber die Stiitzwirkung des
Brenunstoffs bekannt eind und wohl nur iz einem In-pile-Dampfloop

mit Briiter entsprechenden Parametern zu ermitteln sind.

Damit 158t sich z.Zt. fiir Inconel 625 als Hiillmaterial unter Be-
riicksichtigung des Kriechbeulverhaltens folgendes sagen:

Bei einer mittleren Hiillwandtemperatur von 650 °C bzw. 700 °c dgarf
der HuBere Uberdruck 70 bzw. 50 at nicht iibersteigen.

Der zulissige Innendruck bei einer Standzeit von 20 00C h 1&Bt
sich im Augenblick aus den Mol 2-Bestrahlungen nur anndherndextra-
polieren. Danach betrigt der maximale konstante Innendruck fiir
Inconel 625 bei 650 °C bzw. 700 °c 65 bzw. 35 at, wihrend die
tangentiale Dehnung bei beiden Temperaturen in der Grdfenordnung
von 1 % sein wird (Fig.9).

Der mdgliche Gesamtinnendruck, der sich aus dem zuldssigen Innen-
druck plus dem Kiihlmitteldruck ergibt, betrigt bei 650 °C und

120 at AuBendruck 185 at, bei 700 °C und dem gleichen Auflendruck
155 at.

Beriicksichtigt man ferner einen Spaltgasdruck von 50 at, der durch
eine entsprechende Plenumlinge realisiert werden kann, so darf bei
einem zulissigen Uberdruck von 70 at bei 650 °C der maximale
Brennstoffschwelldruck 85 at, bei 700 °C und einem zuldssigen

Uberdruck von 50 at der Schwelldruck 35 at nicht iibersteigen.

Nach den bisherigen Kenntnissen iiber das Schwellen von Brennstoff
diirften diese Driicke am Ende der Standzeit auch einigermallen
realistisch sein, natiirlich fehlt auch hier die experimentelle
Bestdtigung.

Aus Sicherheitsgriinden mufl nun jedoch auch der Fall des vollkom-
menen Wegfalls des Kiihldrucks beriicksichtigt werden, d.h. eine
Notkiihlung mit gleichem Temperaturniveau. Der Gesamtinnendruck
wurde bereits fiir 650 °C am Ende der Standzeit mit 185 at, beil

700 °C mit 155 at bestimmt, er darf die Streckgrenze des Materials
plus einem Sicherheitsfaktor nicht iiberschreiten, da sicher auch

mit Temperaturexkursionen gerechnet werden muB






P, = 5 (38)

= gzulidssiger Tnnendruck

i zul
S = Wandstarke
Rm = mittlerer Eillroarradius bei 650 °c
Mit &, , - bestrahlt = 61 kg/mm> bei 650 °C ergibt sich ein
9

. = 450 at und bei 700 °C mit &~ - bestrahlt = 58 kg/mm2
i zul 0,2
ein Pi sul = 430 at.

Nach den bisherigen Kenntnissen ist damit eine Brennelementaus-
legung fiir den dampfgekiihlten 3riiter und Inconel 625 mit mittleren
Hiillwandtemperaturen von 650 - 700 °C und 120 at Kihlmitteldruck
durchaus realistisch. Der rotwendige Heliuminnendruck wvon 52 - 70
at wird gegebenenfalls nach weiteren Kenntaissen iiber die Brenn-
stoffstiitzwirkung noch variierbar s-»in.

Eir Vergleich mit den Verhdltnissen bei 470 at Kilhlmitteldruck
ist Tabelle 4 zu entnehmen. Bei cinem Heliumdruck von 110 at

(650 °¢) bzwv. 130 at (700 °¢) ergibt sich bei 50 at Spaltgasdruck
und 85 bzw. 35 at Brennstoffschwelldruck ein Gesamtinnendruck

am Ende der Standzeit von 235 bzw. 215 at. Auch bei Wegfall des
Kiihlmitteldrucks wird hier die Streckgrenze nicht iiberschritten.
Im Prinzip gilt deshalb das gleiche wie bhei 120 at Kilhlmittel-
druck, wenn der maximale Spaltgasdruck (50 at) und der Schwell-
druck des Brennstoffs (85 bzw. 35 at) durch entsprechende Brenn-
elementauslegung (Linge des Spaltgasplenums) und DBrennstoffpara-
meter (Dichte, Brennstofftemperatur) in den vorgegebenen Grenzen
bleibt.

Dariiber hinaus ist eine Erhdhung der Hiillrohrtemperatur auf 750 °c
mit Incorel 625 sicher nur bedingt mdglich, das wird durch den
starken Abfell der Zeitstandkurve bei 750 °C in Fig.i0 deutlich,
Die Zritrtandfestigkeit wvon 2 kg/mm2 nach 20 O0C h ist sicher
nicht geeignet, Inconel 625 im Dzuerbetrieb bei einer mittleren

Hiillrohr temperatur von 750 °C einzusetzer.

Bei der Verwendung von Ircoloy 300 zls Hillmaterial fiir den
dampfgekilhlten Briiter sollte cuf Grun? der geringeren Festigkeit

gegeniber Inconel 625 die Sicherici:sfrage im Vordergrund stehen.
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Die zuldssigen maximalen Innendriicke bei Wegfall des AuBendrucks
sind in Tabelle 5 in Abhidngigkeit von der Temperatur aufgetragen.
Danach darf bei 650 bzw. 700 °C der Inrendruck am Ende der Stand-
zeit 190 bzw. 180 at nich%t tiberschreiten.

Unter Beriicksichtigung der Festigkeit und des hohen n-Wertes der
Norton-Beziehung mufl man jedoch mit einem Heliuminnendruck von
ca. 100 at rechnen. Genauere Angaben sind in diesem Rahmen nicht
moéglich, da Gleichung (35) mit 71 = 9 gemdB Tabelle 3 nicht ohne
weiteres 1losbar ist. Man muB sich damit im Augenblick auf allge-
meine Betrachtungen, die jedoch sicher nicht vdllig unrealistisch
sind, beschrinken. Unter der Annzhme eines maximalen Spaltgasdrucks
von 50 at und eines Schwelldrucks von ebenfalls 50 at als Mittel-
wert fiir 650 und 700 °C wird mit dem Innendruck Pi = 200 at der
zuldssige maximale Innendruck am Ende der Standzeit iiberschritten

(Tabelle 5: 650 °C: 190 at, 700 °C: 180 at).

Da die Streckgrenze von Incoloy 800 bei 650 °C und 700 °C keine
groflen Unterschiede zeigt, sind die Unterschiede bei diesen Tempe-
raturen nur geringfiligig. Andererseits kann jedoch der Brennstoff-
schwelldruck bei der geringen Hilllwandtemperatur und damit Brenn-
stofftemperatur wesentlich groBere Unterschiede zeigen. Hier liegt
auch der groBte Unsicherheitsfaktor bei der ganzen Betrachtung.

Im Gegensatz zur Streckgrenze uvnterscheidet sich ferner die

20 000 h - Zeitstandfestigkeit nach %ig.9 bei 650 °c (40 at)

und 700 °C (25 at) prozentual wesentlich stirker.

Unter Beriicksichtigung des Brennstoffschwellens und der vorgege-
benen Festigkeit ist damit bei Incdby 800 eine Entscheidung iiber
die Hiillwandtemperatur - 650 oder 700 °C - im Augenblick nur

sehr schwer moglich. Wahrscheinlich ist die Verwendung von Incoloy
800 bei einem Kiihlmitteldruck von 120 at nur mit relativ festem
Brennstoff, d.h. einem Konzept der "halbfesten Hiille", moglich.
Neben einer niedrigen Brennstoff- und Hiillwandtemperatur muf}

die Hiille ausreichende Festigkeit, aber vor allem gute Duktilit#t
aufweisen, um den wechselseitigen Verformungen des Brennstoffs
folgen zu konnen. Nach den bisherigen Mol-2-Bestrahlungen zeigt
Incoloy 800, im “egensatz zu allen anderen untersuchten Legie~

rungen, auch tangentiale Dehnungen in der GrdBenordnung von 3 %.
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Nach Versuchen der General Electric / 9 /, die zum Teil nur Deh-
nungen von kleiner 1 ¥ erhalten, handelt es sich bei den eigenen
Ergebnissen mdglicherweise nicht um eine generelle Eigenschaft
von Incoloy 800, das bekanntlich durch geringe Unterschiede in
der Zusammensetzung in den mechanischen Eigenschaften stark beein-
fluBt werden kann. Nidhere Angaben sind damit erst nach zyklischen
Beanspruchungen unter Bestrahlung mdglich, die in etwa dem zeit-

lichen Verlauf der Brennstoffverdnderungen entsprechen sollten.

Zusammenfassend 1dBt sich iiber die Verwendung von Incoloy 800
sagen, daf man die maximale Hiillwandtemperatur 600 °C nicht iiber-
schreiten sollte und eine Unterstiitzung der Hiille durch den Brenn-
stoff unbedingt erforderlich ist, um den Heliuminnendruck moglichst

gering zu halten.

5. Zusammenfassung

Nach einer kurzgefaBten Darstellung der wichtigsten Grundlagen

der mechanischen Beanspruchung metallischer Werkstoffe, wurden

die moglichen Hiillrohrbelastungen fiir den natrium- und dampfge-
kilhlten Brutreaktor getrennt betrachtet.

Die Hauptbeanspruchung der Hiillrohre beim natriumgekiihlten Reak-
tor kommt vom Innendruck durch die freigesetzten gasformigen
Spaltprodukte und das Schwellen des Brennstoffs. Als Hiillwerk-
stoffe kommen vor allem austenitische StZhle in Frage. Da nach

den bisherigen Bestrahlungsversuchen die Bruchdehnungen bei mehreaxi-
aler Belastung in der Grdfenordnung von 0,5 % bleiben, muB vor
allem die Festigkeit beriicksichtigt werden. Nach den vorgegebenen
Brennelementauslegungsdaten der Na2-Studie sowie den theoretischen
Uberlegungen und experimentellen Ergebnissen muBl bei 650 °c Hiill-
wandtemperatur und dem Stahl X8CrNiMoVNb1613 (4988) der Innen-~
druck nach 15 000 h Betriebszeit zwischen 180 und 90 at bleiben.
Bei einem maximalen Spaltgasdruck von 70 at und der notwendigen
Sicherheitszugabe darf damit der Bremnnstoffschwelldruck 50 at
nicht iiberschreiten. Fiir Stdhle geringerer Festigkeit, z.B.

4961 bzw., 4981, muB der maximale Innendruck noch unter dem hier

angegebenen Wert liegen.

Beim Brennelement des dampfgekiihlten Briiters ist das Kriechbeul-
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verhalten der Hiillroihre cines der wichtigelczn Luclegungskriterien.
Nach festigkeitstheoretischexn Uberle egungen 13BRt sich die Stand-
zeit bei einem AuBendruck von 120 -~ 470 =z berechnen. Da die bis-
her bekannten Theorien relztiv graTo Uztsrszhiede in der Stand-

zeit vermitteln, becarf es noch der experimeantellen Bestdtigung.

Mit groBer Wahrscheinlichkeit wird bei hccawarmfesten Nickelle-
gierungen, z.B. Inconel 625, oirn= Szﬁtzvirkung durch den Brenn-
stoff bzw. einen Helivaminnendrwick, di: criorderliche Standzeit
nicht erreicht. Bei Inconel 6235 duri fiir eine Staadzeit von

20 000 h bei 650 °c der zulissige AuBandruck nicht hdher als 70 at
und bei 700 °C nicht héher alc 50 2%t sein. Da die Stiitzwirkung

des Brennstoffs im Temperaturbereich G50 .. 700 °C nahezu unbe-
kannt ist, muB ein entsprechender Heliuminnendruck vorgesehen
werden. Nach den Ergebnissen der Moi-2-Verzuche betrigt der
Berstdruck von bestrahltem Inconel 625 =ach 20 CO0 h und 650 °¢c
ca. 65 at und bei 700 °c 35 at. Dexr CGesantinnendruck, zusammen-
gesetzt aus dem Helium- uné Spaltgaciruck csowie dem Sghwelldruck
des Brennstoffs, sollte damit die vorgezcbenen Driicke abziiglich
des Kilhlmitteldrucks nicht iiberschreitcn, Bei 120 at Aufendruck
muB der Innendruck bei 650 °C kleiner als 185 at, bei 700 °c
kleiner als 155 at bleibern, die entsprechenden Werte fir 170 at
Aulendruck sind dann 235 und 205 at.

Diese Driicke geniigen auch den 3icherhcitsanforderungen beim
kurzzeitigen Wegfall des Auvflendrucks. Eine Erhdhung der Hiillwand-
temperatur bei Inconel 625 auf 750 °c ist dagegen bei der geringen

Zeitstandfestigkeit 2 kg/hmz nicht empfehlenswert.

°§3/2o OCLUh ~

Fiir Incoloy 800 mufl der Heliuminnendruck noch hoher als bei
Inconel 625 sein. Unter Beriicksichtigung des Spaltgas- und
Brennstoffdrucks wird die notwendige Sicherheitsanforderuvng am
Ende der Standzeit nicht mehr erfiillt,; A.a, der Gesamtinnen-~
drusk ist hchew als die Streckgrenze des Materials. Fiir das
Konzept der "halbfesten Hiiile" sind jedoch noch weitere Versuche
notwendig, vor allem iiber cdac Verhaltzr hei zyklischer Beanspru-
chung unter Bestrahlung und iber den Lremastoffschwelldruck bei
Hiillwandtemperatuvren von 620 °s. Irst dann Zern ber die Verwen-
dung von Incoloy 800 als Fillr=terfal im dempfgekilhlten Briiter

entschieden werden.
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Tab.1 Brennelementdaten fiir den natriumgekiihlten Prototyp-
Reaktor (nach 3) und Eigenschaften des Hiillmaterials
' X 8CrNiMoVNDb 1613

Hullmaterial

X8 CrNiMoVNb 1613 [Werkst.Nr4988]

Warmeleitzahl

0,21  Wkcme°C

Warmeausdehnungszahl

17610 / grd.

Brennelement

Ldnge 2675 mm
AuBlendurchmesser 60 mm
Wandst'drl;; 0,38 mm
Hullwandtemp.:

max.auflen 685 °C
nom. auflen 618 ©°C
max. innen 706 °E3h
nom. innen 635 ©°C

62~ 650°C

18,3 kg/mm?

Kriechparameter: k

8 -10713

n

7,6

E -Modul -650°C

16500 kg/mm?

Poisso nsche Zahl

0,3

L = IIIA



Tab.2 Chemische Zusammensetzung und 10000-0,2°%und 05°%-Zeit -
dehngrenzen von austen. Stdhlen (Dehngrenzen nach [5])

Legierungselemente [Gew%] | 62/10 000 kg/mn ]| Gys/10000Ikg/mn
DIN - Bezeichng. |Werkstoff Nt;, C |Cr [Ni (Mo |V | Nb| N 1600°C|650°C |700°C |600°C |650°C |700°C
X8CINIMOVNb613| 4988 008| 16| 13| 1,307 10]01 (17,0 [10,0 | 50 |23.0| 140 | 6,3
X8CrNiNb 1613 | 4961 1008| 16| 13| 10 (150 | 85 | 40 200|110 5.0
X8CrNi MoNbI6¥| 4981  008| 16| 16/ 18| | 1,0 70 | 50 100 | 6,0

2¢ - IIIA



Tab.3 Brennelementdaten fur den dampfgekihlten Briter und Eigenschaften

der Hullmaterialien INCONEL 625 und INCOLOY 800

Brennelement

_L'dnggw 2155 mm
Auflendurchmesser 70 mm

—_— Hullmaterial INCONEL625 | INCOLOY 800
Wandstarke 0,37 mm
B — 650°C | 700°C | 650°C | 700°C
Anfangsovalitat 0,01-0,02 mm . .

_— Kriech- :n| 586 4,1 89 | 94
max.nomineitie pqrameter T B -
max. Hullrohrtemperatur 747 oC Gy ,-bestrahlt | 61,0 58,0 260 | 24,0
im heiflen Kanal i 2

g/mm<]
Kuh(mitteldruck D1:170 at
D2: 120 at

¢¢ = IIIA



Tab.4 Hullmaterialbelastung von INCONEL 625 bei 120 und 170 at Kuhlmittel -

druck
Kiihlmit-|Stand- |zul.Uber- |Helium- Innendruck (Innendruck (Spalt-|Schwell- |zul Innen -
teldruck| zeit druck druck |bestrahlt gas- druck druck
(Mot 2) druck
Catl Chl Cat] Lat]l max. [at] max. [at] (at] (at] Sicherheit) [at]
650°C| 700°C | 650°C | 100°C | 650°C | 700°C |650°C | 700°C 650°C |700°C | 650°C| 700°C
120 | 50| 70 185 | 155
20000 70 |50 65 | 35 50 {85 | 35 [450 430
170 110 | 130 235|205

e = IIIA
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Tab.5 Zulassiger max. Innendruck bei Hullrohren
aus INCOLQOY 800 in Abhangigkeit von der
Temperatur (Neutronendosis: 2-10?n/cm?)

. Goz- S

PIZU[. 1.5 . Rm

S = 0,37 mm

Rm = 3,31 mm

Temperatur Go2-bestrahlt | Pi-zulassig

[°C] [kg/mm?) [at]
500 40,0 | 300
550 35,0 260
600 31,0 230
650 26,0 190
700 24,0 180
750 20,0 150







VIII. DIE CHEMISCHE BEANSPRUCHUNG DER BRENNELEMENT-HULLE

vol

S. Leistixow

Inhalt:
1. Einleitung

2. HeiBdampf-Korrosion von Reaktorwerkstoffen

2.1 Allgemeine Heifldampf-Korrosion
2.1.17 Allgemeine Betrachtung
2.1.2 Isotherme HeiBdampf-Korrosion
2.1.3 HeiBdampf-Korrosion unter VWdrmeilibergang
2.1.4 HeiBdampf-Korrosion unter Wirmeiibergang

und Bestrahlung

2.2 Lokale HeiBRdampf-Korrosion
2.2.1 Spannungskorrosion auBerhalb des Reaktors
2.2.2 Spannungskorrosion im Reaktor

2.3 Zusammenfassung und Aufgabenstellung

3. Natrium-Korrosion von Reaktorwerkstoffen
3.1 Allgemeine Natrium-Korrosion
3.17.17 Allgemeine Betrachtung
3.1.2 Isotherme Natrium-Korrosion
3.1.3 Natrium-Korrosion unter Wirmeilibergang

3.2 TInterkristalline Korrosion in Natrium
4, Hiillmaterial-Brennstoff Reaktion

5. SchluBbetrachtung

6. Literatur



X -2

1, Einleitung

Die folgenden Ausfithrungen beinhalten die chemisch-physikalischen
Wechselwirkungen des Kiihlmittels und des Brennstoffes mit dem Hiill-
werkstoff und zeigen die Grenzen auf, die nach dem Stand der gegen-~
widrtigen Kenntnisse dem Einsatz hochbelasteter Brennelemente ge-

setzt sind.

Bevor die typischen Wechselwirkungen jedes Kiihlmittels getrennt er-
ortert werden, sollen die markantesten Erscheinungen der Metall-
Korrosion gemeinsam fiir Dampf und Natrium aufgezeigt werden. Das
liegt deshalb recht nahe, weil hochlegierte Cr-Ni-Stdhle und Ni-~Cr-
Fe-Legierungen sowohl fiir die Dampf- als auch fiir die Natriumkiihlung
Verwendung finden und unter den Bedingungen eines schnell zirkulie-
renden Kiihlmittels in technischen Kreisliufen eine #hnliche Bean-
spruchung erfahren. Es bestehen also gewisse BAhnlichkeiten in der
Ph@anomenologie des Korrosionsangriffes, die wie folgt darzustellen
sind:

Die allgemeine, ebenmdBige Korrosion des Hiillmaterials wirkt sich
nachteilig aus durch Oxidschichtbildung und/oder Abtrag gewisser
Anteile der Wandstidrke zu Lasten des tragenden Querschnitts und
der thermohydraulischen Dimensionierung der Brennelementanordnung
besonders bei langzeitigem Reaktoreinsatz.

Die selektive Korrosion bewirkt ein struktur- (korn- oder korngren-
zen-) spezifisches, nicht gleichmiBiges Vordringen der Reaktions-
front in das Metallinnere oder auch eine zusammensetzungsspezifi-
sche Diffusion und Reaktion gewisser Legierungsanteile in der Ma-
terialoberfléiche unter Schaffung resp. Zuriicklassung von Diffusions-
oder Reaktionszonen verdnderter Legierungszusammensetzung und ver-
gnderten chemischen und mechanischen Verhaltens der solchermaflen
verdnderten Materialoberfliche.

Produkte dieser allgemeinen und selekiiven Oberflichen-Korrosion
filhren zu Kreislaufablagerungen iiberall dort, wo das Kilhlmittel
seine Energie durch Abkithlung oder Entspannung verliert. Diese
Stoffe fallen dann entsprechend ihrer verminderten Loslichkeit

aus dem Reaktorkilhlmittel aus und konnen -~ wie auch die mecha-
nisch mitgerissenen Anteile - 2zu radioaktiven Abscheidungen, so-

gar zur Kreislaufverstopfungen Anlafl geben.
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Auch seien die lokalen Korrosioneechidden erwdhlnt, die besonders an
niedriger legierten Cr-Ni-St3Zhlen im Zusammenhang mit temperaturab-
hingigen Ausscheidungsvorgingen in den Legierungen, Verunreini-
gungen im Kiihlmittel und mechanischen Zugspannungen im Material meist
iiber elektrochemische Mechanismen der Spannungskorrosion auftreten
konnen.

Damit sind die wesentlichsten Punkte genannt, nach denen die Wech-
selwirkung der beiden Kilhlmittel mit dem Brennelement-Hiillmaterial
im folgenden getrennt besprochen werden sollen.

Da die Zahl der verfiligharen Informationen Zuflerst beschrénkt ist,
schlieBen sich nur wenige Ausfilhrungen iiber die Reaktion von Brenn-

und Spaltstoff mit dem Hiillmaterial an.

2. HeiBdampf-Korrosion von Reaktorwerkstoffen

2.1 Allgemeine HeiBdampf-Korrosion

2.1.1 Allgemeine Betrachtung

Im Gegensatz zu dem unedlen Element Natrium ist Wasserstoff
ein recht edles Element, das mit Sauerstoff unter Bildung von
Wasser und Abgabe einer freien Bildungsenergie 4G von etwa
- 120 kcal/Mol reagiert. Da der Gewinn freier Bildungsenergie
bei der Oxydation der hier interessierenden Metalle jedoch bei
etwa - 129 bis - 180 kcal/Mol liegt - die Aktivierungsenergie-
schwelle wird durch die der Oxydation vorgelagerten Adsorptions-
und Chemisorptionsvorginge mit freien Bildungsenergien von mehr als
- 100 kcal/Mol herabgesetzt - vermag Wasser dampf als schwaches
Oxydationsmittel unter Bildung die Reaktionspartner trennender
Oxidschichten zu reagieren.

Dariiber hinaus tritt in technischen Dampfkreisldufen bei Anwendung
hoher Wasserdampfdrucke, hoher Strdmungsgeschwindigkeiten und kon-
tinuierlicher Wasserstoff-Abtrennung durch Kondensatentgasung ein
Oxydationsmitteliiberschufl auf, so daf es nicht zu einer Einstellung
des folgenden Reaktionsgleichgewichtes: Me + Hzo = MeO + H2
kommt, sondern zu einer einseitigen Begiinstigung der Metalloxy-
dation.

Doch da die Anderung der freien Energie zwar die treibende Kraft
der Oxydationsreaktion darstellt, diese GroBe aber keine oder nur
wenig Beziehung zur Reaktionsgeschwindigkeit hat, verlagern eich
die Probleme der Metall-Korrosion von thermodynamischen zu kineti-

schen Fragen des Reaktionsablaufes, auf die im folgenden nizher



IX - &

eingegangen werden soll.

2.1.2 1Isotherme HeiBdampf-Korrosion

Die isotherme HeifBdampf-Korrosion der Struktur- und Brennele-
menthiillmaterialien, iliber deren Zusammensetzung im hier interessie-
renden Rahmen die Tabelle 1 Auskunft gibt, fiihrt zum Aufbau von
Oxidschichten unterschiedlicher Dicke, Stiruktur, Zusammensetzung
und Haftfestigkeit an der metallischen Unterlage. Gemeinsam ist je-
doch allen Materialien ein Reaktionsablzuf, der nach einem relativ
kurzzeitigen, nicht linearen Ubergangszustand iiber lingere Reaktions-

zeiten durch eine lineare Funktion angenzhert werden kann.

AV = AW+ kot /17

AW = korrodierte Metallmenge in mg/dm2
zgﬂo = durch Schnitt der linearen Funktion mit der Ordinate
extrapolierte Konstante in mg/dm2
kl = Konstante der linearen Reaktionsgeschwindigkeit in
mg/dm2 Monat
t = Reaktionszeit in Monaten

Im Prinzip ist Awo abhdngig von der Struktur und Reinheit der Aus-
gangs~Metalloberfldche, auf der die erste oxidische Deckschicht ge-
bildet wird. Die Konstante der linearen Reaktionsgeschwindigkeit
ist abhdngig von der Reaktionstemperatur gemdB der Arrhenius-Be-~
ziehung, von der Kaltverformung der Metalloberflzdche sowie von dem
Gittertyp, Molvolumen, Fehlordnung, Haftfestigkeit, der thermodyna-
mischen Stabilitidt der sich bildenden Oxide und vom Zustand, der

Stromungsgeschwindigkeit und der Qualitidt des Dampfes.

Nur wenige dieser Parameter sind in schmaler Meflbreite an einer ge-
ringen Zahl von Materialien untersucht worden. Bei den untersuchten
Cr-Ni-Stdhlen, einschlieflich Incoloy-800, wurde eine starke Ab-

hdangigkeit von der Oberfléchenvorbereitung.Z§t§7, eine geringfiigi-
gere vom Sauerstoffgehalt und der Stromungsgeschwindigkeit und eine
relative Unempfindlichkeit vom Dampfdruck experimentell nachgewie-
sen. Die Korrosion der untersuchten Nickellegierungen ist weniger

abhéngig vom Oberfldchenzustand, ein EinfluB des Sauerstoffgehaltes
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des Dampfes wurde nicht gefunden / % /. Der EiniluB des Druckes ist
noch nicht bekannt.

Als Beispiel sind in Fig.1 die Cxydatioxnskurven 175;7, in Tabelle 2
die Reaktionsgeschwindiglieiten urd dis zugehdrigen Konstanten eini-
ger technischer HeiBdampi-Legierungen fir zwel verschiedene Tempe-
raturen wiedergegeben.zfttj7. Lie Figuren 2 und 3 geben den typi-
schen Aufbau der Oxidschichien auf inccloy-8CO und Inconel-625 nach

isothermer Heifdampf-Reaktion wiedcr_zghz7.

Im allgemeinen gilt fiir diese Logierungen:
- Austenitische Cr-Ni-Stihle tilcea dizke, zwei- bis dreiphasige

und schiitzende Oxidschichten von relativ guter Haftfestigkeit,

- Nickel-Basislegierungen bilden diinne, einphasige Oxidschichten,
die kleine Metallpartilzel einschliefcn und einen horizontalen
Spalt (wohl entlang der Ausgangsoberfliche des Materials) zei-
gen. MeBbare Anteile der Oxidschicht werden an das HeiBRdampf-
System verloren und hinterlassen eire, auf der Oberfldche zer-
kliiftete Struktur,

-~ JIncoloy-800, das in seiner Legierungszusammensetzung zwischen
den beiden erstgenannten Legierungstypen steht, besitzt die
Vorteile beider: eine schiitzende, dreiphasige Oxidschicht mitt-
lerer Dicke und guter Haftfestigkeit_i—8;7. Die Zusammensetzung
der drei Teilschichten wurde durch R3ntgenbeugungsanalyse nach
mechanischem Abtrag als aus (dampfseitig beginnend) ol-Fe
Spinelle (Fe3

metallischen Partikeln bestenend crkannt / 6 7.

2%
Ohf und Nickel/Fisen-Chromspinell) und CrZO3 mit

Durch metallographisches Atzen wurden bei allen untersuchten Legie-
rungen in den der Oxidschicht benachbarten, metallischen Rand-
schichten weiBle, strukturlose Zonen gefunden, die durch selektive
Diffusion und Oxydation einiger Lesiervngselemente, besonders des
Chroms, entstanden waren. Die metallogcraphische Erscheinungsform
und Dicke dieser Diffusionszone wurde fiir Inconel-625 planimetrisch
ermittelt Zr3;7, die geringe Widerstandslkraft gegen erneute Oxyda-

tion nach Entzunderung wurde an Proben des Incoloy-800 nachgevie-

sen /7 /.
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Das Ergebnis der isothermen Vorauswahl von Brennelement-Hiillmateria-
lien 18Bt sich wie folgt zusammenfassen: neben den in der HeiBdampf-
Technologie bewdhrten ferritischen und sustenitischen rostfreien
Stdhlen zeigen besonders die nickelhaltigen Legierungen ein ausge-

zeichnetes Verhalten in Heifdampf hcherer Temperatur.

Ganz anders jedoch verh#dlt sich die HeiBdampf-Korrosion desselben
Materials unter den Bedingungen des Wdrmetransportes zum kiihlenden,
schnell zirkulierenden Dampf. Eine entscheidende Zunahme des An-
stieges der linearen Funktion (siehe Fig.4) erfordert eine umfang-
reiche Erprobung der Materialien unter den speziellen Anwendungs-
bedingungen des Brennelement-Hiillmaterials eines dampfgekithlten

Reaktors. Davon so0ll im folgenden Abschnitt die Rede sein.

2.1.3 HeiBdampf-Korrosion unter Wirmeiibergang

Im Gegensatz zu den Verhdltnissen unter isothermen Reaktions-
bedingungen steht die unter Warmeiibergang zum Dampf auf dem Metall
sich ausbildende Oxidschicht unter dem EinfluB sich iliberlagernder
thermischer und mechanischer Spannungen (Fig.5), die durch die
Oxidschichtbildung, den Stromungsdruck des Dampfes und den steilen
Temperaturgradienten in der laminaren Dampfgrenzschicht erzeugt wer-
den und zum Abplatzen betridchtlicher Anteile der Oxidschicht im

Verlauf der Langzeitreaktionen fiihren / 9 /.

Nach einem nicht linearen Kurvenabschnitt tritt erneut ein lineares
Zeitgesetz 17?1;7, dieses Mal aber mit einem wesentlich steileren

Tangens als bei vergleichbaren isothermen Bedingungen, auf:

AW = [SWO + klt

Im Prinzip besteht, dhnlich wie unter isothermen Bedingungen, eine
Abhi@ngigkeit der Reaktionsgeschwindigkeit von der Temperatur ge-
midB der Arrhenius-~-Beziehung, vom Dampfzustand, der Kaltverformung
der Materialoberfladche sowie von den physikalischen und chemischen
Eigenschaften der gebildeten Oxide. Wdhrend die korrodierte Metall-
menge in Abh#ngigkeit von der Reaktionstemperatur mit Hilfe der

folgenden Funktionen errechnet werden kann,
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Incoloy-800
AW = 48.43 T exp (-5230/T) + 3409-T-t (-10388/T) /107

Inconel-625
AW = 2427 exp (=3073/T) + 1.07-10° ¢ exp (<99kk/T) VAW
mit AW = korrodierte Metallmenge in mg/dm2
T = absolute Temperatur in °x
t = Reaktionszeit in lonaten

ist eine Abhingigkeit von der Kaltverformung der MaterialoberflZche
nur qualitativ nachgewiesen worden_l—11;7. Unerprobt blieb bislang
die Abhidngigkeit vom Dampfdruck, von der GroBe des Warmeiibergangs
sowie von der Reinheit des HeiBdampfes hinsichtlich Gasgehalt und

Spurenverunreinigungen nach technischer Dampferzeugung.
P gung P g

Das lineare Zeifgesetz tritt, begilinstigt durch die Bildung pordser
Schichtstrukturen, gelegentlich aber auch bei kompakten Schichten
ZTH%;7, bei einer geschwindigkeitsbestimmenden Phasengrenzreaktion
an der Phasengrenze Metall/Oxid oder Oxid/gasférmiges Oxydations-
mittel auf. Im vorliegenden Fall scheint unter der Einwirkung me-
chanischer Spannungen die pordse Struktur durch Entstehen, Verhei-
len und Wiederentstehen von Schichtdefekten aufrecht erhalten zu
werden, doch ist die geschwindigkeitsbestimmende Phasengrenzreak-
tion nicht bekannt. Die abplatzenden Metalloxide werden im Dampf-
strom fortgerissen, zum Teil im Dampfsystem (Rohrleitungen, Ventile,
Turbine usw.) abgelagert, zum groBten Teil aber aus dem Dampfkonden-

sat entfernt.

Die Fi.g.6 zeigt den zeitlichen Verlauf der HeiBdampf-Korrosion unter
Wirmeiibergang von Incoloy-800 und Inconel-625. Die besonders gute
Korrosionsbestdndigkeit des Inconel-625 wird deutlich bei Extra-
polationen auf eine Reaktionszeit von 3 Jahren bei 704°C Oberflichen-
temperatur: fiir Incoloy-800 wird ein mittlerer Metallverlust von

3140 mg/dm2 2 4O p Wandstdrke, fiir Inconel-625 von 1491 mg/dm2 219 m
berechnet /10,117

Die Fig.7 1idRt erkennen, daB es nickt zu cinem Aufbau einer, den

Wdrmeiibergang behindernden, dicken Oxidschicht im Laufe der bisher

untersuchten Versuchszeit liommt, da sich mit einer vergleichbaren



Geschwindigkeit neben der Korrosion ein sténdiger Verlust der Oxid-

schicht an das HeiBdampf-System vollzieat: 13,117.

Die Fig.8 und 9 zeigen reprasentative mikroskopische Aufnahmen der
Materialoberflichen von Incoloy-800 ZTY{;7 und Inconel-625 zf7i;7
nach mehrtausendstiindigen Korrosionsversuchen. Die Oxidschichten
sind dinn und durchdringen, besonders im Fall des Inconel-625,
recht ungleichmdflig das metallische Gefiige der HiillrohroberflHche.
Durch metallographisches Atzen wurden auch bei den unter Wirmeiiber-
gang korrodierten Materialien unterhalb der Oxidschichten Zonen lo-
kaler Zusammensetzungsunterschiede (Diffusionszonen) sichtbar ge-
macht. Quantitative Untersuchungen mit der Mikrosonde und Rontgen-
fluoreszez.z-1ﬂ;7 zeigen, dal -~ wghrend sich die Metalle Eisen
und Nickel anreichern - aus den beiden uatersuchten Legierungen
Incoloy-800 und Inconel-625 vor allem Chrom selektiv herausoxydierte
und zum Aufbau der Oxidschicht unverh#ltnismidfRig stark beitrug. Die
Ausmessung der Konzentrationsprofile in der Metalloberfliche nach
der Korrosionsreaktion erlaubt bei bekanntem Metallverlust und be-
kannter Zusammensetzung des haftfesten Oxides eine quantitative
Berechnung der Zusammensetzung des Oxides vorzunehmen, das an das
HeiBdampf-System verloren wurde. Auch konnten Berechnungen iiber den
dynamischen Gleichgewichtszustand der Diffusionszone im Verlauf

langzeitiger Korrosionsreaktionen durchgefithrt werden 134,157.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, daBl aus dem Kreis der
untersuchten technischen Legierungen Inconel-625 als favorisiertes
Material der Gruppe der Nickellegierungen, Incoloy-800 als bestes
Material unter den hochlegierten Cr-Ni-Stzhlen zur Anwendung als
Brennelement-Hiillmaterial fiir die thermische oder thermisch-schnelle
Dampfiiberhitzung hervorgegangen sind und die notwendigen Voraus-
setzungen erfiillen, ernsthaft zur Verwendung als Hiillmaterial fiir

einen dampfgekiihlten schnellen Brutreaktor erprobt zu werden.

2.1.4 HeiBdampf-Korrosion unter Wirmeiibergang und Bestrahlung

Nur wenige Ergebnisse stehen zur Beurteilung der Frage zur
Verfiigung, welchen EinfluB ein thermischer NeutronenfluB auf den
Ablauf der HeiBdampf-Korrosion unter Wiarmelibergang ausilibt. Eine

quantitative Aussage konnte ein Vergleich der EVESR-Nachbestrah-
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lungsuntersuchungen mit den bei der General Electric durchgefiihr-
ten out-of-pile Heifldampf-Korrosionsversuchen unter Warmeiibergang
erbringen, da die Reaktorbetriebstedingungen -~ mit Ausnahme des
NeutronenfluBles - weitgehend den Kreislaufbedingungen entsprachen.
Da aber ein mehrhundertfacher Weclisel dér Jetriebsbedingungen gele-
gentlich der Abschaltungen, des Anfahrens und der Lastwechsel auf-
trat, der die Gesamtzeit der Hochtemperaturbelastung der Brennele-
mente zwar verminderte, doch in unkontrollierbarem MafBle die ther-
misch-mechanischen Ubergangszusténde beeinfluBite, unter denen die
Oxidschichten von den Oberflichen der Brennelemente abplatzen und
die Korrosion begiinstigen, sind diese Zrgebnisse des etwa 3-jdhri-
gen Reaktorbetriebes (mit entsprechend reduzierter Verfiigbarkeit)

nur halbquantitativ verwendbar.

Die EVESR-Nachbestrahlungsuntersuchungen ergaben im Fall der niedrig
belasteten Mark II - Elemente mit maximaler Oberflichentemperatur
von 730-750°C und den Hiillmaterialien 304 ss, 310 ss, Incoloy-800
und Inconel-600 eine durch Korrosion oxydierte und in der Zusammen-
setzung lokal verdnderte Wandstdrkevon insgesamt 25-50 p. Die HeiBl-
dampf-Korrosion der hoher belasteten Mark III - Elemente mit maxi-
malen Oberfldchentemperaturen von ?60—77000 und dem Hullwerkstoff

Incoloy-800 betrug einschlieBlich aller Randeffekte weniger als

25 p /15 7.

Die Extrapolationen aus den out-of-pile Korrosionsversuchen unter
Wirmeilibergang erwiesen sich damit - grob gesprochen - im wesent-
lichen als richtig. Doch sollten in Zukunft alle Moglichkeiten wahr-
genommen werden, weitere Ergebnisse der Heifdampf-Korrosion im
schnellen und thermischen Neutronenflull an Brznnelement-Hiillmaterial

zu erarbeiten.

2.2 Lokale HeiBdampf-Korrosion

2.2.1 Spannungskorrosion zuBerhalb des Reaktors
In Autoklaven - / 16 / resp. Yreislauf - Versuchen / 17_/

ist die Moglichkeit gezeigt worden, unter Zusatz chemischer Verun-

reinigungen und/oder hohen mechanischen Zugspannungen in der Dampf-

atmosphidre trans- oder meist interkristalline Spannungskorrosions-
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schiden an HeiBdampfmaterialien zu erzielen. Betroffen waren davon
bislang die wesentlichen Werkstoffe mit Ausnahme der matrixh&rtenden
Mo~ und Nb-haltigen Nickellegierungen wie Tnconel-625, Inconel-718
etc. Bisher ist es jedoch nicht gelungen, eindeutig zwischen chemisch
beglinstigten Spannungsschidden und spannungsbegilinstigtem chemischem
Angriff zu unterscheiden und den Bereich kritischer Materialbean-
spruchung hinsichtlich der Parameter Spannung und Chlorid-Konzentra-

tion scharfer aufzuzeigen.

2.2.2 Spannungskorrosion im Heifldampf-Reaktor
Aus den Erfahrungen des SADE- und ESADE-Versuchskreislaufes

im VBWR der General Electric, in denen zahlreiche Spannungskorro-
sionsschdden auftraten ZTH3;7, lernte man, daBl nur extreme Wasser-
reinigung einen durch Brennelementschiden ungestdorten Reaktorbetrieb
garantieren kann. Entsprechende Vorkehrungen (siehe Tabelle 3) wur-
den wdhrend der 3jdhrigen Betriebszeit des EVESR getroffen und da-~
mit erreicht, daB sich nur an zwei StHdben aus kommerziellem 304 ss
der 508 Stdbe umfassenden Beladung Spannungskorrosionsschiden er-
eigneten. An keinem der iibrigen wurden lokale Korrosionsschdden,
auch nicht im Entstehen, gefunden. Selbst dinne Abscheidungen von
Verunreimgungen, besonders entlang der Abstandshalterdrdhte, die
sich wohl meist aus Silikaten zusammensetzten, begiinstigten keines-

falls Spannungskorrosionsschidden.

Die Forderung, die Materialentwicklung, Brennelement-Entwurf und
Reaktorbetrieb bei der Entwicklung und Anwendung eines Brennele-
mentes fiir einen dampfgekilhlten Brutreaktor zu erfiillen haben, kann

wie folgt ausgesprochen werden:

- es sind Legierungen zu entwickeln, die unter einer normalen Zug-
spannung in der Hiillrohroberfldche lokale Konzentration von Ver-
unreinigungen (z.B. an Abstandshalterdrihten oder Turbulanz-

forderern) schadlos widerstehen,

~ es sind Reaktorbetriebsbedingungen einzustellen, bei denen der
Brennelement-Werkstoff auBerhalb seines xritischen Bereiches
der Einwirkung chemischer Verunreinigungen und mechanischer

Zugspannungen zum Einsatz kommt.
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2.3 Zusammenfassung und Aufeabenstellung

In out~of-pile Kreislsufversuchen und im EVESR wurde der Ein-
satz einer Vielzahl von Materizlien unter den Bedingungen der ther-
mischen Dampfiiberhitzung erfolgreiclh demonstrirt. Bei diesen Unter-
suchungen wurden aber folgende, fiir einen dampfgekiilhlten Schnellen
Brutreaktor spezifischen Belastungen des Brennelement-Hiillmaterials

nicht verifiziert:

- Verwendung eines Hiillrohres geringen Durchmessers (etwa 7 mm)
aus einem hochnickelhaltigen Werkstoff (wie Inconel-625) bei
Verwendung spezieller Abstandshatsr (Rippenrchre) und den Wirme-

libergang verbessernden Cberflidchengeometrien,

- Einsatz unter Oberfldchentemperaturen von etva 700-75000, einem
WirmefluB von 160-2CO W/cmz, einem Dampfdruck von 150-180 atm
und einem durch den hohen Auflexdruck bedingten speziellen Span-

nungszustand der Brennelement-Hille,

-~ Uberhitzung bei technischer Dampferzeugung durch direkten Wdrme-

libergang und Kondensatverdampfung,
- Einsatz im schnellen NeutronenfluB bis zu hochsten Abbr#nden.
MaBstd@blich out-of-pile und irn-nile Versuche, mit besonderem Augen-
merk auf die HeiBdampf-Korrosion, sind deshalb im Rahmen der Hiill-

materialentwicklung fir einen dampfgekilhlten Schnellen Brutreaktor

weiterhin erforderlich.

3, Natrium-Korrosion von Reaktorwerkstoffen

3.1 Allgemeine Nz'rium-Korrosion

3.1.1 Allgemeine Be*rachtung.

Das oberhalb einer Temperatur von 97,7°c fliissige Metall-
Natrium dient der Reaktortechnologie als Kiihlmittel, mit Vorteil
zur Abfuhr groBer Wirmemengen aus einem Reaktorcore hoher Leistungs-
dichte. Wegen seiner Eigenschalt oals starkes Reduktionsmittel und
einer nur sehr geringen Loslichkeit der Beshdlter- und Brennelement-
Hillmaterialien aus Legicrungen cdez Eisens, Chroms und Nickels bei
Arbeitstemperatur 1d0t sich der chemische Korrosionsangriff, des-

sen Mechanismus und Ausmels In Slhdngigkeit von verschiedenen
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Reaktor-Betriebsbedingungen im folgenden aufgezeigt werden sollen,

in ertrdglichen Grenzen halten.

Die Fliissigmetall-Korrosion resultiert einerseits aus Differenzen
des chemischen Potentials zwischen fliissigem und festem Metall und
andererseits aus der chemischen Reaktion der Oberflidche des festen
Metalles mit dem fliissigen Metall und seinen Verunreinigungen. Der
erste, rein physikalische Mechanismus wird wie folgt beschrieben
(Fig.10):

1. In einem isothermen System, das ein festes Metall in Kontakt
mit einem fliissigen Metall enthdlt, existiert solange eine Dif-
ferenz des chemischen Potentials als treibende Kraft der Aufld-
sung des festen Metalles bis sich das Fliissigmetall nach MaB-
gabe der temperaturabhingigen Loslichkeit mit dem festen Metall
sdttigt und sich ein Gleichgewichtszustand zwischen Aufldsung

und Abscheidung einstellt.

2. Dieser Gleichgewichtszustand kann wie folgt gestort werden:

~ durch Auftreten von Temperaturdifferenzen im Fest-Fliissig-
metall-System, die im Bereich hoherer Temperaturen eine ver-
stdrkte Loslichkeit des festen Metalles im Natrium, im Be-
reich niederer Temperaturen eine verminderte Loslichkeit

und Abscheidung zur Folge haben,

- bei isothermem Einsatz von zwei festen Metallen unterschied-
licher Zusammensetzung im Natrium, wobei die 16slichen Antei-
le des einen Metalles unter Bildung von Legierungen, Ablage-
rungsverbindungen oder Oberflichen-Diffusionsschichten mit

dem anderen Metall reagieren.

In beiden F&dllen kommt es zu einer verstdrkten AuflSsung von
Metallen, die sich im ersten Fall bei Ortlichen Temperaturdiffe-
renzen in Natriumkreisliufen laufend vollzieht (thermischer Mas-
sentransport), die im zweiten Fall erst dann zum Stillstand kommt,
wenn die konzentrationsabhdngige Potentialdifferenz zwischen

den beiden festen Metallen abgebaut ist, d.h. durch Abscheidung

und Verbindungsbildung mit dem zweiten Metall schlieBlich



beide Metalle dasselbe Oberflicherpotential gegeriiber Natrium hin-
sichtlich des nunmehr gemeinsamen Partiners besitzen. Eine so ent-
standene Legierungsschicht kann als Dilfusionshiindernis wirken

und den Massentransport im Laufe der Zeit zum Stillstand bringen
.Z_1Q;7. Das sind die Bedinguvngen des konzentrationsabhingigen
chemischen Massentransportes wie er in Natrium-Kreisliufen bei
Verwendung z.B. von ferritischnen und custenitischen Anlageteilen
auftritt. Dabei "entlohlen" cdie Ferrite, wEhrend die Austenite

"gufkohlen".

Die chemische Reaktion des Natriums urd seiner Verunreinigungen
mit den exponierten Metalloverflichen kann gemi#B der Anderung
der freien Bildungsenergie aus Reduktions- und Oxydationsvor-
gangen bestehen. So ist es unterhaldb 700°C thermodynamisch mog-
lich /20 7:
- mit Natrium die Oxide des Eircens. des HHickels und des Chroms
zu reduzieren,
- mit Natriumoxid die Metalle Vanadin, Niob, Titan, Zirkon und
Uran zu oxydieren,
Beide Vorgidnge konnen sich unter Korrosion der Materialober-
flache vollziehen. Doch sind wegen der undefinierten Aktivitat
des gelcsten Sauerstoffes, der Bildung intermediirer Natrium-
oxid-Metall-Oxid-Komplexe und des heterogenen Avfbaus des Sys-
tems Legierung/Fliissigmetall diese Rcaktionen noch weitgehend
unerforscht. Das ist verstdndlich, d2 das, was sich dem Experi-
mentator als Korrosion in einem technischen Fliissigmetall-Kiihl-
kreislauf zeigt, eine lberlagerung der gesamten obengenannten
Erscheinungen physikalischer und chemischer Art in einem System
aus verschiedenen, kompliziert aufgebauten Legierungen bei unter-
schiedlicher Betriebstemperatur und dem Fliissigmetall mit ver-

schiedenen Verunreinigungsgehalten darstellt.

Gesichert ist vom Mechanismus der Korrosionsreaktion, daBl es
mindestens wdhrend der ersten Phase zur Ausbildung einer mehr
oder wenig haftfesten Oxidschicht (unter Gewichtszunahme) kommt,
die abgeldst wird von zuverst selektiver, spiter (nach Einstel-

lung eines Diffusionsprofiles in der Materialoberfliche) von

8leichgewichtskonzentrationslestimmter Materialaufldsung (unter
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Gewichtsabnahme) in den heiBlen Zonen des Kreislaufsystems und
fiir den Fall stark temperaturabhingiger Ldslichkeit einer Ab-

scheidung in den weniger heifBlen Bereichen.

3.1.2 Isotherme Natrium-Korrosion

MaBlstdbliche Versuche zur Auswahl geeigneter Struktur- und
Brennelement-Hiillmaterialien werden in technischen Kreisl&dufen
durchgefiihrt. Ohne auf spezielle Fragen ihres Entwurfes, Baues oder
Betriebes eingehen zu kdnnen, soll ganz allgemein festgestellt wer-
den, daBl in jedem Fall die erzielten Ergebnisse anlagespezifisch
sind, und daB zu ihrem Verstdndnis mindestens die folgenden Betriebs-
groBen bekannt sein miissen:

1. Maximale Temperatur des Kreislaufsystems

2. Maximale Temperaturdifferenz zwischen heiBer und kalter Zone
des Kreislaufsystems

3. Stromungsgeschwindigkeit des Natriums in den Teststrecken

L, Verunreinigungs- besonders Sauerstoffgehalt des Natriums

5. Legierungszusammensetzung der verwendeten Kreislaufmaterialien

6. Legierungszusammensetzung und Position der Probematerialien.

Als Kreislaufmaterialien kdnnen die in Tabelle 4 aufgezeigten nie-
drig legierten, ferritischen Materialien in den Zonen niederer Tem-
peratur dann eingesetzt werden, wenn es gelingt, den Kohlenstoff-
gehalt mittels Niob, Vanadin oder Titan zu stabilisieren, um da-

mit den Massentransport in die heiBen Zonen zum austenitischen
Material zu unterbinden. Die Korrosion dieser ferrtischen Materia-
lien bleibt nach anfanglicher Chrom- und Mangen-Verarmung Zr?1_;7
der Materialoberfléche auf einen dynamischen Gleichgewichtszustand
5eschr§nkt, in dem)neben Eisen,Chrom nur noch gemdfl seiner Diffusion

durch die verarmte Zone von etwa 12 u Dicke in Losung geht.

Als Kreislaufmaterialien fiir die bei hoéheren Betriebstemperaturen
arbeitenden Teile des Kreislaufes werden im allgemeinen austeniti-
sche Chrom-Nickel-Stzhle (Tabelle 4) verwendet. Ihre Erprobung als
Kreislauf- und besonders als Brennelement-Hiillmaterial nimmt den
breitesten Raum in der Literatur ein. Zum quantitativen Versténdnis

der Abhi@ngigkeit des thermischen Massentransportes von der absoluten
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Hohe der Temperatur bei gegebener Temperaturdifferenz werden in
Fig.11 fiir Cr-Ni-Stdhle und Nickelbasislegierungen Ergebnisse wile-
dergegeben, die deVan ZT?Z;7 beinm 1000stiindigen Zetrieb von Kreis-
ldufen aus jeweils nur einem Material, jedoch bei Anwendung einer
Reihe verschiedener Materialien im Versuchsprogramm, erarbeitete.
Sie zeigen ein gutes Verhalten der austenitischen Chrom-Nickel-
Stdhle, doch bei hochnickelhaltigen Legierungen die starke Tendenz,
in den heiflen Zonen in Losung zu gehen und sich in den ki#ltesten

wieder abzuscheiden.

Ehnlich sind die Ergebnisse von Thorley und Tyzak 1722;7, die

unter scharfen Bedingungen einez technischen Kreislaufes aus auste-
nitischem Stahl bei hohen Sauerstoffgehalten und Natrium-Stromungs-
geschwindigkeiten etwa dem Nickelgehalt proportionale Korrosionsge-
schwindigkeiten, insbesondere der technischien Nickellegierungen,
fanden. Die in Fig.12 aufgefilhrten Werte lassen erkennen, daBl -
trotz geringerer Festigkeit - austenitische Chrom-Nickel-St&dhle
mit Vorzug als Brennelement-Hiillmaterial in Natrium bis zu Tempe-~
raturen von 650°C eingesetzt werden. Das bestdtigen auch die weite-
ren Untersuchungen der Autoren, in denen Korrosionsresultate auste-
nitischer Cr-Ni-StZhle, die unter vergleichbaren Bedingungen erarbei-

tet wurden, in einer Kurvendarstellung zusammengefaflit sind.

Die Fig.13 zeigt, daB die Natriumkorrosion dieser Materialklasse unter
den besagten, verschidrften Bedingungen durchweg bei 35-501p/Uahr liegt
und, wie im weiteren dargelegt wird, sich durch Reinigung des Natriums
auf 10-15 ppm Sauerstoff auf etwa 14-35/p/3ahr herabdriicken 1HB8t.

Die Korrosion der Cr-Ni-Stdhle in fliissigem Natrium verliuft iiber
folgenden Mechanismus: zuerst bildet sich unter geringfiigiger Ge-
wichtszunahme ein griin-schwarzer Oxidfilm aus, dess=n Zusammenset=-
, erkannt wurde [k 7.
Dieser Vorgang hat eine Chromverarmung der OberflZche zur Folge.

zung als die eines Natriumchromat(III)-NzCrO

Im ndchsten Schritt wird diese Chromat-Schicht abgeldst und aus
der bloBen Metalloberfliche Nickel herausgeldst bis die Zusammen-
setzung und Struktur des Gefiiges ferritisch ist. Diese Umwandlung
kann an Hand der Fig.14 leicht verstanden werden. Erst bei einem

Eisengehalt der Metalloberfliche von etwa 90 % ist ein Gleichge-



wichtszustand eingestellt, der alle Charakteristiken der Korrosion

eines ferritischen iMaterials (v'.e z.3. 2 1/% Cr ~ 1 Mo)'Z—2};7 zeigt.

Parallel zu diesen selektiven ‘ufldsuags- und Strukturumwandlungspro-
zessen in der Materialoberflidche kann, wie es zum Beispiel die General
Electric beschreibt 17?1;7, eine Aufkohlung durch Kohlenstofftrans-
port eintreten: von einem unstabiliesierten 2 1/4 C» - 1 Mo in der
kdlteren Zone des Kreislaufes wurde Kohlenstoff wihrend etwa 2800
Stunden bei 650°C und 1 m/sec Stromungsgeschwindigkeit auf die Ober-
fldiche eines 316 ss in der heiBen Zcne transportiert und dort in
Form von karbidischen Ausscheidungen unterhalb der ferritischen
Gleichgewichtszone inter- und intrakristallin im austenitischen Ge-
fliige bis in eine Tiefe von 50 p abgeschieden. Systematische Versuche,
die sichhupts8chlich mit dem FinfluR dieses Kohlenstofftransportes
auf die Festigkeit und die Debnung des beiroffenen Materials be-
schiaftigen, sind auch in anderen Laboratori:n im Gange und kdnnen

in der Literatur verfolgt verden lf25;7,

Der EinfluB der Temperatur auf die Reaktionsgeschwindigkeit in Natrium
wurde im Bereich hGherer Sauerstcffgehalte und bei Temperaturen von
450-72500 fiir austenitische Chrom-Nickel-Stihle von Thorley und Tyzak
zré};7 wie folgt beschrieben:

6 +17500

k = 2,3 x 10 exy &~ gm=
k = Reaktionsgeschwindigkeit in cm/sec
T = absolute Temperatur in °x

Diese Autoren beschrieben die Abhingigkeit des Metallverlustes von
der Sauerstoffkonzentration als linear bei 650°C. Daher erniedrigt
die Absenkung des Sauerstoffsehaltcs im Natrium von 25 auf 10 ppm

die Reaktionsgeschwindigkeit prektisch um den Faktor 2 (Fig.15).

Eine lineare Zunahme der Korrosionsgcschwindigkeit wurde bei Erho-
hung der Stromungsgeschwindigkeit des Netriums bis zu 3 m/sec ge-
funden. Nach einem Wencdepunkt im Gebiet cwischen 3-5 m/sec wird sie
unabhsngig von der Stromuangsgeschwindigkeit (Fig.16). Nach Weeks

/ 24 7 scheint es s0, als ob die Na,O-Zudiffusion im Natrium zur

)S]

Metalloberfliche mit nachfolgender Kom»nlexbildung FeO (Na20)2 und
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Aufldosung der geschwindigkeitsbestimmende Reaktionsschritt ist. Bei
hohen Natrium-Stromungsgeschwindigkeiten wird diese oberfldchliche
Reaktionszone immer diinner und damit die Reaktionsgeschwindigkeit

unabhidngig von der Stromungsgeschwindigkeit.

Die General Electric 1721;7 falte den EinfluBl der in den vorherge-~
henden Abschnitten diskutierten Parameter in einer Formel zusammen,
die fir Ferrite und Austenite die Korrosionsgeschwindigkeit unter
den Bedingungen des dynamischen Gleichgewichtszustandes nach dem

Auftreten einer ferritischen Oberflidchenschicht wie folgt darstellt:

k=988 o 1156 o 2805 - 125300 _ g.00676 L 4 2:26
k = Aufldsungsgeschwindigkeit in mg/dmz-Monat
YV = Natrium~-Stromungsgeschwindigkeit in ft/sec
C° = Sauerstoff-Konzentration im Natrium in ppm
t = Zeit in Monaten
T = Probentemperatur °c
L = Entfernung vom EinlaB zu einer gegebenen isothermen

und geschwindigkeitskonstanten Zone

D = hydraulischer Durchmesser

Die Konstanten wurden aus 25 Versuchsliufen, die eine ganze Spanne
von unterschiedlichen Betriebsbedingungen abdeckten, statistisch
berechnet.

Ganz im Gegensatz 2zu der Korrosion der austenitischen Cr-Ni-St#hle
wurde in einem MeBbereich von {10-25 ppm Sauerstoff und 2-13 m/sec
fiir die Nickelbasislegierung Nimonic 80 A eine Unabhdngigkeit der
Reaktionsgeschwindigkeit von der Sauerstoffkonzentration und -~

wie Fig.17 zeigt -~ eine lineare Abhdngigkeit von der Stromungs-
geschwindigkeit gefunden 1726;7. Das wird mit diffusionsbestimmter
Materialauflosung ohne Bildung von komplexen Natrium-Nickel-Oxiden
begriindet. Dieser Befund ist fiir den Einsatz von Nickelbasislegie-
rungen besonders nachteilig, weil weder durch bessere Natriumreini-
gung eine hohere Materialbestdndigkeit erzielt werden kann, noch
aus Griinden der Warmeabfuhr aus dem Reaktorcore durch Absenkung der

Natrium-Strdmungsgeschwindigkeit erreicht werden sollte.
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Zahlreiche bindre und ternidre Vanadin-Legierungen sind aus Griinden
ihrer groBen Festigkeit, geringen Strahlenversprodung und ihres
niederen Einfangquerschnittes im schnellen NeutronenfluB im MaBstab
von Versuchsschmelzen hergestellt und der Natriumkorrosion unter-
worfen worden Z§7,28,227. Die Resultate zeigen unter anderem, daB
die Korrosion stark vom Sauerstoffgehalt des Natriums abhdngig ist
und bislang nur bei griindlicher Reinigung des Natriums auf 210 ppm
(das entspricht einer sehr guten Kaltfallen- oder einer durchschnitt-
lichen HeiBfallen-Reinigung technischer Kreisliufe) in ertridglichen
Grenzen gehalten werden ka: ~. Interessante Fortschritte sind hier

zu erwarten.

2.17.3 Natrium-Korrosion unter Warmeiibergang

In den bisherigen Versuchen war das zu untersuchende Probe-
material in Kreisldufen unter isothermen Bedingungen, durch das

zirkulierende Natrium erwdrmt, korrodiert worden.

Die General Electric 1721;7 hdlt es zur Entwicklung ihrer groflen
schnellen Reaktoren flir notwendig, das Hiillmaterial im maBstdblichen
WarmefluB dem Natrium zu exponieren. Zur Durchfilhrung solcher Ver-
suche sind eine Graphitstab-Induktionsheizung und ein Elektronen-
bombardement vorgesehen. Bei Wirmefliissen von 300 W/cm2 rechnet man
mit Temperaturspriingen von 40—5000 iiber die Hiillmaterialwandung,

mit #dhnlichen Werten von der Hiillmaterialoberfladche zum Hauptstrom
des Natriums und befiirchtet deshalb zusitzliche Effekte auf das

Materialverhalten, vor allem eine verstdrkte Korrosion.

3.2 Interkristalline Korrosion in Natrium

Die General Electric Zf2?1J7 berichtete von einem Schaden durch
interkristalline Korrosion, der nach 30 000 Betriebsstunden bei
650°C in Rohrleitungen eines Natriumkreislaufes bis in eine Tiefe
von 180 u zwischen der letzten heiBen Teststrecke und dem ersten
Kiihler auftrat. Die Art des Schadens wurde wegen seiner Bedeutung

bei der Anwendung diinnwandigen Hiillmaterials genauer untersucht.

Die Kombination einer Korrosionsschicht aus NaZO und NaOH, die
sich durch Luft-Riickdiffusion in das Schutzgas gebildet hatte,

die Gegenwart thermischer Spannungen und erhdhter Temperatur
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wihrend der Vorheiz- und Anfahrzeit schufen giinstige Bedingungen
fiir das Auftreten eines solchen Schadens. Spannungskorrosionsunter-
suchungen in Natrium an vorgespannten Rohrproben bei verschiedenen

Sauerstoff-Konzentrationen sind im Gange.

L, Hiillmaterial-Brennstoff-Reaktion

Zwischen Brennstoff und Hiillmaterial kann es unter den Bedingungen
des Reaktorbetriebes zu folgenden Wechselwirkungen kommen:

Wasser, Kohlenstoff-Verbindungen, Halogene, Oxide, Jodide und
fliichtige Spaltprodukte konnen zur inneren Oberflidche des Hiillmate-
rials transportiert werden und dort in eine Korrosionsreaktion ein-
treten,

Brenn~ und Spaltstoffe konnen unter Storung der Kornstruktur und Be-
giinstigung von Ausscheidungsvorgidngen in das Hiillmaterial eindif-
fundieren.

Nur wenige Publikationen liegen vor, um quantitative Aussagen zu
machen. Untersuchungen der General Electric ZEH,}Q7 ergaben an
Brennelement-Stidben aus 304 ss und 347 ss mit U02-Pu02-Brennstoff
nach einem Abbrand von maximal 99 000 MWD/T bei 680°C Oberflichen-
temperatur, dafl das AusmaB einer allgemeinen Oberflidchenreaktion
eine Tiefe von 25 j nicht iiberschritt, und daB lokale Ausscheidungen
in oder in Nachbarschaft von Korngrenzen als M23C6 und Korngrenzen-
veranderungen bis in eine Ortliche Tiefe von 75‘p erfolgten.

Diese Befunde treffen nicht fiir alle Stdbe und an Schadenstellen
nicht fiir den gesamten Umfang eines Stabquerschnittes zu und

sind nach den bisherigen Versuchen keine eindeutige Funktion des
Abbrandes.

5. Schluflibetrachtung

Natrium
Die Anwendung von austenitischen Stdhlen als Brennelement-Hiillmate-

rial in technisch reinem Natrium bis zu 650°C ist unter der Voraus-
setzung ertrédglicher Strahlenversprodung und unterdriickten Kohlen-

stoff-Transportes mdglich. Natrium-Korrosionsversuche unter Warme-
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iibergang sollten diese Aussage bestdtigen. Bei hdheren Natrium-
temperaturen als 650°C haben weder die austenitischen Stihle noch

die Nickelbasislegierungen die notwendige Korrosionsbestidndigkeit.

Die Anwendung von Legierungen hochschmelzender Metalle,wie Vanadin,
mit verbesserten Festigkeitseigenschaften und geringerer Strahlen-
versprodung ist grundsdtzlich oberhalb dieser Temperaturgrenze mdg-
lich, wenn es gelingt, die Konzentration von Natriumverunreinigungen
in technischen Systemen spiirbar abzusenken, aufrechtzuerhalten und
Zu messen.

Es ist also die noch ungeniigende Reinheit des Natriums, die die

Anwendung hoherer Arbeitstemperaturen gegenwidrtig beschrankt.

Heifdampf

In HeiBdampf erscheinen - trotz fehlender Erfahrung unter den Be-
dingungen hoher Oberflichenbelastung -~ hochlegierte Cr-Ni-Stdhle
und Nickelbasislegierungen mit Zusdtzen von Molybdidn, Wolfram und
Niob zuverldssig genug, daf out-of-pile und in-pile Langzeitver-
suche unter den verschidrften Bedingungen des schnellen Brutreaktors
vorbereitet und Reaktorentwiirfe auf dieser Grundlage durchgefiihrt

werden.

Die Moglichkeiten, noch hthere Festigkeiten durch Modifikation vor-
handenen Materials oder durch den Ubergang auf eine ander Material-~

basis zu erzielen, scheinen beschrénkt zu sein.

Doch kann zuversichtlich erwartet werden, daf Korrosions- und Festig-
keitsforderungen von Nickelbasislegierungen erfiillt werden, wenn es
gelingt, durch Anwendung turbulenz- und quervermischungsfordernder
Oberfldchengeometrien eine Absenkung der Oberflidchentemperatur bei

unveridndertem Nutzeffekt zu erzielen.

Hullmaterial-Brennstoff
Die Vertrdglichkeit des U02—2O%Pu02~Brennstoffes mit den erprobten
austenitischen Stdhlen kann nach den vorliegenden Untersuchungen

als sehr gut bezeichnet werden.
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Tab.1 Nominelle Zusammensetzung von Heissdampflegierungen

Legierung

Incoloy -800
Incoloy - 801
Incoloy - 804
Incoloy - 825

Inconel- 600
Inconel- 625

Inconel- 718

Hastelloy- X -

Hastelloy-F
Hastelloy-N
In-102
Rene - 41
Rene-62
Type-304 SS
Type- 310 SS
Type-406 SS

C

0.06
0.06
0.05
0.03

0.04
0.03

0.04

0.10
0.03

0.06
0.06
0.07
0.05
0.08
0.04
0.15

Fe

L6
46
26
30

7
3

18

19
22

3.7

7
0.3
23
69
51
82

Cr Ni
21 32
21 32
30 41

2 42
6 76
22 62
19 53
22 49
22 45
7.8 70.7
15 68.3
19 55
% 47
19 9

25 20
13 0.3

Mh Mo W Nb
1 - - -
1 - - -
1 - - -
1 3 - -
0.2 - - -
0.1 9 - /A
0.3 3 - 5
1 9 044 -
1 7 026 2
07 16.2 0.03 -
- 3 3 3
- 9.8 - -
1 9 - 2
2 - - -
2 - - -
03 - - -

Co

1.5
2.5

0.2

11

AL Ti 3Si
01 02 03
04 09 03
03 08 05
01 0.7 03
- - 0.2
02 02 0.3
04 09 0.3
- - 0.8
- - 0.6
0.06 0.02 0.6
- 0.6 -
1.5 3.2 0.05
1.2 2.5 01
- - 0.7
- - 0.5
[/ - 0.6

€2 — Xl



Tabelle 2 Isotherme HeiBdampf-Korrosion bei 566 und 621°C

Lineare Korrosionsgeschwindigkeit und entsprechende, durch Schnitt der linearen Funktionen mit
den Ordinaten extrapolierte Konstanten.

Korr. Geschwindigkeit, k

Legierung | Eg/cmz + Monat 1 ‘gzzﬁzsnt°’ Yo

| 566°C 621°¢C 566°C 621°¢
Incoloy-800 3.72% 1.2 5.9 2.7 8%t8 385 %56
Incoloy-804 -——— 12,3 2.8 —— sk X 20
Incoloy-825 12.0 ¥ 4.5 3,31 1.9 47 t 33 114 % 19
Inconel-600 , 2,12 0.4 31.2 I 16.8 29 4 368 = 121
Inconel-625 0.4 % 6.1 0.3% 5.8 sk X 28 108 I 25
Inconel-718 2.6 % 1.0 15.3 2 2.9 33t -3 20
Hastelloy-X 7.1 % 2.0 2.2% 2.6 74 I 16 120 ¥ 15
Hastelloy-F 1.4 1.3 2.2% 1.2 531 10 43 1 g
René-62 9.1 % 2.0 5.6 2 3.2 . 36 X 14 24 ¥ 22
304 ss 22.8% 5.0 63.7 L 22.6 197 I 21 427 I 133
406 ss 1.4 ¥ 10.5 10.2 1 6.1 509 I 72 438 I 36

72 = XI



Tab. 3

Leitfahigkeit
Chloride

Sauerstoff A'

Silikate

Wasserqualitat

Richtwerte | Messwerte

Kesselspeisewasser Heissdampfreaktor (EVESR)

<05 | 03
<0.05 < 0.02
<0.03 Zusatz von 20ppmO,+ 2,5ppmH,

zum Sattdampf
<0.03 —

sz~ Xl



Tab. 4 C |Cr|Ni Co|Fe Mo Nb Mn Al |Ti |Si
430 0122 | 14 |05 ] ]

2%Cr-1Mo |015 | 225 96 | 1 045
5-Ccr |02 | 5 93 |05 056 055
304ss 008 | 19 | 10 66 2 7
310 ss 025 24 | 19 53 2 15
316ss (010 |17 | 12 66 | 3 2 15
321 ss 007 | 16 9 72 05
330ss 025 | 14 | 33 50 | 2 e
347ss 00817 | 9 70 08 | 2 1
4986 006 | 16 |13 70 |13 [\P:98 04

Incoloy-800| 006 | 21 |32 45 ] 06

Inconel-6000,02 | 16 77 6

Nilo 50 |003 50 50

Nitlo K 003 29 | 16 | 53

Nimonic 80A| 006 | 20 | 75 14 23

| PE 11 007 | 18 | 36 35 | 52 09 | 22

PE 16 006 | 16 |43 34 12 |12

9Z—xl1
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Fig.12

ALLGEMEINE KORRQOSION IN

FLUSSIGEM NATRIUM BE|l 650 °C
10-12m/sec  25-30ppm 0, 1340 Std

EXTRAP METALLVERL.

MATERIAL M ]
el

Inconel-600 77 155
Nimonic-80A 75 124
Nickel 100 100
PE 11(18/38/5C~Ni-Mo) | 38 74
PE 16(16/43 Cr-Ni) 46 71
Nilo (50Ni/50Fe) 50 63
18/8/1 Ti 8 61

316 SS 12 46
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1. Einleitung

Aufgabe des Hiillmaterialbestrahlungsprogramms fiir das Projekt
Schneller Briiter ist die Untersuchung des Einflusses der Neu-
tronenbestrahlung auf die mechanischen Eigenschaften von hoch-
warmfesten Legierungen. Ausgehend von den Uberlegungen, die bei
der technischen Auslegung von Bestrahlungsexperimenten eine Rolle
spielen, berichtet die nachfolgende Zusammenstellung iiber die zur
Zeit laufenden und in Vorbereitung stehenden Experimente sowie

iiber die bis jetzt vorliegenden Ergebnisse (Stand Januar 1967).

2. Allgemeine Gesichtspunkte bei der experimentellen Auslegung

2.1 Bestimmungsparameter

2.1.1 Reaktorbetriebsbedingungen fiir Hiillmaterialien

Die Beanspruchungen, denen die Hiille eines Brennstabes unter
Schnell-Briiter-Bedingungen ausgesetzt ist, gehen aus einer Zu-
sammenstellung der Betriebsbedingungen der geplanten Schnell-
Briiter-Leistungsreaktoren hervor (Tabelle 1). Die in der Tabelle
aufgefilhrten Beanspruchungen sind zur Zeit in keinem Reaktor ge-
meinsam zu erreichen. Jeder Bestrahlungsversuch kann damit nur
begrenzte Informationen erbringen, und erst durch eine Vielzahl
verschiedener Experimente lassen sich in ausreichender Nzherung

die Bedingungen eines Schnell-Briiter-Brennelementes simulieren.

Ziel des Versuchsprogramms ist die Erforschung des Verhaltens
eines diinnwandigen Rohres, das bei hoher Temperatur und grofem
WarmefluB in einer korrodierenden Umgebung unter variablem Innen-
bzw. AuBendruck belastet wird. Dazu kommt der wesentliche EinfluB
einer hohen Dosis schneller Neutronen (bis zu 102h nvt) auf die
Eigenschaften ausgewdhlter Legierungen, die aus neutronendkono-
mischen Griinden giinstige neutronenphysikalische Eigenschaften auf-
weisen miissen. Ferner sollen noch zwei weitere Probleme besonders

erwihnt werden, namlich

- die Vertrdglichkeit der Hiille mit UOZ-PuOZ-Brennstoff
und das Korrosionsverhalten in Dampf bzw. Natrium hoher

Temperatur sowie
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- das sog. Kriechbeulen von zylindrischen Rohren unter AuBlen-

druck bei dampfgekiihlten Reaktoren.

Abgesehen von diesen Gesichtspunkten kann man bei der Legierungs-
auswahl jedoch auf Erfahrungen zuriickgreifen, beispielsweise

aus der chemischen Industrie, wo eine Reihe von hochwarmfesten
und korrosionsbestindigen Legierungen schon lange Zeit im Ein-
satz sind. Es ist somit sinnvoll, erst einmal diese kommerziellen
Legierungen auf ihre Verwendbarkeit im Reaktorbau zu untersuchenj
dariiber hinaus miissen natiirlich auch neue, fiir die Anwendung im
Reaktor spezifische Legierungen entwickelt werden, z.B. Vanadin-
Basislegierungen, die als Hiillwerkstoffe fiir bestimmte Reaktor-

typen geeignet erscheinen.

2.1.2 Versuchsanforderungen

Insgesamt ist aus den Betriebsbedingungen fiir das Hiillma-
terial eines schnellen Brutreaktors zu entnehmen, daB die Zeit-
stand- und Kriechfestigkeiten sowie die Korrosionsbestédndigkeit
bei hoher Temperatur und hohem WdadrmefluB in einer korrodierenden
Umgebung unter Neutronenbestrahlung untersucht werden miissen.
Das ganze Hiillmaterialbestrahlungsprogramm fiir das Karlsruher
Briiterprojekt umfaBt dementsprechend zur Zeit die Uﬁtersuchung

des Einflusses der Neutronenbestrahlung auf

- die Kurzzeitfestigkeit nach der Bestrahlung in einem

relativ hohen schnellen FluB} bei tiefen Temperaturen,

- die Langzeitfestigkeiten nach der Bestrahlung bei hohen
Temperaturen mit moglichst hohen schnellen Neutronendosen
sowohl im Schutzgas als auch Natrium, ferner unter mehr-

achsiger Belastung wihrend dieser Bestrahlungen.

2.2 Beschriénkungen

2.2.1 Kosten- und Zeitaufwand

Die hohen Kosten und der grofie Zeitaufwand spielen bei der Aus-
legung von Bestrahlungsexperimenten eine wichtige Rolle. Die
Kosten der Neutronen in den vorhandenen Bestrahlungsreaktoren
sollen hier nicht erdrtert werden, sie sind den Interessenten

bekannt. Zusdtzlich zu diesen hohen Neutronenkosten mufl jedoch
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mit weiteren Kosten gerechnet werden, nimlich

- Kosten fiir die Bestrahlungsvorrichtung, d.h. fiir simtliche
Regel- und Registrierapparaturen. Hiufig sind hierfiir teure

Entwicklungen durchzufiihren.

- Kosten fiir den eigentlichen Bestrahlungseinsatz. Diese Ein-
sitze sind u.a. teuer, weil man anstrebt, durch eine extreme
Ausnutzung des zur Verfiigung stehenden Volumens mdglichst
viele Priiflinge mit den dazugehdrigen Wertgebern fiir Regel-
und Registrierapparatur einzubauen, weil der Einsatz wihrend
der Bestrahlung Bestandteil des Reaktors ist und somit die
Reaktorsicherheitsbedingungen befriedigt werden miissen, und
weil der Einsatz nach der Bestrahlung nicht wieder verwendbar
ist.

- Kosten fiir die Entmantelung des bestrahlten Einsatzes fiir den
eventuellen Transport der bestrahlten Proben und fiir die Nach-

untersuchung in den HeilBen Zellen.

- Kosten fiir eventuell notwendige Parallelversuche im Material-

untersuchungs-Laboratorium.

Zum Beispiel kostet ein komplettes Bestrahlungsexperiment fiir
einen Einsatz der Mol-3A-Versuche einige hunderttausend Deutsache
Mark.

Der groBe Zeitaufwand wird am besten an Hand eines konkreten Bei-
spiels gezeigt. Bei der Durchfiilhrung einer Hochtemperaturbestrah-
2 n/cm2 im BR2-

Reaktor mufl mit folgendem Mindestzeitaufwand gerechnet werden:

lung des Typs Mol-3A bis zu einer Dosis von 10

Vorplanung des Experiments etwa 3 Monate
Bestellung und Bau des Einsatzes

und der Instrumentierung etwa 12 Monate
Genehmigungsverfahren und Abnahme-

priifungen etwa 4 Monate
Einbau im Reaktor etwa 1 Monat
Bestrahlungszeit etwa 6 Monate
Abklingzeit und Nachuntersuchung etwa 6 Monate

Die Gesamtzeit betrdgt somit nahezu 3 Jahre.
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2.2.2 Vorhandene Bestrahlungsmoglichkeiten

Eine weitere Einschridnkung bei der Auslegung von Bestrah-
lungsexperimenten kommt von der Seite der vorhandenen Bestrah-
lungsreaktoren und der fiir die Nachuntersuchung ausgeriisteten
HeiBen Zellen. Von den vielen vorhandenen Reaktoren sind wegen
der Neutronendkonomie und der geometrischen Verhdltnisse usw.
nur wenige Reaktoren fiir die Bestrahlung von Hiillmaterialien ge-
eignet. In diesen im Prinzip verfiigbaren Reaktoren sind die Be-
strahlungsmdglichkeiten dann noch weiter eingeschrénkt in Bezug
auf Materialart, Anzahl und Giite der Bestrahlungspositionen,
mogliche Konstruktion der Einsdtze, Mdglichkeit zur Instrumentie-
rung der Einsdtze, Bestrahlungstemperatur, die zur Verfiigung
stehenden Neutronenfliisse, FluBgradienten und Temperaturgradien-
ten in den Bestrahlungspositionen usw. In der nachstehenden
Tabelle 2 sind von dexz Reaktoren, die fiir das vorliegende Be-
strahlungsprogramm in Betracht gezogen werden, einige interessie-

rende Daten angegeben.

Bei der Nachuntersuchung sind naturgemiB die Langzeitversuche mit
einem hohen Zeitaufwand verbunden. Der Einbau von 15 Zeitstand-
batterien in die HeiBen Zellen des Kernforschungszentrums Karls-
ruhe wurde beschlossen. Diese Anzahl ist als Kompromifl zwischen
dem Bedarf einerseits und dem vertretbaren Investitionsumfang
andererseits zu betrachten. Das zur Zeit festgelegte Bestrah--
lungsprogramm lastet diese Zeitstandbatterien in den ndchsten

3 bis 4 Jahren voll aus, so daB keine weiteren Bestrahlungen von

Zeitstandproben mehr geplant werden konnen.

3. Laufende Bestrahlungsversuche

Bevor die einzelnen Bestrahlungsexperimente, die in Tabelle 3
aufgefiihrt sind, ausfiihrlich besprochen werden, wird eine kurze
Erlduterung iiber den Stand dieser Experimente im Dezember 1966

gegeben.

Die Versuchsreihe Mol-1 im belgischen Reaktor BR2 liuft seit
Mitte 1964. Es wurden vor allem Kleinzerreiflproben bestrahlt.
Die Versuchsreihe wird auch ir Zukunft weitergefiihrt. Die Fermi-

M1-Bestrahlung im Enrico Fermi Fast 3Breeder Reactor (EFFBR) ist



eine Ergidnzung und Erweiterung der Mol-1-Reihe, da neben dem
hdheren schnellen Flufl die Prouen in Kountakt mii fliissigem
Natrium sind. Die Temperatuir liegt im Bereich der Tieftempera-~
turbestrahlung. Leider mulite dlese Bestrahlung durch den Reaktor-

unfall im Oktober 1965 abgebrochen wverden.

Die Mol-2-Versuche im belgischen Reaktor BR2 begannen Mitte 1966
und werden programmgemdf weilergefiuhrt. Die ersten zwei Mol-3A-~
Einstitze sind seit November 1986 im Reaktor. Die Bestrahlungs-~

zei: wird etwa 10 Monate betrazen.

Die Dido-M-Bestrahlungen im Jiilicher Reaktor FRJ-2 (Dido) begin-

nen als Erginzung zu Mol-3A im Sommer 1967.

An die Mol-3A-Versuchc schliellen sich ¢ie Mol-3B-~Versuche im BR2
an, wobei die Proben in dircktem Kon®a%t mit ruhendem Natrium

bestrahlt werden.

3.1 Mol-1-Versuche im BR2

3.1.717 Beschreibung

In einem Bestrahlungsversuch der Reihe Mol-1 werden in einem Ein-
satz bis zu 130 Zerreiflproben bel EOOC bis 100°C mit einer Dosis
schneller Neutronea der GrcBencerdauvag 1021 n/cm2 bestrahlt. Die
Zerreiflproten haben elncn Durchmegsser von 3 mm und eine Lange

von 30 mm und stehen in direlit~m Kcentakt mit dem Kiihlwasser
(Temperatur ==50°C) oder in gekapselten Biindeln (Temperatur

=~ 100°C) im Inneren eines G-schaligen ER2-Brennelementes. Der
Einsatz ist nicht instrumentiert. Die Dosis wird an Hand mitein-

gebauter Mefisonden b=astimmt.

Wiewohl sich die Versuchsbedingungen von den Betriebsbedingungen
eines schnellen Briiters ziemlich unterscheiden, ist dieser Ver-
suchstyp fir ein breiteres Bertrahlungsprogramm von Bedeutung.
Die groRe Anzahl Probcn pro Einsetzs, die kurze Durchfiihrungs-
zeit und die relativ geringon Xosten dieses Versuches ermog-
lichen es, schnell erste AnhaZtcpunkic liber eine grofie Anzahl
von Legierungen, iber einen bestimmten Legierungstyp unter-

schiedlicher Zusammensetlzuing oler vevschiedener Ausscheidungs-
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zustdnde usw. zu erhalten. Der Aussagewert dieser Reihe von Ver-
suchen liegt in der gewdZhlten Nachuntersuchung, die im wesent-~

lichen fiir jede Legierung aus folgenden Schritten besteht:

a) Zugversuche bei Raumtemperatur zur Bestimmung der Tieftempe-~

raturversprodung,

b) Zugversuche bei Raumtemperatur nach Wdarmebehandlung bei ver-
schiedenen Temperaturen und Zeiten zur Bestimmung des Ausheil-

temperaturbereiches,

¢) Zugversuche bei Temperaturen, die oberhalb des Ausheiltempe-
raturbereiches liegen und fiir die Verwendung von direktem Inte-
resse sind. Bei diesen Versuchen erhilt man die Hochtempera-
turversprodungserscheinungen bzw. die mechanischen Kurzzeit-

eigenschaften bei bestimmten Temperaturen nach Bestrahlung.

d) Die zu a), b) und c¢) gehdrenden Vergleichsmessungen an unbe-
strahlten Proben.

Bis jetzt wurden die Versuchseinsitze A, B, C, D, E und F be-~
strahlt. In Tabelle 4 sind Materialarten, Probenzahl und Bestrah-

lungsdosen dieser Einsidtze aufgefiihrt.

3.1.2 Ergebnisse
In den Literaturstellen _ﬁ bis 5_7 wird ausfiihrlich iiber

die bis jetzt durchgefiihrten Bestrahlungsversuche berichtet. Es
5011l nun versucht werden, hier eine kurze Zusammenfassung zu

geben.

suchten austenitischen Stihlen, Fe-Ni-Cr-Legierungen und Ni-Legie-~
rungen wurde eine mehr oder weniger ausgepridgte Tief- und Hoch-
temperaturversprodung festgestellt. In den Abb.1, 2 und 3 sind

die Kurzzeitfestigkeiten und Bruchdehnungen vor und nach der Be-
strahlung in Abhidngigkeit der Temperatur fiir die Legierungen
X8CrNiMoVNb1613, Inconel X750 und Incoloy 800 aufgetragen. Man
erkennt den quantitativen Einflufl der Tieftemperaturversprddung
aus den Werten bei Raumtemperatur, den Erholungstemperaturver-
lauf der Kurven fiir Streckgrenze und Zugfestigkeit und den

quantitativen EinfluBl der Hochtemperaturversprddung am deutlich-



sten aus dem Verlauf der Kurve fiir die Bruchdehnung. Qualitativ

kann noch zusammenfassend erwidhnt werden

- die fast vollstdndige Versprddung der aushdrtbaren Nickelle-

gierungen bei hoher Temperatur, Beispiel Inconel X750

- die relativ hohe verbleibence Duktilitat der austenitischen
Stdhle bei hoher Temperatur zusammen mit Erholungstemperatur-

bereichen unterhalb 600°C, Beispiel 16/13 CrNi

- der geringe EinfluB der Hochtemperaturversprédung bei den hoch-

legierten Eisenbasislegierungen, Beispiel Incoloy 800

eines Entwicklungsauftrages hergestellte bindre V-Ti- und ternidre
V-Ti-Nb-Legierungen untersucht. In Abb.4k sind die mechanischen
Eigenschaften bei Raumtemperatur, fiir V-Ti- bzw. V2ONbTi-Legie-
rungen vor und nach Bestrahlung in Abhingigkeit vom Titangehalt
aufgetragen. Aus dem Bild ist zu entnehmen, daf sowohl bei bin&-
ren als auch bei ternidren Legierungen ein ausgepragter EinfluB}

der Tieftemperaturversprodung festzustellen ist.

In Abb.S5 sind mechanische Eigenschaften bei 650°C vor und nach
der Bestrahlung in Abhdngigkeit vom Ti-Gehalt dargestellt. Diese
Ergebnisse lassen die Feststellung zu, dafl ab 650°C fiir bindre
V-Ti-Legierungen ab 10 % Titan und fiir terndre V-20Nb-Ti-Legie-
rungen eine ausgeprigte Ausheilung der Einfliisse der Tieftempe-
raturversprodung stattfindet. Weiterhin sieht man, daB bei diesen
Legierungen kein EinfluB einer Hochtemperaturversprodung auf die
Kurzzeitfestigkeiten festzustellen ist. Aus den Abb.6 und 7 ist
zu entnehmen, daB diese Feststellung in genereller Weise zu-
trifft. So erkennt man in Abb.6 bei 650°C eine bessere Ausheilung
bei V-Legierungen mit 10 % Ti und in Abb.7 bei 750°C bei allen
untersuchten Legierungen eine nahezu vollstidndige Ausheilung

und keine Anzeichen fiir eine Hochtemperaturversprddung.

3.2 Mol-2-Versuche im BR2

3.2.1 Beschreibung

In den Mol-2-Versuchen werden Zeitstandfestigkeiten bei hoher

Temperatur unter Bestrahlung untersucht. Zu diesem Zweck kdnnen
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mit der Mol-2-Anlage gleichzeitig 16 innenbeheizte und druckbe-
aufschlagte Rohrchen aus hochwarmfesten Legierungen bestrahlt
werden. Druck- und Temperaturbelastung werden hierbei derart
gewdhlt, daB nach einer festgelegten Bestrahlungsdosis die Grenze
der Zeitstandfestigkeit erreicht wird. Fir eine genaue Beschrei~
bung der Anlage sei auf 17-7_;7 verwiesen. Die Versuchsanlage
wurde vom Institut fiir Reaktorentwicklung konstruiert und gebaut.
Sie ist seit Juni 1966 in Betrieb und arbeitet einwandfrei. Das
vorgesehene Programm fiir die Mol-2-Reihe ist in Tabelle 5 zusam-

mengefasst.

3.2.2 Ergebnisse

Die ersten 4 Einsdtze wurden zur Untersuchung von Zeit~
standfestigkeiten unter Bestrahlung bei hoher Temperatur fiir
die Legierungen 16/13 CrNi, 20/25 CrNi, Incoloy 800 und Inconel
X750 beniitzt. Hauptsdchlich die Wahl der gceigneten Innendriicke
und Temperaturen war Gegenstand der ersten Versuche. An Hand
von Abb.8 s0ll dies kurz fiir eine Legierung erliutert werden.
Bei den vorgegebenen Temperaturen von 600°C bzw. 700°C werden
fiir das betreffende Material aus Literaturangaben und Zeitstand-
versuchen die Zeitstandfestigkeiten festgelegt. Statt der Tan-
gentialspannung ist auf der Ordinate der iiber die Kesselformel
berechnete Innendruck aufgetragen. Mit Riicksicht auf Programmum-
fang, Standzeit, Dosis usw. wurden als Versuchszeiten 2, 4 und 8
BR2-Reaktorzyklen festgelegt. Versuchsbedingung ist, daB die
Standzeit der Proben vor AbschluB der vorgeschenen Bestrahlungs-
zeit von 2, 4 oder 8 Zyklen erreicht wird. Bekannt sind also
in Abb. 8 die voll ausgezogenen Zeitbruchlinien, die Zeiten von
2, 4 und 8 Reaktorzyklen und demzufolge die Bezugsdriicke 1, 2,
3, 4, 5 und 6. Unbekannt sind die gestrichelten Zeitbruchlinien
nach Bestrahlung und deshalb die Versuchsfelder A, B, C, D, E
und F fiir die zu wdhlenden Innendriicke der Versuchsrchrchen.
Die ersten Versuche dienten hauptsdchlich dazu, diese Versuchs-
felder einzuengen. Uber die ersten Ergebrnisse wird demnichst
berichtet werden. Um diesen Bericht rich: vorwegzunehmen, wer-
den an dieser Stelle nur einige qualitative Ergebnisse ge-

bracht.
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a) Der erwartete starke Abfall der Zeitstandfestigkeiten unter
Bestrahlung hat sich bestidtigt und betrigt
ca. 30 % fiir nicht aushdrtbare Legierungen und
ca. 70 % fir aushdrtbare Legierungen,
d.h. die Legierung Inconel X750 ist als Briiterhiillrohr auf
Grund der starken Versprddung nicht interessant. Die Legie-
rungen Incoloy 800 und 20/25 CrNi zeigen neben der hohen
Versprdodung nur geringe absolute Festigkeit. Deshalb werden
ab Einsatz 9 die Legierungen Inconel X750, Incoloy 800 und
20/25 durch Inconel 625, Inconel 718 und Hastelloy X ersetzt
(Tabelle 5 beriicksichtigt schon diese Anderung).

b) Die bei Reaktorentwiirfen bisher verwendete Zeitdehngrenze
03/10 000 ist nach diesen Ergebnissen nicht mehr sinnvoll,
da der Bruch oft unterhalb 1 % Dehnung eintritt.

3.3 Mol-3A-Versuche im BR2

In den Mol-3A-Versuchen im belgischen Reaktor BR2 wird der
Einflu3 der Bestrahlung bei hoher Temperatur auf das Zeitstand-
verhalten hochwarmfester Legierungen nach Bestrahlung unter-
sucht. Mit der vorhandenen Anlage konnen gleichzeitig zwei Ein-
sitze mit je 36 Proben im innere.. eines 6-schaligen BR2-Brenn-
elementes bestrahlt werden. Die Bestrahlungstemperatur liegt
iber 600°C und wird durch die Gamma-Heizung des Reaktors er-
reicht. Die Temperaturregelung erfolgt liber eine regulierbare
Gasmischung aus He und Ne, die durch einen berechneten Spalt
zwischen Einsatzauflenwand und Probentrdger gespililt wird. Das
Regelprinzip beruht auf der unterschiedlichen Wdrmeleitfdahig-
keit dieser beiden Edelgase. Da die Temperaturkonstanz im BR2
nicht sehr gut ist, konnen Temperaturunterschiede bis zu SOOC
im Laufe eines Zyklus zwischen k#ltestem und wirmstem Priifling
auftreten. Die Einstellung der gewiinschten Solltemperatur er-
folgt am mittleren Probenbiindel und die Regelkapazitdt der Gas-
gemischanlage erlaubt eine Einhaltung der Solltemperatur an
dieser Stelle mit = 10°C. Jeder Einsatz hat einen eigenen
Gasgemisch-Regelschrank. Beide Einsatze gemeinsam haben einen

Temperaturschrank. Die Temperaturmessung erfolgt iiber insge-
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samt 12 Thermoelemente (4 pro Probenbiindel) je Einsatz mit
laufender Registrierung. Die Bestrahlungsbedingungen sind hin-
sichtlich

Atmosphidre: He-Ne-Gasgemisch

Temperatur: Solltemperatur 650°C

Minimumtemperatur > 600°C
21

Dosis: integrierter thermischer FluB >10 n/cm2

Nachuntersuchung: Zeitstandversuche in den Heiflen Zellen und
Vergleichsversuche an unbestrahlten Proben
Der Versuch liuft seit Ende Oktober 1966 mit den ersten zwei
Einsdtzen. Die Beladung ist im
- Einsatz I 12 Proben X8CrNiMoVNb1613
12 Proben Inconel 625
12 Proben Inconel 718
-~ Einsatz II 12 Proben V-3Ti-15Nb
12 Proben V-3Ti-~-10Yb
12 Proben V-10Ti-iS5Nb

Die Ergebnisse werden ab Anfang 1968 vorliegen, da filir die Be-
strahlung 10 Monate und fiir die Nachuntersuchung etwa 6 Monate

benctigt werden.

3.4 Mol-3B-Versuche im BR2

In diesen Versuchen wird mit der vorhandenen Vorrichtung
der Mol-3A-Bestrahlungen wiederum der EinfluB der Bestrahlung
bei hoher Temperatur auf das Zeitstandverhalten von Stidhlen,
Ni~ und V-Legierungen nach der Bestrahlung untersucht. Jedoch
ist hierbei der Probentrdger mit Natrium gefiillt, so daB die
Proben in direktem Kontakt mit ruhendem Natrium sind. Die Be-
strahlungstemperatur wird bei 65000 und die integrierte thermi-
sche Dosis bei 1021 n/cm2 liegen. AuBerdem soll der Einsatz in
der Bestrahlungsposition verschiebbar sein, so daB fiir alle
Proben eine gute Temperatur.- und IMluBkonstanz erreicht wird.
Die Temperaturregelung erfolgt wieder iiber das He-Ne-Gasgemisch
der Mol-3A-Anlage.

Der Einsatz wird von der BR2-Detriebsgruppe gebaut. Die Versuche
werden im AnschluBl an die Mol-3i-Versuche durchgefiihrt. Es sind

2 Einsdtze mit 52 Flachzerr:iflprobea zur Bestrahlung vorgesehen.
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%.5 Dido-M-Versuche
Bei den Dido-M-Versuchen im FRJ-2 in Jiilich wird der Einflufl

der Neutronenbestrahlung bei 600°¢C auf das Zeitstandverhalten

hochwarmfester Legierungen nach der Bestrahlung untersucht wer-
den. Die Bestrahlung erfolgt in elektrisch geheizten Probentrdgern
in MarkIII-Bestrahlungspositionen. Zur Zeit sind 2 Einsitze vor-
gesehen, die nacheinander zum Einsatz kommen werden. Die Beladung
erfolgt mit den gleichen Materialien wie bei den Mol-3A-Versuchen,
ngmlich in
- einem offenen Einsatz mit 16 Proben 16/13 CrNi

16 Proben Inconel 625

16 Proben Inconel 718

-~ einem geschlossenen Einsatz mit 16 Proben V3Ti15Nb
16 Proben V3Ti10Nb
16 Proben V10Ti15Nb

Diese Versuche sind im wesentlichen eine Erginzung der Mol-3A-
Versuche. Die Unterschiede beider Versuche sind aus der nach-

folgenden Gegeniiberstellung ersichtlich.

Mol 3A Dido-M
Probenzahl/Einsatz 36 48
Einsgtze 2 + 4 2
Probenheizung nuklear elektrisch
Temperaturtoleranz : 25°C b 5°C
Kosten pro Probe ohne Nebenkosten DM 3000. - DM 1850.~
Bestrahlungszeit 3-4 Monate 6-8 Monate
Schnelle Neutronendosis 1021 n/bm2 5 x 1020 n/cm2
Bestrahlungskapazitidt 2 Eins&dtze 2 Einsdtze

gleichzeitig nacheinander
Anfang Oktober 1966 Sommer 1967

Die Nachuntersuchung der Dido-M-Bestrahlungsproben besteht aus
Langzeitversuchen bei 600°C und 700°C in den HeiBen Zellen des
Kernforschungszentrums Karlsruhe. Die ersten Ergebnisse kdnnen
bei der vorhandenen Kapazitdt der Zeitstandbatterien in den
HeiBen Zellen Ende 1968 erwartet werden.
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3.6 Fermi-M-Versuche im EFFBR

In den Fermi-M-Versuchen wird in Erginzung zu den Mol=-1-Ver-
suchen der EinfluB der Bestrahlung bei niedriger Temperatur auf
die mechanischen Eigenschaften nach der Bestrahlung untersucht.
Die Nachuntersuchung der Zugproben ist dieselbe wie in der Mol-1-~
Reihe und wird in den Heiflen Zellen von Battelle Memorial Institute,
Columbus, Ohio, USA, durchgefiihrt. Die Bestrahlung erfolgt in dem
EFFBR "Non-Fissionable-Materials-Surveillance-Subassembly', einem
offenen Einsatz ohne Instrumentierung. Die Proben sind in direk-
tem Kontakt mit dem fliissigen Natrium von 300-35000. Die Tempera-
tur liegt demnach unterhalb des Ausheiltemperaturbereiches. Im
Einsatz, der in einer Core-Position eingebaut wird, kdnnen 32
runde Zugproben und die nStigen Dosimeter untergebracht werden.
Die angestrebte Dosis und der dichte Kontakt der Proben mit
fliissigem Natrium von etwa 300°C sind die wesentlichen Unter-
schiede zwischen diesem Versuch und den Mol-1-Versuchen. In
einem ersten Einsatz, der wihrend der Fermi-Demonstrationsperiode
eingebaut war, wurden folgende 4 Legierungen untersucht:

8 Proben 16/13 CrNi
8 Proben Inconel 625
8 Proben V-20Ti-20Nb
8 Proben V-5Ti-20Nb

Die Proben wurden nur wenige Tage bestrahlt bis zum EFFBR-Unfall
im Oktober 1966. Wir nehmen an, daB die erreichte schnelle Dosis
etwa 1020 nvt betrdgt. Der Einsatz konnte aus dem Reaktor ge-
zogen und soll demndchst zur Nachuntersuchung nach Columbus ge-

bracht werden.

L4, Weitere Bestrahlungsversuche

4,1 Versuche mit vorhandenen Einrichtungen

Als ndchste Mol-1-Versuche sind vorbereitet:

Mol-1G

Zweck: Zeitstand- und Kriecheigenschaften nach Bestrahlung bei
50°C mit 2 x 10°" nvt

Material: 16/13 CrNi, Inconel 625, Inconel 718

Nachuntersuchung: Langzeitversuche bei 60C°C und 700°C
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Mol-1H
Zweck: EinfluBl auf Hoohtemperaturversprodung von kaltverformten
und widrmebehandelten Ni-Legierungen nach Bestrahlung bei
50°C und 1,5 x 10°" avt
Material: Inconel 625, Hastelloy X, Inconel 718
Vorbehandlung: a) Auslieferungszustand
b) Kaltverformt + 400 h bei 700°C

Nachuntersuchung: Zugversuvche bei hoher Temperatur

Die Mol-2-Reihe wird entsprechend dem Plan der Tabelle 5 weiter-
gefilhrt. Es ist vorgesehen, in zbsehbarer Zeit weitere vier Ein-
sdtze filir Mol-3A~Versuche zu bestellen. Die Beladungsplane die-
ser Einsdtze liegen noch nicht fest. Weiterhin ist ein Fermi-M2-
Einsatz nach Wiederaufnahme des EFFBR-Betriebes vorgesehen. In
diesem Einsatz solle:l die Legienungen 16/13 CrNi, Inconel 625,
V10Ti15Nb und V3Ti15Nb einer integrierten schrellen Dosis von

5 x 1022 nvt ausgesetzt werden.

4.2 Geplante Versuche

Fir die ndchste Zukunft werden In-Pile-~Kriechversuche mit

kontinuierlicher Dehnungsmessung vorbereitet. Die ersten Kriech-
einsitze werden Anfang 1967 bestellt, so daB mit deren Einsatz
im Jahre 1968 gerechnet werden kaun. Voraussichtlich werden die

Versuche im BR2-Reaktor unter der Bezeichnung Mol-5 durchgefiihrt.
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Tab.1 Betriebsbedingungen fiir das Hullmaterial
eines Brennstabes in einem
Schnellbriter - Leistungsreaktor [1,2]

1000MWe | 1000MWe |
Na - gekiihit Dampf - gekinit
Form: Rohr (dijnnwondig', schlank ) |
Aussendurchmesser 6,7 mm 7mm
Wandstdrke 0,35 mm 0,37 mm
Brennstoff uo,- Pu Oz-lMischung
Fillgas He
Kuhlmittel Natrium H,0-Dampf |
Temperaturen: 1
mittl. Kihlm-temp. Austritt 580 °C 540 °C
max. Kuhlm=-temp. Austritt 630°C 648 ©C
max. Hullrohrtemp. innen 685°C 780 °C
(mit HeiBkanalfaktoren)
Druckbelastung:
innerer Druck v.Fillgas - — ~ 120 ati
innerer Druckaufbau bis 70 atii - ~ bis 260 atii
Kihimitteldruck = 6 ati 170 ati ;
22 000 h 16 000 h

Betriebszeit maximal

2 Abbrand des BE

Fluss in Core-Mitte

10" n/cm?s

1,7-10"% n/cm?s

Stableistung maximal

566 W/cm

390 W/cm




Tab.2 Wichtige Kenngrof3en der fiir Bestrahlungsversuche interessierenden Reaktoren

FR 2 FRJ 2 BR 2 DFR EFFBR
Gesamtleistung MW 44 10 57 60 110
. mittlFluss 7z | 88 10° 14 - 10 2,47 - 10"
Flusse: 1
(Core- max.Fluss —o— 1 -10% 16 - 10 L - 10" 2,5 - 10 25 - 10"
mitte )
mitt FI00KY L= | 44 - 107 3 - 10° 2,22 - 10% 2 - 10" 16 - 10'S
Fluﬁgradlent rel. klein rel. klein rel. grof rel.groB3 rel. grof3
(axial und radial )
Kuhimittel D,0 D,0 H,0 Na - K Na
mittl.Kuhltemperatur °C 45 40 50 230 230
durchgehende | durchgehend durchgehende Norm -Einsatz| Norm-Einsatz
. . gehende L
Geometrie fir Kanadle in Kanale in Kandle n . (NMTS? .
. o Core- Position | Core -Position | Core -Position
Bestrahlungseinsitze | Core-Position Cgfe‘PgS'“”L 17-43mm? 22 mm# 67mm*#
30-130mm# 1 50,100,150mm? | g00mm lang 720mm lang | 1250 mmlang
{' -Heizung in Core-Posit.|  schwach schwach | 13-16 Wi/g Al 3-6 W/gStahl| 3-5 W/g Stahl
Zykluszeit 30 Tage 30 Tage 30 Tage 30 Tage 30 Tage
Instrumentierungsmogt. gut gut sehr gut beschrdnkt beschrdnkt

LL = X



Tab.3 Bestrahlungsprogramm
Bestrahl - ‘ Probenzahl -
Programm Probenform Material |temper. |Dosis(nvt) Umgebung' Nachuntersuchungen Einsatz
Y
Zugproben ' Stdhle ~50°C | 10*%10% ‘ :1.Zugversuche bei Raumtemp.
Zeitstandproben = Ni-Legierun >10%" 2.Zugversuche nach versch. max. 132
gierung |
V-Legierung | Behandlung
Mol 1 Wasser ‘ . (bis jetzt
3.Zugversuche bei hoher Temp. 6Einsdtze)
%l.. Langzeit versuche bei hoher
! | Temperatur
- Stdhle | E 21  wie Mol 1
Zugproben 300-350°C. 5-10 N
Fermi M1 | Zugprobe Ni-,u.V-Leg. i a 1.2.und 3. 32
austen. Stah  600°C  Zeitstandfestigkeit 8
Mol 2 Druckrohrchen  Ni-Legierung 700°C | >10% He mehraxiale Bean - (18 Einsdtze)
(bis 500at)  V-Legierung elektr.Heiz spruchung
' austen.Stahl  >600°C | Langzeitversuche 36
Mol 3A  |Zeitstandproben Ni-Legierung 510#  He-Ne ' bei 600°C bzw. 700°C (2Einsdtze
~ | V-Legierung 'bzw.6 Eins.)
Stdhle :
. N e - 600°C 21 Langzeitversuche L8
DIDOM | Zeitstandproben Ni-Legierung qleptrHe  >10°  Schutzgas ooy o 000¢ (2 Einsditze)
V-Legierung
austen.Stahl i N L n H 36
. L o 1?2 a angzeitversuche
Mol 3B | Zeitstandproben cl LLee:il::t::g 600°C ; 2-10 ‘ (ruhend) bej 600°C bzw. 700°C (2 Einsétze)
FermiM?2 Stdhle 300-400°C, 5.102 | Na noch festzulegen 32
Ni-V-Legierung ‘

8L - X
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Tab.4 Mol-1- Einsatze bis Dezember 1966

|

!
| Proben - mittl.Dosis 10 nvt

Einsatz Material ! l
zahl thermisch >0,1 MeV
{ X8 CrNi MoVNb 1613 16
1A X8NiCrMoTi 2515 15 55 48
‘ ! ;
Inconel X750 30 i |
16/13 Cr Ni 15 ;
! % ’
X2 NiCr 2520 15 : ‘
1B 30 2,7
Inconel 600 15 |
Inconel X750 ‘ 16 |
16/13 CrNj .15
| »
20/25 CrNi 15 |
1C 4 130 11,0
Inconel 600 15 |
. , !
Inconel X 750 16
In 102 8
: |
Inconel 625 ‘ 3 1
1D Inconel X750 .26 165 15,0
Incoloy 800 i 1
V-Legierungen 45
V-Legierungen - 30 |
1E | 170 | 150
TZM 11 : i
Incoloy 800 | 31 ‘ '
1F | 176 | 16,0
Inconel X 750 l 50 ‘ {




Tab.5

Bestrahlungsplan

Mol 2

‘Zyklen- | |
Kapﬁﬁl Kanal yzulre\{‘ ‘Vze;s;ltjc(rr\\s; | Tem%eéut. Legierungen Bestrahlungstermine
i C 41 Incoloy 800 Inconel x 750
- 2 . 960 ' 600 o ] Juni — Juli 1966
| r Ni r Ni
2 C 319 | 16/13 Cr Ni 20/25 C, Ni
3 C 41 | | 'Incoloy 800 Inconel x 750
- -2 - 960 | 700 — : August  — September 1966
A C 319 16/13 Cr Ni 20/25 Cr Ni
5 c 4 _Tlncoloy 800  Inconel x750 ’
4 1920 600 , November 1966 — Februar 1967
6 C 319 16/13 Cr Ni 20/25 Cr Ni
7 C & [ Incoloy 800 Inconel x 750
L 1920 700 - e ~= Marz  —Juni 1967
8 C 319 | 16/13 Cr Nj 20/25 Cr Ni ) A
g |c 4 | 16/13 Cr Ni Inconel 625 v
2 960 600 Juli — August 1967 ©
10 C 319 Inconel 718 Hastelloy x
11 C 41 16/13 CrNi Inconel 625
2 960 700 September  — Oktober 1967
12 C 319 | Inconel 718 Hastelloy x
13 C 41 | 16 /13 Cr Ni Inconel 625
4 1920 600 - - —1 November 1967 — Februar 1968
14 C 319 J Inconel 718 Hastelloy x |
15 C 41 | | 16/13 CrNi Inconel 625 )
4 1920 . 700 ‘[ Madrz — Juni 1968
16 C 319 | Inconel 718 Hastelloy x
17 C 41 16/13 CrNi Inconel 625 .
8 3840 600 Juli 1968 — Februar 1969
18 C 319 Inconel 718 Hastelloy x
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1. Einleitung

Bestrahlungsversuche sind die Grundlage der Brennelemententwicklung.
Obwohl schon viele Bestrahlungsversuche, hauptsichlich bei den nuk-
learen GrofBmdchten durchgefiihrt wurdcn, sind wir weit davon ent-
fernt, samtliche Vorginge, die sich in einem Brennelement wihrend
der Standzeit im Reaktor abspielen, zu kennen. Die Bestrahlungsver-
suche sollen dazu beitragen, hier weitere Erkenntnisse zu erlangen.
Dies s0ll einerseits dazu fiihren, die optimalen Auslegedaten fiir
die Brennelemente eines bestimmten Reaktors festzulegen und soll
andererseits zu einer umfassenden Brennelementtheorie fiihren, die
es gestattet, das Verhalten eines Breannelements im Reaktor quanti-
tativ zu beherrschen. Das Auffinden von Auslegekriterien fiir eine
optimale Brennelementkonstruktion ist als Nahziel anzusehen. Es
geniigt jedoch nicht, nur geniligend empirische Daten zu sammeln. Man
muBl auch die Ursachen fliir das jeweilige Verhalten kennenlernen, um

die Basis einer brauchbaren Theorie zu schaffen.

Der vorliegende Bericht orientiert sich im wesentlichen am Bestrah-
lungsprogramm des Projektes Schneller Briiter. Einige Ergebnisse
gind in 173_57 angegeben. Die Bestrahlungseinrichtungen wurden in
den Sicherheitsberichten‘13,4x27 beschrieben.

2. Planung von Bestrahlungsexperimenten

Bei der Planung von Bestrahlungsexperimenten mufl man sich zunichst
Klarheit dariiber verschaffen, welche Parameter als Ausgangsgridfien
festgelegt werden konnen, mit welchen Effekten wZhrend der Bestrah-
lung zu rechnen ist bzw. welche Erscheinungen untersucht werden
sollen und welche Kriterien fiir den Ausfall eines Brennelementes
entscheidend sind. In der Tabelle 1 sind die wichtigsten Auslege-
parameter, die Erscheinungen des Reaktorverhaltens und die Ausfall-

kriterien zusammengestellt.

2.1 Auswahl der Auslegceparameter

Un die optimale Auslegung fiir eine Brennelementkonstruktion
zu finden, erscheint es am einfachsten zu sein, alle Auslegepara-

meter durchzuvariieren und alle Varianten zu bestrahlen. Dieser



Tabelle 1

Auslegeparameter Reaktorverhalten Ausfallkriterien
mittlere Anfahrverhalten
Brennstoffdichte Tablettenbrennstoff (Anderung des Spaltes zwischen Brennstoff und Hiille
durch thermische Ausdehnung) . Verf d
Vibrierter Brennstoff (Sinterverhalten und Anderung der Warmeleitfahigkeit ) Her lormung er
Stableistung Volumenzunahme des Brennstoffs ulle
Temperaturverteilung, Anderung der Porenverteilung, nicht freigesetztes Anschwellen
Spaltgas,Volumenanteil der festen Spaltprodukte, Festigkeit und Emb-eulen
Abbrand Plastizit at des Brennstqffes Verbiegen
Spaltgasdruckaufbau
durch das in den Spalt Brennstoff- Hille und in den Zentralkanal Bruch der Hiille
Brennstoff .frelge.setzte Spaltgas
Diffusion
Herstellungs - von Pu,Spaltprodukten und Sauerstoff
iant . . )
varianten Axiale Brennstoffverschiebung Axiale Brennstoff-
Innere * durch Verdampfungs-Schmelz- und Sintervorgdnge verschiebung
Geometrie :
Hii Verhalten bei Leistungsuberschlag und Abfall der Kiihlung
ulle
Verhaltendes Hullmaterials .
Material Festigkeitseigenschaften in Abhédngigkeit von Temperatur und Entmischung
Wandstdrke Bestrahlung - Vertraglichkeit mit Brennstoff - Korrosion durch das - von UundPu
Temperatur Kidhlmittel . ’ '

Bedeutung von Innere Genmetrie :
kei Tablettenbrennstoff: Spaltbreite - Zentralkanal - Pelletdichte - Einsenkung an der Stirnflache (Dishing )- Verteilung und Form der Poren der Korner und der eingelagerte
Pu- Partikel {bei Mischoxiden ). ' '
Bei vibriertem Brennstoff: Verteilung und Form der Partikel und der Hohlraume.

¢ = IX
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Weg ist jedoch nicht realisierbar, da eine zu grofBe Probenanzahl
notwendig wdre. Nehmen wir an, daf wir drei Dichtevarianten, drei
Varianten der Stableistung, etwa sechs Varianten der inneren Geo-
metrie, drei Varianten der Zusammensetzung und drei Abbrandvarian-
ten zu bestrahlen hdtten und jede einzelne Variante mit nur zwei
Proben zu belegen wire, so kdme man ohne Variation der Hiille auf
etwa 1000 Proben. Leider gibt es keine Bestrahlungseinrichtungen,
die ein derartiges Volumen bewdltigen kodnnten. Das andere Extrem,
daB fiir alle Parameter ein mittlerer Wert gewZhlt wird und nur
ein Parameter variiert wird, ist nicht hinreichend, da fiir das
Reaktorverhalten eine sehr starke Koppelung unter den einzelnen
Parametern besteht. Fir die Reaktorversuche muB daher eine mog-

lichst gut ausgewogene Auswahl getroffen werden.

Eine gewisse Ausnahme beziliglich der Koppelung der Ausgangspara-
meter bildet die Brennelementhiille. Cbwohl sie filir das Reaktor-
verhalten eines Brennstabes eine wesentliche Rolle spielt, konnen
die Eigenschaften des Hiillmaterials unter Bestrahlung weitgehend
in gesonderten Versuchen ermittelt werden. Die Hiille ist also der
einzige Parameter, der keine starke Koppelung zu den iibrigen hat.
Die Hiillmateriglentwicklung wird daher beim Projekt Schneller Brii-
ter gesondert betrieben. Es wird dariiber in den Beitrdgen VIIT,
IX und X berichtet.

Die Reaktorversuche, durch die die giinstigsten Auslegeparameter er-
mittelt werden sollen, sind nicht ausreichend, um die Reaktorer-
scheinungen detailliert kennenzulernen. Es sind deshalb gesonderte
Versuchsreihen anzusetzen mit dem Ziel, AufschluB iiber alle Vor-
gidnge, die sich im Brennelement widhrend der Reaktorbestrahlung
abspielen, 2zu erhalten. Beispiele hierfiir sind das Anfahrverhalten
des Brennstoffs und die Untersuchung iiber die Ursachen bzw. den
Mechanismus der Volumenzunahme des Brennstoffs wdhrend des Ab-
brandes. Beides kann in den iblichen Auswahlversuchen, auch wenn
eine griindliche Nachuntersuchung erfolgt, nicht geniigend aufge-

klart werden.
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2.2 Reaktorerscheinungen und Ausfallkriterien

Die wichtigste Abbranderscheinung ist die Volumenzunahme des
Brennstoffes. Sie hangt von der Temperaturverteilung, der Poren-
verteilung, von der Volumenverfiigbarkeit, dem nicht freigesetzten
Spaltgas, dem Volumenanteil der festen Spaltprodukte und schlief-
lich von der Plastizitdt und Festigkeit des Brennstoffs ab. Die
Aufklidrung dieser Erscheinungen und Zusammenhinge ist das wichtigste

Ziel der Bestrahlungsversuche.

Ein weiterer wichtiger Punkt ist das Anfahrverhalten. Hierbei soll
in erster Linie gekldrt werden, wie sich bei Pelletbrennstoff ein
verschieden groBer Spalt zwischen Brennstoff und Hiille auswirkt.
Bei vibriertem Brennstoff ist die zeitliche Anderung der Wirmeleit-

fahigkeit zu ermitteln.

Nahezu alle Reaktorerscheinungen sind von der Temperatur abhidngig.
Somit ist die Wirmeleitfdhigkeit des Brennstoffs in Abhi@ngigkeit
von den Ausgangsparametern und ihrer Anderung im Reaktor von Be-

deutung.

Einige der Abbranderscheinungen sind weniger eine Auswirkung der
Reaktorbestrahlung als des Einflusses der Temperaturverteilung
im Brennstoff. Dies trifft besonders fiir die Diffusions- und Ver-
dampfungserscheinungen zu. Diese kinnen deshalb zu einem grofien

Teil auch aufBlerhalb des Reaktors untersucht werden.

Als wichtigstes Ausfallkriterium ist der Bruch der Hiille anzusehen.
Ein Brennelement muB jedoch auch dann schon als ausgefallen ange-
sehen werden, wenn bei einem verh#ltnismiéBig kleinen Leistungs-
iiberschlag der Bruch der Hiille eintreten wiirde. Dies kann der Fall
sein bei einer Aufweitung der Hiille, beim Einbeulen oder Verbiegen
der Hiille, aber auch bei einer axialen Brennstoffverschiebung.
Wenn die axiale Brennstoffverschiebung an vielen Elementen gleich-
zeitig auftritt, kann dies eine Reaktivititsidnderung zur Folge
haben, die so groBl ist, daB die Brennelemeunte unbrauchbar werden.
Infolge von Thermodiffusion kann eine Entmischung von Uran und
Plutonium eintreten. Das Plutonium sammelt sich dann im allge-

meinen in der Nihe des Zentrums des Brennelements. Dadurch wird
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der Dopplerkoeffizient der Reaktivitdt ungiinstig beeinflufit und
die Zentraltemperatur angehoben. Besonders-durch letzteres kann

das Brennelement unbrauchbar werden.

2.3 Nachuntersuchung bestrahlter Brennelementproben

Um das Reaktorverhalten im einzelnen zu untersuchen, sind
auBer einem umfangreichen Bestrahlungsprogramm auch sehr eingehen-
de Nachuntersuchungen erforderlich. In Beitrag XII wird dariiber
berichtet.

3. Auslegung von Bestrahlungsexperimenten

Von der Aufgabenstellung her sind fiir ein Bestrahlungsexperiment

folgende Parameter vorgegeben:

mittlere Brennstoffdichtefa
Stableistung X
NeutronenfluBl d)
AuBBentemperatur der Hiille T
Abbrand A

U/Pu-Verhidltnis

H

Dazu besteht noch die Forderung, daB die Bestrahlungszeit moglichst
kurz bzw. innerhalb tragbarer Grenzen sein soll; was bedeutet, daB

eine hohe spezifische Leistung anzustreben ist.

Gesucht sind der Durchmesser des Brennstoffs bzw. dessen Radius R
und die Anreicherung 33

Es hat sich als zweckmifiig erwiesen, die oben genannten GroBen vor-
zugeben und Durchmesser und Anreicherung unter der Nebenbedingung
einer groflen spezifischen Leistung zu berechnen. Dies ist mdglich,
da das Bestrahlungsverhalten in gewissen Grenzen vom Brennstoff-

radius und der Anreicherung unabhingig ist.

Hiufig gibt es aber auch Fdlle, bei denen die obigen Parameter nicht
beliebig variiert werden konnen. Sie konnen gewisse Einschridnkungen
durch die vorhandenen Bestrahlungseinrichtungen erhalten. Dies

gilt besonders fiir die HiillrohrauBentemperatur; hier sind hiufig

Kompromisse erforderlich.
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3.1 Bestrahlung im schnellen Reaktor

Die betreffenden Zusammenhdnge sind in schnellen Reaktoren

verhdltnismiBig einfach. Bs gilt (Beitrag IV):

X = q Rz /l.l‘ = l#'ITW (1)
T,
L
mit w o= fk(T)dT (2)
T
a
X = Stableistung

= radialunesbhingige Wdrmequelldichte
= Brennstofiradius

= Wirmeleitintegral
Brennstoffwirmeleitfdhigkeit

= Brennstoffzentraltemperatur

H 3 X = W L
n

= BrennstoffoberflZchentemperatur

Die Wirmequelldichte q ist reaktorphysikalisch wie folgt gegeben:

b
1 : Sy
e =22 ¢ - (3)
¢ fiss 1+ X
i i
mit Zfiss = fn ¢ = TMeiss crfiss (%)
i

(summiert i{ber die spaltbaren Isotopen)

c = 3,1 . 1010 w1 577

¢ = Neutronenflufl

Sy = Dichte der Masse der schweren Atome

b = Spez. Leistung (Leistung pro Masse der spaltbaren Atome)

= MassenverhZltnis der Brutatome zu den spaltbaren Atomen

Y
:Efiss = makroskopischer Gesamtspaltquerschnitt

i

n

Zahl der spaltbaren Kerne pro Vol. Einheit des Isotops i

ol = mikroskopischer Spaltquerschnitt des Isotops i
Neses = Gesamtzahl der spaltberen Kerne pro Vol. Einheit
fiss = (iiber die Isotopen gemittelter) mikroskopischer Spalt-

querschnitt



XTI - 8

Lo N
. _ fiss L
Mit Briss = M., 5)
fiss
NL = Loschmidtzahl

‘Pfiss = Dichte der Masse der spaltbaren Kerne

Meios = (Uber die Isotopen gemitteltes) Atomgewicht
und Stiss = ¢ Sn (6)

a*: Anreicherung
erhdlt man aus (1)

2 o X Mg
W N G
L fiss C# JEH

(7)

Die letzte Gleichung stellt den Zusammenhang zwischen dem Brenn-
stoffradius R und der Anreicherung J”mit den vorgegebenen GroBen
dar. Im allgemeinen wird man die Wdrmequelldichte gq so groB} wie
mdglich machen. Das bedeutet, daB bei vorgegebenem FluR die An-

reicherung ebenfalls so groB wie mbglich gemacht wird. Bei Pu-

haltigem Brennstoff wird im allgemeinen ein U/Pu~Verhiltnis vor-
gegeben werden. Die Anreicherung kann dann iiber den U-235-Gehalt
der Urankomponente eingestellt werden. Bei vorgegebener Maximal-
anreicherung erhdlt man einen bestimmten Brennstoffradius. Wenn
dieser aus Griinden der Herstellbarkeit oder der Kilhlung zu klein
ausfdllt, wird man einen bestimmten Radius vorgeben und die ent-

sprechende Anreicherung errechnen.

3.2 Bestrahlung im thermischen Reaktor

Fir die Auslegung zur Bestrahlung im thermischen Reaktor be-
steht ein grundsitzlicher Unterschied gegeniiber der Bestrahlung
im schnellen Reaktor __/_—2_7. Wedhrend im schnellen Reaktor der Fluf3 ¢
unabhdngig vom Radius r ist, besteht im thermischen Reaktor be-
sonders bei hoch angereicherten Brennstabproben eine FluBabsen-
kung innerhalb des Brennstoffs, und diese ist abhdngig von der
Anreicherung y< Der FluB q§ ist also <’$ = ?é(r,a/‘), ebenso die
Warmequelldichte q(r) (siehe Fig.1). Unter diesen Bedingungen
ist (1) nicht mehr giiltig, d.h. diz Stableistung kann nicht mehr
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als MaB fiir die Zentraltemperatur verwandt werden.

3.2.1 Berechnung des Warmeleitintegrals

Im folgenden s0ll nun der Zusammenhang zwischen dem Warme-
leitintegral und der Warmequelldichteverteilung abgeleitet werden.
Zu diesem Zweck errechnen wir die in dem Zylinder mit Radius r'
erzeugte Wdarme und verlangen, da ein stationidrer Zustand vorliegt,
daB diese Warme iliber den Hulleren Zylindermantel abflieBt und dabei
einen bestimmten Temperaturgradienten an dieser Stelle erzeugt.

Damit ist: ,

2'&7[ q(r) r-dr = =271 k(T)(dJ (8)
r ]
) r
aT daT
Beachten wir, daB i =I5 gesetzt werden kann, so erhalt man
: r'

nach Separation der Variablen und Integration von O bis R bzw.
von T nach T_:
) T.

a
r 1
%- J: q(r) r dr dr' = + )L k(T) aT = w (T,,T.)  (9)

a

R

Damit ist der Zusammenhang zwischen der Wdrmequelldichteverteilung

und den thermischen Groflen hergestellt.

3.2.2 Berechnung des Temperaturverlaufs im Brennstoff

Aus einem Wdrmeleitintegral-Temperatur~Diagramm kann man
die betreffenden Brennstofftemperaturen ermitteln. Dabei ist die

Bezugstemperatur T im Wdrmeleitintegral ohne Bedeutung.

B

T
w(T) =fk(T)dT
T

B

(9) kann man umformen in
T.

T
1 a

W(T,,T) = j k(T)aT - f k(DT = w(T) - w(T)  (10)
T TB

D.h. da die linke Seite von (9) bekanunt ist, kann man aus dem w-T-

Diagramm bei vorgegeberer Brennstoffoberflichentemperatur Ta die
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Zentraltemperatur ablesen.

Fiir einen beliebigen Radius r, im Brennstoff gilt entsprechend (9)

1
T.

r1 r! 5
f%, fq(r) r dr dr' = | k(T) 47T = W(Ti’T’]) = w(Ti) - w(T,]) (11)
o o
1

Bei vorgegebenem Ti kann man aus dem w-T-Diagramm die Temperatur

T1 ablesen.

(9) bzw. (11) gilt auch, wenn der Brennstoff innen hohl ist. Die
Integration auf der linken Seite ist dann vom Radius r des Hohl-

raums aus durchzufiihren. Man erhilt (Beitrag IV) bei radialunab-

h@ngigem q
To r
_ 2 2y _g.2 1
f k(T)AT = ¢ (rf - 1) -2 1 — (12)
T o
1
r, = Radius des Hohlraums
T, = (Max.) Brennstoffinnentemperatur

2.2.3 Abhidngigkeit des Warmeleitintegrals und der Stableistung

von der Anreicherung und dem Durchmesser

In Fig.2 ist das Warmeleitintegral und die Stableistung in Abhingig-
keit von der Anrdcherung fiir einen Brennstoffdurchmesser von 0,6 cm

h 2.sec-1) dargestellt.

und einen ungestorten FluB &6 = 10 (em”
Wie man sieht, sind fiir kleine Anreicherungen die Stableistung
und das Wirmeleitintegral gleich. Beide sind proportional der An-
reicherung. Der Anstieg der Stableistung zu hoherer Anrdcherung
hin wird immer flacher, eine Steigung ist jedoch auch bei der
hochsten Anreicherung noch vorhanden. Das Wadrmeleitintegral ist
bei jeder Anreicherung kleiner als die Stableistung. Es erreicht
bei einer bestimmten Anreicherung ein Maximum und f&llt dann wie-

der deutlich ab.

In Fig.3 ist das Wdrmeleitintegral in Abhidngigkeit von der Anreiche-
rung fir verschiedene Brennstoffdurchmesser aufgetragen. Man sieht,

daB} das Maximum des Wirmeleitintegrals umso ausgepridgter wird, jJe
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grofler der Stabdurchmesser ist. Es verschiebt sich auflerdem mit

groBerem Stabdurchmesser zu kleineren Anreicherungen.

In Fig.lt ist die Stableistung in Abhidngigkeit von der Anreicherung
dargestellt. Gleichzeitig ist die Kurve eingetragen, die die

Maxima des Wiarmeleitintegrals miteinander verbindet sowie diejenige
Kurve, deren Schnitt mit der Stableistungskurve genau iliber dem
Maximum des Wiarmeleitintegrals liegt. Man findet somit die Hdhe

und Lage des Maximums des Wdrmeleitintegrals auch in dieser Kur-

venschar.

Zur Auslegung eines bestimmten Bestrahlungsversuchs wird man zu-
ndchst die Kurvenscharen in Fig.3 und 4 entsprechend dem vorgege-
benen FluB auf einen anderen MaBstab umrechnen. Der ungestorte
Neutronenflufl ist direkt proportional dem Warmeleitintegral und
der Stableistung. AuBer dem ungestdrten NeutronenfluB ist auch
noch die FluBabschwdchung in der Kapsel zu beriicksichtigen. In

den Abbildungen 2 - 4 ist mit einer Abschwichung von 15 % gerech-
net. Wenn diese Grofle nicht zutreffend ist, ist eine entsprechende

Korrektur anzubringen.

Wenn nun der richtige OrdinatenmaBstab festgelegt ist, 1dBt sich
aus den Kurvenscharen von Fig.3 und 4 ein Wertepaar fiir den Stab-
radius und die Anreicherung ermitteln, das die gewiinschte Stab-
leistung und Wdrmeleitintegral ergibt. Man wird dabei einen Brenn-
stoffradius auswzhlen, der gerade eben noch die Forderungen des
Wdarmeleitintegrals befriedigt. Wegen des Maximums im Wirmeleit-
integral gibt es nun zwei Anreicherungen, in denen das gewiinschte
Wdrmeleitintegral erreicht wird. Man wird jedoch immer die kleinere
Anreicherung wdhlen, weil bei der hdheren Anreicherung eine sehr

ungiinstige Leistungsverteilung entsteht.

Bei sehr hoher Anreicherung hat man am Rand des Brennelements eine
hohe Spaltrate, die gegen die Mitte sehr stark abnimmt. Dies

fiihrt zu einer ungilinstigen Temperaturverteilung und der Bestrah-
lungsversuch ist nicht mehr repréasentativ fiir ein Briiter-Brenn-
element, bei dem die Spaltrate gleichmiBig liber das ganze Element

verteilt ist.

Andererseits ist es jedoch auch ungiinstig, eine zu kleine Anreiche-
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rung zu wiahlen, da damit der Brennstoffradius grofer gewdghlt
werden muB, was eine kleinere Leistungsdichte und damit eine
ldngere Abbrandzeit zur Folge hat. Weiterhin ist zu berilicksichti-
gen, daB bei verhiltnismdBig kleiner Ausgangsanreicherung und
hohem Abbrand ein starker Leistungsabfall wdhrend der Bestrahlungs-~
zeit eintritt. Somit bleibt also fiir die Anreicherung nur der Be-
reich zwischen Maximum des Wiarmeleitintegrals und der Hdlfte die-

ses Wertes zur Auswahl offen.

3.2.4 linge der Bestrahlungsprobe

Die Ldénge der Bestrahlungsprobe wurde in die bisherige Be-
trachtung nicht einbezogen, da sie sich im allgemeinen nicht
direkt auf das Bestrahlungsverhalten auswirkt. Der weitaus grofBte
Teil der Reaktorerscheinungen kann an Kurzproben untersucht wer-
den. Fiir diese Kurzproben bildet man die Lidnge so, daB die Sto-
rungen im NeutronenfluB und in der Temperaturverteilung, die an
den Enden auftreten, den grolReren Teil der Probe nicht beeinflus-
sen., Dies wird erreicht, wenn die Probe wenigstens eine Li@nge vom

zehnfachen bis zum zwanzigfachen Durchmesser hat.

In einigen FHllen ist es jedoch notwendig, auch Bestrahlungstests

an Brennstaben mit voller Lange durchzufilhren. So mufl z.B. nach-
gewiesen werden, dafl das Spaltigas aus dem Core iiber ein entsprechen-
des Axjialblanket bis zu einem am Ende des Brennelementes vorgesehe-
nen Hohlvolumen durchkommt und kein separater Spaltgasdruckaufbau

im Brennelement stattfindet.

L, Bestrahlungseinrichtungen

L.,1 Aufgaben der Bestrahlungseinrichtungen

Eine Bestrahlungseinrichtung hat folgende Aufgaben zu er-

fillen:

a) Wirmeabfuhr und AuBentemperatur: Die Wadrmeabfuhr an einem
Priifling muB gewdhrleistet sein unter Finhaltung einer be-

stimmten AuBentemperatur am Priifling.

b) Instrumentierung und Regelung: Die Aufientemperatur am Prif-
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ling sollte an mehreren Stellen gemessen und nach Mdglichkeit
auch geregelt werden konnen. Fiir manche Versuche ist es wiin-
schenswert, dariiber hinaus auch Temperaturen im Brennstoff,

Spaltgasdruckaufbau und andere Grofen zu messen.

¢) Korrosion der Hiille: Der Korrosionsangriff durch das Kithlmittel
und evt. auch die Druckbelastung durch das Kiihlmittel sollen

dem Originalelement moglichst #Zhnlich sein.

d) Sicherheitsanforderungen: Bei Hiillrohrbruch diirfen keine
katastrophalen Folgen eintreten. Das ganze mufl den Sicherheits—

anforderungen des Reaktors geniigen.

In vielen Fdllen ist man in erster Linie am Bestrahlungsverhalten des
Brennstoffs interessiert. Die Hiille wird dann so ausgelegt, daf

sie mit grofer Sicherheit die Bestrahlung ilibersteht. In diesem

Fall ist dann die Einhaltung einer bestimmten AuBentemperatur am
Priifling, Instrumentierung und Regelung sowie der Korrosionsangriff
nicht von wesentlicher Bedeutung. Man kann fiir diese Fdlle verhdlt-
nismdBig einfache Bestrahlungskapseln verwenden, die dann wiederum
den Vorteil haben, daB sie leichter handhabbar sind und damit in
groflerer Zahl eingesetzt werden konnen. Wenn jedoch das Verhalten
eines ganzen Elementes gepriift werden soll, sind entweder aufwen-
dige Bestrahlungsvorrichtungen in thermischen Reaktoren notwendig,
oder man filhrt Bestrahlungen in schnellen Reaktoren durch, bei
denen die Betriebsbedingungen den angestrebten Bedingungen weit-

gehend nahekommen.

L4L.,2 Bestrahlung im schnellen natriumgekiihlten Reaktor

Bei Bestrahlungen im schnellen natriumgekilhlten Reaktor ist
im allgemeinen keine besondere Bestrahlungseinrichtung erforder-
lich. Die Bestrahlungen werden auf Brennelementpositionen durch-
gefilhrt, wobei man im allgemeinen Positionen wdhlt, bei denen die
Kihlmittelaustrittstemperatur und die Aktivitdt des Kilhlmittels
registriert werden kodnnen. Eine Messung oder Regelung der Hiill-
wandtemperatur ist dabei nicht mdglich. Aufgrund von Berechnungen
und Vorversuchen stellt man den NatriumdurchflufBl so ein, daB eine

gewiinschte Oberflidchentemperatur erreicht wird.
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4,3 Kapseln fiir Bestrahlungen im FR2

Die Kapselbestrahlungen im FR2 werden auf Brennelementpositio-
nen durchgefiihrt. In einer Bestrahlungseinrichtung lassen sich
mehrere Priiflinge (3-4) iibereinander anordnen. Auf diese Art 1HB8t
sich eine groBle Zahl von Priiflingen bestrahlen. Bei der Instrumen-
tierung beschridnkt man sich auf die Messung der Temperatur, ent-
weder an der Brennelementoberfliche, oder man bringt die Mefistelle
im Wdrmeiibertragungsmittel an und kann dann auf die Temperatur an
der Brennelementoberfliche extrapolieren. Zunichst wurden Kapseln
entwickelt, bei denen fliissiges Blei-Wismut als Warmeilbertragungs-
mittel verwendet wurde. Da sich dies nicht bewdhrte, wurde eine
Kapsel entwickelt, bei der der Priifling von Natrium umgeben ist
und nur noch in der #HuBeren Schicht Blei-Wismut als Wdrmeiibertrd-

ger verwendet wird. Eine Beschreibung ist in.z?3;7 enthalten.

In Fig.5 ist eine Zeichnung der Kapsel wiedergegeben. Es ist da-
rauf zu erkennen, daB sich der Priifling in einer inneren mit Natrium
gefiillten Kapsel befindet. Die Kapsel ist aus austenitischem Stahl
gefertigt. Die TemperaturmeBstellen befinden sich im Natrium.
Mehrere dieser iibereinander angeordneten Kapseln werden in ein
Zirkaloyrohr gesteckt und der Zwischenraum zwischen dem Zirkaloy-
rohr und der inneren Kapsel mit Blei-Wismut aufgefiillt. Die Tempe-
ratur am Priifling wird durch die Stableistung und die Warmelei-
tung der einzelnen Schichten fest eingesteilt. Eine gewisse Varia~
tion ist lediglich durch Verinderung der Bestrahlungsposition,
also des thermischen Flusses moglich. Als maximale HuBere Hiill-
wandtemperatur ist TH max = 56OOC bei einer Stableistung von

X = 770 W/cm vorgesehen.

Durch die Temperaturmessung im Natrium kann die Hiilltemperatur

ermittelt werden.

Die kombinierte Bleiwismutkapsel exrfiillt weitgehend die Forde-
rungen fiir einen Brennstoffbestrahlungstest, erlaubt jedoch keine
ernstliche Priifung der Hiille, da man aus Sicherheitsgriinden mit
der Hiilltemperatur unterhalb einer anzustrebenden Testtemperatur
bleiben muB. Als Vorteil wird auBerdem angesehen, dal der Priuf-
ling in Natrium, also dem vorgesehenen Kihlmittel, ausgesetzt

wird.
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L.L4 FR2-Abbrandloop

Das FR2-Abbrandloop ist fiir die Bestrahlung von Brennelement-

priiflingen im Zentralkanal vorgesehen. Das Abbrandloop ist eine
verhdltnismdBig aufwendige Bestrahlungseinrichtung. Die Priiflinge
werden mit Helium gekiihlt., Hierfiir ist ein vollstdndiger Helium-
kreislauf mit Pumpen, Warmetauschern, Filtern, Nebenkreisldufen
und Regeleinrichtungen errichtet worden. Das Loop ist in Betrieb

seit Mai 1966 und hat sich bis jetzt sehr gut bewihrt.

Das Heliumloop bietet folgende Vorteile:

a) Die Oberflichentemperatur des Brennelementes kann iiber Thermo-
elemente gemessen und durch Veridnderung des Heliumdurchflusses

geregelt werden.

b) Die Leistung kann iiber die abgefiihrte Wdrme und den Temperatur-
sprung zwischen Kilhlmitteleintritt und -austritt verhdltnismiflig

genau ermittelt werden.

c) Es ist mdglich, den Spaltgasdruckaufbau in den Priiflingen direkt

Zu messen.

d) Da das Loop einen eigenen Kilhlkreislauf mit Vorrichtungen zur
Dekontamination besitzt, konnen Experimente durchgefiihrt wer-
den, bei denen der Priifling sehr hoch belastet wird. Ein Hiull-
rohrbruch oder ein Durchschmelzen des Priiflings hat keine we-
sentlichen Folgen und beeintrichtigt den Betrieb des Reaktors

nicht.

In Fig.6 ist eine Querschnittszeichnung des Abbrandloop wiederge-
geben. Die Stromung des Kiihlmittels ist mit Pfeilen angegeben. Das
Kiihlmittel stromt in einem #ZuBeren Ringraum aufwirts, wird am obe-
ren Ende umgelenkt und stromt entlang den Priiflingen abwidrts und
sammelt sich dann in einem zentralen Rohr. Weitere Einzelheiten
sind in Zf7t;7 zu finden.

Auslegedaten des Loops:

L Ppriiflinge: Durchmesser 7 - 10 mm

max. Liange 200 mm
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He=-Kiihlung: He-Druck 30 atii
He-Durchsatz 80 m3/h
max. abfilhrbare Leistung 45 kW
max. Wirmeiibergangszahl 0,6 W/cm2 °c
Hiilltemperatur 600 °c
max. Stableistung 630 W/cm

(bei 7 mm Durchmesser)

4.5 Versuchseinrichtungen fiir Kurzzeitbestrahlung zum FR2-Abbrand-

loop
Um im FR2-Loop Kurzzeitbestrahlungen mit hoher Leistung durch-

fiilhren zu konnen, wurde ein spezieller Loopeinsatz gebaut. Mit die-
sem Spezialeinsatz ist es mdglich, Priiflinge bei laufendem Reaktor
einzufahren und wieder auszufahren. Weiterhin kann die Stableistung
der Priiflinge variabel gehalten werden, indem sie von Orten njedri-
gen Flusses bis zum Zentrum, dem Ort des hdichsten Flusses, bewegt
werden konnen. Mit dieser Einrichtung kann man das Anfahrverhalten
von Brennelementen und das Verhalten bei Leistungsiiberschlag unter-
suchen. Als Kiihleinrichtung wird die Einrichtung des FR2-Abbrand-
loops benutzt. Im Kurzzeitloop kann jeweils nur ein Priifling be-
strahlt werden.

Auslegedaten fiir den Priifling:

Auflendurchmesser 10 - 12 mm
max. Stableistung 1000 W/cm
Lange 200 mm

Eine Abbildung des Kurzzeitloops ist in Fig.7 wiedergegeben.
Nahere Einzelheiten sind in 17547 zu finden.

5. Bestrahlungsprogramm

Das Brennelementbestrahlungsprogramm des Projektes Schneller
Briiter umfaflt mehrere Versuchsgruppen. In den folgenden Abschnit-
ten so0ll ein kurzer Uberblick iliber die einzelnen Bestrahlungsvor-

haben gegeben werden.
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5.1 Bestrahlungsvorhaben in schnellen natriumgekiihlten Reaktoren

5.1.1 Bestrahlungstests im Enrico-Fermi-Reaktor

Es ist geplant, in Zusammenarbeit mit BEuratom ein erstes Be-
strahlungsvorhaben im Enrico-Fermi-Reaktor durchzufiihren. Das zur
Bestrahlung vorgesehene Brennelementbiindel kann auf einer normalen
BE-Position eingesetzt werden. lLurch die Natriumkithlung und den
schnellen Neutronenflufl werden die Bedingungen im Prototypreaktor
weitgehend realisiert. Als Brennstoff soll UOZ-PuO2 verwendet
, auf 93 % U-235 angereichert ist. Ein Teil
der Elemente wird Tabletten mit bLichten von 93 % und 88 % d.th.D.

werden, wobei das UO

enthalten. Der andere Teil wird abgerundete Partikel enthalten,
die einvibriert werden und deren Dichte 85 z 2 % d.th.D. betragen
soll.

Bei diesem Versuch soll zum erstenmal in groBerem Umfange eine Be-
strahlung bis zu einem Abbrand von etwa 90 OCC MWD/to durchgefiihrt
werden. Dabei sollen von den 24 Stiben, die gleichzeitig einge-
setzt werden kdnnen, 12 nach einem Abbrand von etwa 30 MWD/to
herausgenommen und durch frische Stdbe ersetzt werden. Damit wiirde
eine Staffelung des Abbrands von 30 GOu, 6J OCO und 90 000 MWL/to

erreicht werden.

Die Vorbereitungen zu diesen Versuchen sind schon sehr weit gedie-
hen. Die Bestrahlung konnte wegen einer Betriebsstdrung im Enrico-~

Fermi-Reaktor noch nicht durchgefithrt werden.

5.1.2 Bestrahlung im Dounreay-Reaktor (DFR)

Im DFR ist ein Bestrahlungsvorhaben geplant, bei dem die
Brauchbarkeit der filir den schnellen natriumgekiihlten Prototyp-
reaktor spezifizierten Brennelemente nachgewiesen werden soll.
Die Teststibe sollen mit UOZ-PuOZ—Tabletten gefilillt werden, und
sowohl in den Abmessungen als auch im Hiillmaterial den Prototyp-
brennelementen entsprechen. Die vorgesehenen 39 Stdbe sollen also
keine Brennstoffvarianten enthalten. Der Abbrand soll mehr als

50 000 MWD/to betragen.
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5.2 Kapselversuche im FR2

Seit Anfang 1965 werden im FR2 Kapselversuche durchgefiihrt.
Bei der ersten Versuchsgruppe kamen 22 Proben zum Einsatz. Die
erste Versuchsgruppe diente vor allem dazu, die Kapseln zu erpro-
ben und Erfahrungen auf dem Gebiet der Bestrahlungsexperimente zu

sammeln.

In einer zweiten Versuchsgruppe wurde UO, und UO.,-CeO. in Form von

Tabletten und vibriertem Brennstoff mit grei Dicitevaiianten be~-
strahlt. Auch diese Versuche dienen, #hnlich wie die Versuchsgruppe
1, in erster Linie zum Sammeln von Erfahrungen bei Bestrahlungs-
experimenten und sollen auflerdem iiber das Bestrahlungsverhalten
von U02-Ce02 eine erste Auskunft geben. CeO2 wird als Simulations-
material fiir PuO2 verwendet. Die Bestrahlung dieser Versuchsgruppe

ist teilweise abgeschlossen.

Bei Versuchsgruppe 3 sollen breitgestreute Auswahlversuche an
nicht Pu-haltiger Oxydkeramik durchgefiihrt werden. Man will dabei
zum erstenmal einen sehr hohen Abbrand anstreben. Bei diesen Ver-
suchen sollen alle Herstellungsvarianten und Dichtevarianten ein-
gesetzt werden. Fiir die Versuchsgruppe 3 und 4 ist der Einsatz der
neuentwickelten Natrium-Blei-Wismutkapsel vorgesehen, die ihre

erste Probe gut bestanden hat.

Daten fiir die Priiflinge:

Hijllmaterial ' austenitischer Stahl
Stableistung 500 ~ 700 W/cm
Abbrand 10 000 - 70 000 MWd/to
Brennstoffdurchmesser 6,4 mm
Hiilldurchmesser 7,4 mm
Brennstofflinge 80 mm
Priiflingslénge 170 mm
Anreicherung 11,5 % U 235
Zahl der Priiflinge 64 Stiick
Brennstoffmaterial:
UO,-Tabletten, geschliffen, Spalt: 150 Z 10
ungeschliffen, Spalt: 150 & 56

UOZ-CeOE—Tabletten, geschliffen
UO, gesinterte Partikel vibriert 85 % d.th.D.
U0, geschmolzene gebrochene Partikel 85 % d.th.D.
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In der Versuchsgruppe 4 sind breitgestreute Auswghlversuche bis zu
hohem Abbrand mit Pu-haltiger Oxydkeramik vorgesehen. Ebenso wie in
Versuchsgruppe 3 sollen alle wichtigen Varianten eingesetzt werden
und bei hoher Stableistung bis zu hohen Abbridnden bestrahlt werden.
Priiflingsdaten:
Probenzahl: ca. 50 Stiick
davon 30 Stiick mit Tabletten gefiillt
20 Stiick mit vibriertem Brennstoff gefiillt

Pu-Gehalt 15 %
Stableistung 500 - 700 W/cm
Brennstoffdurchmesser 6 mm
HiillauBendurchmesser 7 mm

Abbrand wie bei Versuchsgruppe 3

In Versuchsgruppe 5 sollen Bestrahlungen an ganzen Brennstdben vor-
genommen werden, die mit PuOZ-haltigem Brennstoff gefiillt sind.
Oben und unten am Brennstab ist jeweils eine mit Brutstoff ge-
fiillte Zone vorgesehen, die dem axialen Blanket entspricht. Am
oberen Ende ist wie bei allen Brennelementen mit hohem Abbrand

ein Spaltgasplenum notwendig. Mit den Versuchen soll u.a. gezeigt
werden, daf das im Brennstoff freigesetzte Spaltgas iliber die Brut-
zone in das dafiir vorgesehene Volumen am oberen Ende gelangen kann
und kein Aufbldhen des Brennelements infolge von Spaltgasdruck er-
folgt.

Priiflingsdaten:
Brennstoffmaterial: U02-Pu02-Tabletten und vibrierter
Brennstoff mit Dichtevarianten
Priiflingsanzahl: 8 Stibe
Brennstofflinge: ca. 80 mm
Gesamtlinge: 1200 mm
Brennstoffdurchmesser: 5,5 mm
AuBendurchmesser: 6,3 mm
Stableistung: 600 - 700 W/cm

5.3 Loopversuche im FR2

Seit Sommer 1966 steht das FR2-Abbrandloop und seit Anfang
1967 auch das FR2-Kurzzeitloop zu Bestrahlungen zur Verfiigung.

Das Helium-Loop hat gegeniiber Aen Kapselexperimenten den Vorteil,
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daB die AuBentemperatur an Brennelementen melbar und regelbar ist,
auBerdem kann der Spaltgasdruckaufbau und bis zu einem gewissen

Grad auch die Innentemperatur im Brennelement gemessen werden.

Zur Erprobung des Loops wurde eine erste Versuchsgruppe von Be-
strahlungsexperimenten durchgefilhrt. Die Bestrahlungen dauerten

einige Tage bis zu einem Reaktorzyklus von 3 Wochen.

Nachdem das Abbrand-Loop seine erste Probe bestanden hatte, wurde
das Kurzzeit-Loop eingesetzt und mit der Versuchsgruppe 2 begonnen.
Bei den Kurzzeitversuchen sollen vor allen Dingen das Anfahrver-
halten der verschiedenen Herstellungsvarianten untersucht werden.
Die Stableistung soll dabei soweit gesteigert werden, bis der Brenn-
stoff im Innern der Probe zum Schmelzen kommt. An Tabletten-gefiill=~
ten Proben sollte dabei die Spaltbreite zwischen Tabletten und
Hiille in weiten Grenzen variiert werden. An Partikel-gefiillten
einvibrierten Proben soll festgestellt werden, wie weit der Brenn-
stoff durch Sintern seine WHrmeleitfZzhigkeit erhcht und wie lange

es dauert bis der Sinter-Effekt wirksam wird.

In der Versuchsgruppe 2 sollen die Kurzzeit-Bestrahlungen mit UOZ-
haltigen Brennstoffvarianten durchgefilhrt werden. Die Stableistung
5011l bis 1000 W/cm und die AuBentemperatur der Hiille bis 600°C
erreichen. Die hochbelasteten Proben kZnnen nach der Bestrahlung
zerstorungsfrei auf Aufschmelzen und axiale Brennstoffverschiebung
getestet werden. Man verwendet dabei die Durchstrahlung mit dem
Betatron und das Gamma-scanning. Die Bestrahlungszeit wird von

10 Minuten, 2 Stunden bis 24 Stunden gestaffelt.

Priflingsdaten:
Priiflingsanzahl ca. 50 Stiick
Brennstoffdurchmesser 10 / 8,6 mm
HiillauBendurchmesser 12 / 7 mm
Anreicherung 7.5 %

Brennstoffmaterial:
UOZ-Tabletten, geschliffen und ungesohliffen
Tablettenschmierdichte 80 - 90 % d.th.D.
Spalt 100/u und 25u/u diametral
mit und ohne Dishing

UOZ—Vibrierdichte 85 % d.th.D.
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In einer Versuchsgruppe 3 solleh dhnliche Versuche wie in Versuchs-
gruppe 2 an Pu~haltigen Proben durchgefiihrt werden. Es sollen also
Kurzzeitbestrahlungen an dhnlichen Brennstoffvarianten zur Bestrah-

lung kommen, wobei jeweils das UO, durch U02-Pu02 ersetzt wird.

2

In der Loop-Versuchsgruppe 4 sollen dann wieder Langzeit-Bestrah-
lungen und zwar an Pu02-ha1tigen Brennstoffproben durchgefiihrt
werden. Die Bestrahlungen sollen dann bis zu einem hohen Abbrand
(70 000 MWd/to) ausgedehnt werden. Die Stableistung und die Auflen-
temperatur sollen den Maximalwerten von Originalelementen ent-

sprechen.

5.4 SchluBbemerkungen iiber die Brennstoffbestrahlungen des Pro-

jektes Schneller Briiter

Das Bestrahlungsprogramm umfallt die wichtigsten Probleme der
Brennelemententwicklung. Durch die geplanten und laufenden umfang-
reichen Nachuntersuchungen werden auch Ursachen fiir die einzelnen
Bestrahlungserscheinungen geklirt werden kdnnen. Somit werden die
Bestrahlungsvorhaben einen namhaften Beitrag zu einer Brennelement-

theorie leisten kdnnen.
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1. Einleitung

Die Entwicklung von Kernbrennelementen erfordert die Priifung so-
wohl des Brennstoffs als auch der Hiille in Bestrahlungsversuchen.
Eine solche Eignungspriifung kann z.B. in einem sogenannten '"per-
formance test" bestehen, bei dem man fiir die gewdhlte Parameter-
konstellation eines Priiflings nur eine pauschale ja-nein Antwort
erhdlt. Weit hiufiger jedoch sucht man in den Nachuntersuchungen
die Antwort auf viele Detailfragen, die nur in einem umfassenden

Untersuchungsprogramm gewonnen werden kdnnen.

Das Nachuntersuchungsprogramm fiir Brennstoffproben ist in ein
allgemeines Grundprogramm und ein Spezialprogramm aufgegliedert.

Zum Grundprogramm zzhlen die in Kapitel 4 bis 6 aufgefiihrten Unter-
suchungspunkte. Jeder Brennstoffpriifling, der bestrahlt wurde,
durchlsuft dieses Programm, wobei gewisse Untersuchungen manchmal
ausfallen, wie z.B. Abbrand- und Spaltgasbestimmungen bei Kurz-
zeit-Proben. Daneben lauft ein spezielles Untersuchungsprogramm
(Kapitel 7), das sich stirker an die Grundlagenforschung anlehnt,
und auBerdem einen verhdltnismiBig groBen Zeit- und Arbeitsauf-
wand beansprucht. Diesen Untersuchungen werden nur besonders

wichtige Proben zugefiihrt.

Im folgenden soll das Nachuntersuchungsprogramm fiir das Projekt
Schneller Briiter (PSB) im einzelnen besprochen werden. Soweit
Untersuchungsergebnisse bereits vorliegen, wird sich diese Be~
sprechung an ihnen orientieren. Bei allen hier behandelten Fillen
handelt es sich um reine Brennstoffuntersuchungen, Hiillmaterial

wurde nicht mit untersucht.

2. Brennstoffproben im Bestrahlungsprogramm des Projektes

Schneller Briiter

Die folgende Zusammenstellung gibt einen Uberblick iiber die bis=-
her bestrahlten Priiflinge:
KuBerlich werden 4 Typen unterschieden:

a) Kapsel-Priifling mit 12 mm Durchmesser

b) Kapsel-Priifling mit 10 mm Duwrchmesser
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¢) Loop-Langzeit-~Priifling mit 10 mm Durchmesser

d) Loop-Kurzzeit-Priifling mit 12 mm Durchmesser

Hinsichtlich des inneren Aufbaus kommt noch eine 5. Variante hin-
zu: Kapsel-Priiflinge mit 12 mm Durchmesser mit und ohne Spaltgas-
plenum.
Die Priiflinge haben folgende Brennstoffdaten:
Zusammensetzung: UO2
UOZ/Mo
UOZ/CeO2

Brennstoff-Form: Pulver
Beschichtetes Pulver
Tabletten: geschliffen, ungeschliffen,
PrcBmulde (Dishing) an einer und beiden

Seiten, ohne Prefimulde

Dichte: 85 bis 93 % d.th.D.
Spalt: 60 bis 250/u

3. Isolierung der Priiflinge

Der erste Schritt zur Untersuchung der Brennstoffpriiflinge ist

ihre Isolierung. Hierbei biete* insbesondere das in den Bestrah-
lungskapseln als Wdrmeiiberirdger verwendete Pb-Bi~Eutektikum
Schwierigkeiten. Ein umfangreicher Isolierungsprozess, der als
Einzelschritte mechanische Demontage, Ausschmelzen und Abbeizen
enthdlt, s0ll dafiir sorgen, dafl der Priifling unbeschidigt wieder-
gewonnen werden kann. Das unbeschddigte Wiedergewinnen ist auch
aus znderen Griinden richt immer ganz erfolgreich, wie in Fig.1

zu cehen ist. Der Priifling ist wihrend des Betriebs aufgeschmolzen,

so de5’ das Pb-Bi-Eutektikum bis zum Brennstoff vorgedrungen ist.

4, Untersuchungen an unzerstdorten Priiflingen

4.1 Visuelle Inspektion, Fotografie

Als einer der wichtigsten Untersuchungsschritte sollte die
visuelle Inspektion eines Priiflings unter optimalen Bedingungen
erfolgen. Die direkte Beobachtung durch Periskope oder Zellen-

fenster ist einer indirekten Beobachtung durch Fernsehgerdte
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vorzuziehen. Auch muB} dafiir gesorgt werden, daB das Untersuchungs-
objekt ausreichend beleuchtet wird. Die frilher verwendeten Na-
Dampf~Lampen mit monochromatischem Licht werden mehr und mehr
durch Jod-Quarz-Lampen ersetzt, die bei #hnlich guter Lichtstidrke

auch Farben erkennen lassen.

In den Heiflen Zellen des Kernforschungszentrums ist zur Zeit noch
kein ausreichend lichtstarkes Periskop vorhanden. Die visuelle
Untersuchung wird daher durch Zellenfenster unter Zuhilfenahme

von Fernglidsern durchgefiihrt. Einen Eindruck von den bereits bei
diesem Untersuchungsschritt erkennbaren Verdnderungen der be-
strahlten Priiflinge geben die folgenden Abbildungen. In Fig.2 er-
kennt man, daf3 der Spaltgasraum oberhalb der Brennstoffsidule stark
eingedriickt ist. In Fig.3 sieht man Korrosionsspuren an der Hiillen-
auBlenseite. Zur Unterstiitzung der Beobachtung und zur Dokumentation
des Gesehenen wird jeder Priifling fotografiert. Eine nachtrdgliche
sorgfdaltige Betrachtung der Fotografien bringt mitunter zusidtz-
liche Informationen, wie z.B., aus Fig.4. Die Frage, ob die in der
Bestrahlungskapsel verwendeten Thermoelementbiigel vollkommen auf-
geldst oder nur abgerissen wurden, konnte durch das Auffinden

der Biigel im Bild gekli#rt werden. Als Fehlerquelle bei der visuel-
len Inspektion ist die optische Verzerrung durch die dicken Glas-
fenster zu berlicksichtigen. So zeigte sich z.B. in einem Fall,

daB ein ausschlieflend in der Mitte aufgebeuiter Priifling bei der

spdteren Vermessung vollkommen gerade war.

4,2 Dichtheitspriifung

Vor der zerstorenden Untersuchung wird jeder Priifling einer
Dichtheitspriifung unterworfen, wexn nicht schon bei der visuellen
Inspektion eine Beschadigung an der Hiille zu sehen ist. Mehrere

Methoden der Lecksuche steher zur Auswahl:

a) Spaltgas-Methode
Der Priifling wird in eine gasdichte Kammer iiberfiihrt, die
anschlieBend ausgepumpt wird. Das avgepumpte Gas leitet
man iliber eine Kohlefalle. in der vorhandenes Spaltkrypton
festgehalten wird. Spaltgas-Aktivitdt in der Kohlefalle

zeigt ein Leck an.



b) Wasserblasen-Methode
Der Priifling wird in heifles Wasser getaucht und nach dem
Abtrocknen mit einer 5CO Watt Lampe 6rtlich stark erhitzt.

Blasenaustritt zn der Schadensstelle zeigt das Leck an.

¢) Glykol-Methode
Der Priifling wird in einem transparenten GefdB in Glykol
getaucht, wobei er von der Fliissigkeit ganz bedeckt sein
muBl. Evakuiert man nun das GefdB, so steigen von der Scha-

densstelle Blaschen auf.

d) Stickstoff-Methode
Zundchst wird der Priifling in fliissigen Stickstoff bis
zum Erreichen des thermischen Gleichgewichts getaucht.
Uberfiihrt man ihn anschliefiend in einen Behilter mit
Alkohol, so steigen Bldschen von eingeschlossenem Stick-

stoff von der Schadenestelle auf.

Wir haben uns fiir die Stickstoff-Methode entschieden. Vorversuche
zeigten, daBl eine Leckrate von 5 x 10-5 Torr 1/sec deutlich er-
kennbar ist. Der Ort des Lecks wird bei dieser Methode sichtbar.
Alle bisher untersuchten Priiflinge, die nicht wdhrend des Be-
triebs aufgeschmolzen sind, zeigten keine Lecks. Auch die Priif-

linge mit eingedriicktem Spaltgasraum waren weiterhin gasdicht.

4.3 Vermessung

Die Vermessung dient zur Beantwortung der Frage, ob die
Hille verformt wurde. Beim zylinderfdrmigen Brennstoffpriifling
werden die Linge und der Durchmesser entlang der Linge gemessen.
Ausgangspunkt der Vermessung ist nicht nur eine malBlgerechte Pro=-
duktion, sondern auch eine exakte Vermessung vor der Bestrahlung,

moglichst mit dem gleichen MeBgerit.

Die Grenzen der Genauigkeit liegen in den MaBtoleranzen der Rohre.
Bei vorheriger Eigenmessung liegen die Grenzen bei der Empfind-
lichkeit der verwendeten MeBmaschine. In den Spezifikationen

der Kapselpriiflinge sind Wandstdrketoleranzen von 100 ,u zuge-
lassen. Der Durchmesser hat damit eine Toleranz von = 200/u.

Die tatsi@chlich gemessenen Schwankungen betrugen an den Schweifi-

nihten bis zu 240/u.
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Fig.5 =zeigt die Technik der Vermessung. Der Priifling wird zwi-
schen 2 Dorne eingespannt und durch fahrbare Taster mit elektri-
scher Ubertragung vermessen. Die MeBdaten werden als Diagramm
geschrieben. Fiir die Ldngenmessung wird der MaBstab 1:1, fiir die
Dicke der MafBlstab 1:50 gewdahlt. Als Taster dieant eine Kugel von
3 mm Durchmesser. Daher ist eine Messung der Feinstruktur der
Oberfliche nicht mdglich. Fig. 6 zeigt das Schreiberdiagramm

eines geraden, jedoch leicht auBermittig eingespannten Priiflings.

Schwierigkeiten bereitet das zentrische Einspannen des Priiflings
in die MeBbank. Deshalb wurden vorher an den Stirnseiten Prizi-
sionseinsenkungen nach DIN angebracht. In Fig.7 wird neben dem
auflermittigen Einspannen als weitere Fehlerquelle die restlose
Entfernung von anhaftenden PbBi demonstriert. Nach sorgfdltigem
Abbeizen hat der Priifling dann eine wesentlich glattere Ober~
fliche wie Fig. 8 2zeigt. Das Beispiel eines stark verformten
Priiflings zeigt Fig.9. Der Stab ist stark durchgebogen und an

einem Ende muldenformig eingedriickt.

L. 4 Durchleuchtung

Bei bestrahlten Brennstoffpriiflingen mit einer, wie man
weiB, sehr verinderlichen Innenstruktur ist man versténdlicher-
weise daran interessiert, mit Hilfe einer Rontgen-~Aufnahme den
inneren Aufbau noch vor der zerstdrenden Untersuchung des Priif-
lings kennenzulernen. Hier stellt sich dem Durchleuchten aller-
dings eine Schwierigkeit entgegen. Der Priifling selbst sendet,
durch die Bestrahlung im Reaktor aktiviert, elektromagnetische
Strahlung aus, und zwar in dem gleichen Fnergiegebiet, in dem
man iiblicherweise auch durchleuchtet, ndmlich im Gebiet der weichen
Rontgeneigenstrahlen und der etwas hdrteren elektromagnetischen
Strahlen in der Gegend von einigen Hundert KeV bis zu etwa 1,5 MeV,
wie sie von radiocaktiven Strahlenquellen ausgesandt werden. Damit
schwdrzt die Strahlung des Priiflings bei den uns interessierenden
Abbrdnden den Rontgenfilm bereits so stark, daB eine zusdtzliche

Durchstrahlung von auflen keine Zeichnung auf den Film bringt.

Man kann diesen EinfluBl der unerwiinschten Eigenstrahlung nun auf
mehrfache Art unterlaufen, um trotzdem noch ein ertrdglich gutes

Bild des Priiflings auf den Film zu bringen.
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Es ist hier nicht der Ort, alle Durchleuchtungsmethoden ausfiihr-
lich darzulegen und sie einander gegeniiberzustellen. Ich mochte
nur einige herausgreifen und ihr Prinzip kurz erliutern.Bei der
Rontgenblitzrohre wird in einer kurzen Zeitspanne von ca. 1/u sec
von einer Rontgenrdhre 200 oder 400 keV Strahlung mit hoher Inten-
sitdt emittiert. Der zu durchleuchtende Priifling und der Rontgen-
film werden wdghrend der Blitzdauer durch den Strahlenkegel gefiihrt
(mit einer Geschwindigkeit von mehr als 10 m/sec) und nachher schnell
wieder gegeneinander abgeschirmt. Der strahlende Priifling sieht
den Film nur fiir sehr kurze Zeit und kann dadurch nur eine geringe
Untergrundschwiirzung erzeugen. Aus dieser kurzen Skizzierung ist
schon zu sehen, dafl fiir den Schnelltransport von Film und Priifling
ein hoher Aufwand an mechanischer Prizision getrieben werden mufl,
wenn die Bildqualitdt ausreichend sein so0ll. Dieser Aufwand
shldgt sich sowohl in einem hohen Preis als auch in einem grofien

Raumbedarf nieder.

Die Neutronenradiografie ist eine weitere Durchleuchtungsmethode.
Hier verwendet man Neutronen als Strahlenart, und als Film dient
eine Goldfolie, die jetzt entsprechend aktiviert wird. Die Gamma-
Strahlung des Priiflings stort diese Durchleuchtung iiberhaupt nicht.
Das latente Bild auf der Goldfolie wird iiber die normale Autoradio-
grafie, d.h. durch Auflegen auf das iibliche Filmmaterial iibertra-
gen. Sieht man einmal von der Bildqualitdt ab, so sind als Schwa-
chen dieser Methode aufzuzidhlen: Lange Belichtungszeiten fiir das
latente Bild, die Notwendigkeit mit ebenfalls erheblichem Zeitauf-
wand umzukopieren und als Neutronenquelle einen Reaktor zu be-

nutzen.

Wohl am besten geeignet filir eine Durchleuchtung ist ein Betatron.
Es emittiert eine sehr harte Gamma-~Strahlung, die bei den angebo-
tenen Materialpriifgerdten 17 MeV betridgt. Die Gamma-Strahlung ist
eine Rontgenbremsstrahlung, die dadurch erzeugt wird, daf hochbe-
schleunigte Elektronen auf ein Platin-Target geschossen werden.
Die mittlere Gamma-Energie liegt bei ungefihr 40 ¥ der Maximal-
energie, bei unserem Betatron also bei etwa 7 MeV. Durch die be-
sondere Anordnung des Platin-Targets kann man einen vergleichs-
welse kleinen Brennfleck erzeugen, der in der Gegend von einem

Zehntel Quadratmillimeter liegt, was natiirlich der Bildqualitit
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zugute kommt. Die Eigenstrahlung des Priiflings unterlfuft man
durch die unterschiedlichen Absorptionscharakteristiken beider
Strahlungen in Stahl. Der Absorptionskoeffizient fiir Gamma-~Strah-
len in Stahl zeigt folgenden Verlauf: In der CGegend von 5-15 MeV,
genauer gesagt bei 8 MeV,findet man ein flaches Minimum. Die Halb-
wertsdicke liegt relativ hoch, bei 3,2 cm. Stahl ist also weit-
gehend durchlédssig flir die Betatron-Gamma-Strahlung. Hingegen
liegt die Halbwertsdicke fiir 0,5 MeV Gamma--Strahlung bei 1 cm
Stahl. Mit 9 cm S*tahl schwdcht man die Priiflings-Gamma-Strahlung,
grob gesagt, um den Faktor 100 stdrker als die Betatron-Strahlung.

Wir betrachten im folgenden einige Betatron-Aufnahmen: In Fig.10
sieht man einen Tablettenbrennstoff, bei dem trotz Bestrahlung
die Pressmulde (Dishing), an einer Tabletten-Stirnseite noch gut
zu erkennen ist. Der schwarze Strich im rechten Teil des Bildes
ist das Rh-PlHttchen am Ende der Brennstoffsiule. Es hat sich

offenbar aus seiner Halterung im Stopfen geldst.

In Fig.11 ist nun deutlich ein Zentralkanal zu sehen. Die Press-
mulden sind bis auf einen schmalen Spalt zusammengedriickt. Der
Zentralkanal verliuft nicht ganz zentrisch, sondern beschreibt

eine leichte Schlangenlinie.

In Fig.12 sieht man wieder einen Pulver-Priifling mit Zentralkanal.
Am Ende des Kanals befindet sich eine sackformige Erweiterung.
Die Brennstoffsidule ist geschrumpft und damit vom Rh-Plattchen
abgeriickt., Der Neutronen-Absorber ist nicht mehr voll wirksam,
wodurch sich die Leistung im Sdulenende erhdht. Im Gamma-Scanning

sieht man am Ende eine Spitze.

Fig. 13 zeigt einen Tablettenpriifling, dessen Zentralkanal eine
Blasenkette bildet. Die Blasen haben ihren grdliten Durchmesser
an der Kreuzung mit den Tablettenstirnflichen und stehen mitein-

ander in loser Verbindung.

Vollkommen strukturlos ist der Brennstoff in folgender Fig.h.
Die hohe Wiarmeleitfdhigkeit des mit Molybddn beschichteten UOZ-
Pulvers hat die Ausbildung einer Hochtemperaturstruktur ver-

hindert.
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4,5 Gamma-Scanning

Das Gamma-Scanning ist eine Untersuchuagsmethode, die mit
einem relativ bescheidenen Aufwand an Gerdt und Arbeitszeit eine
Reihe wertvoller Informationen iiber den Erennstoffpriifling lie-
fert. Thr Prinzip beruht auf der Messung der Spaltprodukt-~Gamma-
Strahlung eines bestrahlten Priiflings entlang seiner Lingsachse.
In der Praxis verlduft diese Messung wie folgt: Der aktivierte
Priifling wird als Strahlenquelle kontinuierlich oder in kleinen
Schritten an einem Spaltkollimator vorbeigezogen. Jenseits des
Kollimatorspalts befindet sich ein Gamma-Detektor samt Impuls-
analysator und Ratemeter, der die Intensitdt der durch den Spalt
kommenden Gamma-Strahlung mifit und in einem Diagramm gegen die
Priiflingsldnge auftriégt. Die Giite eines solchen Diagramms hingt
unter anderem sehr stark von den Dimensionen des Kollimatorspalts

ab. Bei uns hat der Spalt folgende Abmessungen: 0,5 x 20 x 700 mm.

Die Messung an einem Priifling beginnt mit der Aufnahme seines
Gamma-Spektrums. Soweit nicht axiale Spaltproduktwanderungen
stattgefunden haben, kann ein beliebiger Ort fiir die Aufnahme
ausgewdhlt werden. Nach einem Blick auf das Spektrum wird ent-
schieden, welche Energiebereiche abgetastet werden sollen. Am
hdufigsten wird eine Gesamt-Gamma-Messung durchgefiihrt, bei der
alle Gamma-Quanten oberhalb einer bestimmten Schwelle (z.B.

500 KeV) zusammen gemessen werden. In unserem Gamma-Scanning-
Programm werden zwel Energiebereiche, ein niederer um 100 KeV

und ein hoherer zwischen 600 und 800 KeV, abgetastet.

Fig.15 zeigt das Gamma-Diagramm (600-800 KeV Energiebereich)
eines Tablettenpriiflings. Drei wichtige Aussagen sind dem Diagramm
unmittelbar zu entnehmen, Ldnge der Brennstoffsdule, relativer
Abbrand bzw. Leistungsprofil und ein Hinweis auf den Zustand des
Brennstoffs. Aus der Literatur geht hervor, dafl die lLinge der
Brennstoffsdule bis auf 250/u genau vermessen werden kann. Bei
unseren Priiflingen wird eine genaue Messung nicht durchgefiihrt,
da die Rontgendurchleuchtung AufscalulBl iiber eine Veridnderung

der Brennstoffsdule gibt. Bezliglich éd25 Leistungsprofils zeigt
der hier betrachtete Priifling eine besonders hohe Differenz
zwischen Maximum (am oberen Imde) und I“inimum. Am unteren Ende

erbrachte der Priifling nur etwa 75 % seiner Maximalleistung.
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Die Feinstruktur des Gamma-Profils zeigt in Fig.15 deutlich, daB
es sich um Tabletten-Brennstoff handelt. Die Pressmulden an den

Stirnseiten der einzelnen Tabletten sind durch kurze Einschnitte
im Gamma-Profil gekennzeichnet. Tiefe Einschnitte im oberen Teil
weisen auf grofle Radialrisse bzw. auf die Zerstorung der Tablet-

ten hin.

Die oben erliuterten Informationen iiber den Brennstoff erhidlt
man bei einem geringen Aufwand an Ausriistung und Arbeitszeit.
Geht man zu komplizierteren MeBeinrichtungen (Germanium-Detekto-
ren, Multikanalimpulsanalysatoren) iiber, so lassen sich noch
weitere Informationen, z.B. iliber den absoluten Abbrand und die

Spaltproduktwanderung gewinnen.

L.6 Autoradiografie mit Lochkamera

Eine andere Mdglichkeit, Aufschluf} liber den Zustand des
Brennstoffs eines Priiflings zu erhalten, ist die Abbildung mit
Hilfe einer Lochkamera. Dabei 1l#Rt man, analog zur optischen Loch-
kamera, die vom Priifling emittierten Gamma-Strahlen durch eine
Lochblende auf einen Film fallen. Wie auch im optischen Bereich
ist diese Kamera extrem lichtschwach und nur bei sehr aktiven
Priiflingen erreicht man ertrdgliche Expositionszeiten. Weiter
zu erwdhnen ist, daB die Bildqualitidt unbefriedigend ist, ein-
mal weil man keine saubere Lochblende aus vollkommen gammadurch-
ldssigem Material herstellen kann und zurn anderen wegen der
rdumlichen und nicht fldchenhaften Ausdehnung des Prﬁflingsl Da-~
her ist die Autoradiografie mit der Lochkamera nur eine unbe-
deutende Nachuntersuchungsmethode, die gewochnlich nur zum Auf-

finden eines Priiflings in einer groflen Bestrahlungskapsel dient.

In unserem Nachuntersuchungsprogramm war urspriinglich auch diese
Autoradiografie vorgesehen. Wir sind aber, seit wir die Priif-
linge mit dem Betatron durchleuchten konnen, nicht mehr auf die

Ergebnisse dieser Methode angewiesen.
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5. Untersuchung an punktierten Priiflingen

Nach der zerstorungsfreien Untersuchung wird der Priifling zur
Gasentnahme von der Stirnseite mit einem Bolzen angeschossen.

Ein erfolgreiches AnschieBen ist erschwert, wenn der Brennstoff
unverdndert und damit mechanisch stabil bleibt. Dann ist ein An-
bohren der Mantelfldche zur Umgehung dieser Schwierigkeiten unum-

gdnglich.

5.1 Freies Spaltgas

Die Spaltgasfreisetzung hat stets einen entscheidenden Ein-
fluB auf die Auslegung von Briiter-Brennstdben gehabt. Wdhrend an-
fangs eine mdglichst geringe Freisetzungsrate angestrebt wurde,
um den Gasdruck auf die Hiille klein zu halten, erscheint heute
eine moglichst hohe Freisetzung wiinschenswert, da damit das
Feststoff-Schwellen des Brennstoffes vermindert wird. In jedem
Fall ist es wichtig, die Menge und den Druck des wdhrend der Be-

strahlung freigesetzten Spaltgases zu bestimmen.

Nach dem AnschieBen des Priiflings 1dAt man das entweichende
Spaltgas in einen expandierenden Rezipienten expandieren. Daher
muB das Volumen des Rezipienten grof gegen das Volumen des Priif-
lings und der Leitung sein. Das Spaltgas wird dann im He-Gasstrom
gaschromatographisch getrennt und Kr und Xe quantitativ be-
stimmt. Die Erfassungsgrenzen filir die Gase liegen bei 0,5 mm3.
Anschlieflend wird das Gas durch eine geeichte Ionisationskammer
geleitet und die Spaltgasaktivitat gemessen. Bei liénger abge-
klungenen Priiflingen ist nur noch das Kr aktiv, und zwar durch
das Isotop Kr85 mit 10,6 Jahren Halbwertzeit (lingete Halbwert-
zeit von Spalt-Xenon ist 5,3 d bei Xe 133). Die Aktivitdtsmes-
sung ist empfindlicher als die Gaschromatografie. Noch wenige
/uC Kr85 lassen sich ausreichend genau bestimmen. Die niedrige
Erfassungsgrenze ist jedoch fiir unsere Gasbestimmungen unerheb-
lich, da das Spaltgas uns nur interessiert, wenn es in groferen

Mengen vorhanden ist.

Eine zusdtzliche Aktivitdtsmessung macht die Kontrolle der Vo-
lumenmessung moglich. Theoretisch soll die spezifische Aktivitdt

des Spaltkryptons weitgehend konstant sein, wenn nur ein spalt-
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bares Nuklid da ist. Lediglick der Abfall des 10,6 Jahre-Nuklids
ist zu beriicksichtigen. Der Sollwert der spezifischen Aktivitat,
der 115/uC/mm3

Beriicksichtigung der Abklingzeit von ca. 1 1/2 Jahren bei den zur

betrdgt, errechret sich aus den Spaltausbeuten. Bei

Zeit untersuchten Priiflingen sollteun wir eine spezifische Aktivi-
tit von rund 105/quinden. Die tatsdchlich gefundenen Werte streuen
um 83 (meB. Das hat seine Ursache darin, daBl eine Eichung von

85
Kr

lich ist. In Anbetracht dieser Schwierigkeiten ist die Eichung

recht schwer ist und geeichtes K:-CGas zur Zeit nicht erhdlt-

des MeBgerdtes mit 20 % Minus als ausreichend zu bezeichnen.
LiBt man fiir die AktivitZdtswerte eine Fehlergrenze von I %
zu, so fallen von 81 Messwertcn ca. 70 % in diesen Bereich. Beim
Rest gibt es eine ganze Anzahl Ausreifer. Eine weitere Uberwa-
chung der Gasmessungen ist durch die Beobéchtung des Xe/Kr-Ver-

hdltnisses gegeben., Dieses Verh&dltnis ist wegen des Neutronenein-

fangs von Xe135 und Xe"33 stark neutronenfluBabhingig. Es schwankt
zwischen 5,8 bei gi = 1012 n/cmas und 7,2 bei (£ = 1014 n/cmzs.
Der Maximalwert, bei dem alles Xe'jp und Xe135 in stabiles Xe um~

gewandelt wird, liegt bei <@ =5 x 1012 n/cmas und 8,9.

Beim Punktiergas liegt dieses VerhZltnis in der Regel zu tief.
Daraus 138t sich jedock nicht ableiten, daB Spalt-Xe bevorzugt
im Brennstoff zurilickgehalten wird, Cenn beim darauffolgenden
Spililen mit He klappt das Verhdltnis um. Das Splilgas enthdlt zu-
viel Xenon. Wir behandeln im folgenden den zweiten Anteil des

freien Spaltgases, das Spiilgas.

Spiilt man den punktierten Prifling mit He, nachdem man ihn von
der anderen Stirnseite angebohrt hat, so kommt mehr Spaltgas her-
aus, als man nach der Volumenbilanz beim Punktieren erwarten
dirfte. Es sind gewdhnlich 5-10 %, manchmal aber auch bis iiber
20 % des freien Spaltgases, denen hier durch Spiilen nachgeholfen
werden muf3, In 7 von 10 Analysen findet man, wie schon vorher
erwdhnt, einen hoheren Xe-Anteil als beim Punktiergas. Mdglicher-
weise liegt eine Adsorbtion vor. Punktier- uad Spiilgas bilden
zusammen das freie Spaltgas. Die bisher uvatersuchten 12 Priif-
linge sind hinsichtlich ihres Abbrandes und ihrer Brennstoff-
zusammensetzung noch zu verschieden, als daB man fiir einen be-

stimmten Brennstofftyp jetzt schon gliltige Aussagen iiber die
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Spaltgasfreisetzung machen kdnnte. (UOz-Tabletten, U0,~Pulver,
U0,,-Mo~Pulver, UOZ-CeOZ-Tabletten) Sie waren a%er alle auf eine
Stableistung von etwa 350 W/cm ausgelegt, so daB man einen vor-
ldufigen und vorsichtigen Vergleich wagea kann., Bei U02-Pulver-
brennstoff liegt der Anteil des freien Spaltgases zwischen 45 und
55 %. Fir UOZ-Tablettenbrennstoff liegen noch keine Daten vor.

Die molybdidnhaltigen Priiflinge zeigten wesentlich kleinere Frei-
setzungsraten, was ja auch im Hinblick auf die niedrigere Zentral-
temperatur zu erwarten war. Freisetzungsanteile unter 5 ¥ wurden
gemessen. Bei den Ce02-haltigen Priiflingen liegen die Anteil des
freien Spaltgases ebenfalls niedrig, bei knapp 10 %, obwohl sie
durch die geringere Wdrmeleitfihigkeit des Oxyd-Gemisches und

die damit gegeniiber reinem UO2

lich hoher als beim UO2 sein sollte. Indessen konnte man bei

erhohte Zentraltemperatur eigent-

den keramografischen Schliffbildern auch keine Anzeichen von er-

hohter Zentraltemperatur feststellen.

5.2 Freies Volumen

Zusammen mit der Spaltgasmenge ist das freie Volumen die
Grundlage fiir die Berechnung des Spaltgasdrucks. Aus den Innen-
Abmessungen der Hiille und der Dichte des eingefiillten Materials
ist das Brutto-Leervolumen zu ermitteln. Voraussetzung ist allkr-
dings eine spezifikationsgemiéfBe Fiillung der Hiille ohne Hohlridume.
Die Bestimmung des freien Volumens erfolgt durch Expansion oder
Kompression eines vorher bekannten Volumens, mit dem das Innere
des Priiflings in Verbindung steht.

Die bisher gemessenen freien Volumina umfassen nicht das ganze
Brutto~Leervolumen. Dies ist dadurch zu erkléren, daB ein Teil
des Bruttovolumens in Form von geschlossenen Poren vorliegt.
Bei den Kapsel-Priiflingen lag das erfassbare freie Volumen bei
den bisher untersuchten Priiflingen zwischen 65 und 75 ¥ des
Brutto-Leervolumens. Einige AuBenseiter brachten es auf 55 ¥
bzw. auf 89 ¥. Ein Zusammenhang zwischen erfassbarem freiem
Volumen und Abbrand ldft sich nicht erkennen. Uberraschender-
weise spielt es auch keine Rolle, ob der Brennstoff in Tablet~

tenform, als einvibriertes Pulver oder mit Zusitzen von Mo bzw.
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CeO2 vorliegt. Bisher waren die Bestrahlungsbedingungen fiir die
Kapselversuchseinsitze jedoch noch zu unterschiedlich (Abbrand,
Zahl der Abschaltungen), um kleinere Unterschiede bei verschiede-

nen Brennstoff-Formen beobachten zu konnen,

6. Untersuchungen an zerlegten Priiflingen

Nachdem die Untersuchungen am unzerstorten Priifling abgeschlos-
sen sind, wird fiir jeden Priifling ein spezieller Zerschneideplan
aufgestellt. Dieser Zerschneideplan orientiert sich im wesent-
lihen an den Betatron-Aufnahmen, dem Gamma-Profil und an einigen
allgemeineren Gesichtspunkten. Fiir Spaltgasuntersuchungen werden
jeweils 2 Stiicke herausgeschnitten. Abbrand-Analyse und Korn-
groBenbestimmung kommen mit je einer Probe aus. Die urspriinglich
veranschlagten 3 keramografischen Schliffe pro Stab wurden bei

besonders interessanten Priiflingen bis auf 6 erhoht,

6.1 Gebundenes Spaltgas

Die fiirdie Gasbestimmung abgeschnittenen Brennstoffstiicke

werden von dem Hiillring befreit und der brockelige Brennstoff
in eine Mahlkapsel eingewogen. In einer Schwingmiithle wird an-
schlieflend ca. 2 Stunden gemahlen, die Kapsel in einem geschlos-
senen Gehduse gedffnet und das freigesetzte Spaltgas, wie bereits
besprochen, gaschromatografisch bestimmt. Um den Mahlprozess
zu kontrollieren, wird an einer Parallelprobe die Teilchengrdfle,
genau gesagt die spezifische Oberflidche, des gemahlenen Brenn-
stoffs in einer BET-Apparatur bestimmt. Die bisher gemessenen
spezifischen Oberflichen lagen zwischen 2,8 und 4,0 m2/g Brenn-
stoff. Rechnet man einmal diese Werte in Teilchengrofen um,
etwa unter der Annahme, daf’ alle Teilchen gleichmifBig und kuge-
lig sind, so kommt man zu den extrem kleinen Durchmessern von
0,1 - 0,2 /u. Als letzter Schritt wird das gemahlene Pulver
in Salpetersiure geldst und abermals Spaltgas bestimmt. Auf diese
Weise erhdlt man von einem Priifling drei Spaltgasfraktionen:

a) TFreies Spaltgas (Punktier- und Spiilgas)

b) Mahl-Spaltgas

¢) Ldse-Spaltgas
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Spaltgasbilanzen haben, als Einzelwerte, kein grolles Gewicht.
Thre Bedeutung tritt erst bei einer grofleren Zahl von MeBldaten
zu Tage, da die Einzelwerte mitunter erheblich schwanken. Ledig-

lich zur Illustration mdchte ich hier einige Beispiele anfilhren:

freies Mahl- lose~

Priifling Spaltgas Spaltgas Spaltgas
U0, ~Pulver 52 % 1M1 % 37 %
U0, ~Pulver 5h % 15 % 31 %
UOz-Ho-Tabletten 5 % 10 % 85 %
U02-M0-Pulver - 8 % 92 %
U0, -Mo-Pulver - 16 % 84 %
UOZ-Ceoz-Tabletten 1 % 23 % 66 %

Aus diesen Werten schon GesetzmifRigkeiten herauszulesen, wire
noch verfriiht. Die Proben hatten auch einen zu unterschiedlichen
Abbrand.

6.2 Abbrand

Da eine der wichtigsten Fragen bei der Brennelemententwick-
lung die Frage nach dem maximal erreichbaren Abbrand ist, ist
die Bestimmung des Abbrandes in Brennstoffproben bedeutsam. Wir
geben im folgenden die wichtigsten AbbrandmaBe und ihre Umrech-
nungen an:

a) At.% Schwere Atome Abbrand
MWd ¢y,

b) :
(schwere Elemente)

c) Spaltungen
cm3 (100% dichter Brennstoff)

Manchmal bezieht man die thermische Energie auch auf t Brennstoff.
Bei amerikanischen Angaben ist zu beachten, daB mit t die (US
short)ton = 907 kg = 0,907 (metrische) ton gemeint ist. In die
Umrechnungsbeziehungen geht u.a. das Molekulargewicht und die
Dichte ein. Daher sind die Umrechnungsfaktoren vom Brennstoff-
material abhdngig. Wenn man flir die pro Spaltung erzeugte thermi-
sche Energie 205 MeV zugrundelegt_z_1,a;7, ernglt man fiir UO2
(Molekulargewicht: 270 g/mol und theoretische Dichte 10,96 g/cm3):
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1 At.% Schwere Atome Abbrand A
MwWd

9600 th A 2,45 . 1020 Spaltungen

€(schwere Elemente) cm3 (100% dichtes U0

Es existiert eine Vielzahl von Methoden zur Bestimmung des Abbran-

des, die man in 3 Gruppen aufteilen kann.

Die erste Gruppe umfasst die indirekten Methoden. Der Abbrand
wird hier errechnet, z.B. aus Brennstoffzusammensetzung, Bestrah-
lungszeit und NeutronenflufBl, wobei é&r genaue NeutronenfluBl durch
Sonden festgestellt wird. Bei einer anderen Methode wird die
Reaktorleistung und Bestrahlungszeit zur Abbrandberechnung heran-

gezogen.

In einer zweiten Gruppe finden sich alle die Methoden, bei denen
der zuriickbleibende Brennstoff, genauer gesagt, die zuriickblei-
benden schweren Atome massenspektrometrisch analysiert werden.
Selbst bei massenspektrometrischer Genauigkeit werden diese Ab-
brand-Bestimmungsmethoden ungenau, wenn der Abbrand sehr klein,
d.h. unter 5000 MWd/t wird. In einer Studie der General Electric
Co. 173;7 wird angegeben, daB der optimale Bereich fiir diese
Methoden zwischen 0,5 und 1,5 % Abbrand liegt. Der gesamte Fehler

betrdgt dann nur ca. 6-8 %.

Die dritte Gruppe schlieBlich umfaBt alle Methoden, bei denen
einzelne Spaltprodukte bestimmt werden und iber die bekannte
Spaltausbeute dann der Gesamt-Abbrand ermittelt wird. Sch&tzungs-
weise 90 % der Abbrandbestimmungen werden iiber Spaltproduktana-
lysen durchgefiihrt. Wir wollen hier nur die radioaktiven Spalt-
produkte betrachten, die sich wegen ihrer geringen Nachweisgrenze
fiir eine Abbrandanalyse besonders bei niedercn AbbrEnden geradezu
anbieten. Nicht jedes Spaltprodukt ist jedoch als Abbrandindikator
geeignet. Ein guter Abbrandindikator sollte folgende Eigenschaften
haben: a) lange Halbwertszeit, b) Fokn Svoltausbeute, c) gleich-
bleibende Spaltausbeute fiir schnelle und thermische Spaltung,

d) einfache Chemie der Abtrennung. e) gut bekanntes Zerfalls-
schema usw. Sieht man unter den eben angedevteten Gesichtspunkten

die 200 Spaltnuklide aus, so bleibt beinahe nur noch das Cs137

2

)
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torig. Selbstverstindlich kann man in bestimmten Fillen die
strengen Forderungen einschrinken, so dafl aiuch Srgo, Ce144 und
95

selbst das vergleichsweise kurzlebige Zr einbezogen werden
konnen. Der einzige wesentliche Nachteil des Cs, seine radiale
Wanderung, wird dadurch ausgeglichen, dafl verhdltnismiBig grofle
Brennstoffproben entnommen werden, die liber den ganzen radialen
Querschnitt des Priiflings verlaufen und damit An- und Abreiche-~
rungszonen gleich erfassen., Eine Abbrandbestimmung an Mikroproben

ist also nicht sinnvoll.

Die Abbrandanalysen im PSB-Programm sind eben erst angelaufen.
In einem Priifling wurden die Spaltprodukte 05137, Sr9o und Ce144
gleichzeitig bestimmt und zur Abbrandberechnung herangezogen.
Erstaunlicherweise hat sich gezeigt, daB auch die aus einer
anderen Untersuchungsstufe stammende Spaltgaskonzentration im
Brennstoff zur Abbrandberechnung verwendet werden kann. Der auf
Grund des Kr85-Gehalts ermittelte Abbrand kam in dem oben er-

wghnten Priifling dem voraus berechneten am nZchsten.

6.3 Keramografie

Die Verdnderung der Struktur des Brennstoffs als Ergebnis,
insbesondere der Temperaturverteilung widhrend des Reaktorbetrie-~
bes,wird mit Hilfe der Keramografie sichtbar gemacht. Dabei be-
dient man sich konventioneller Préparationsmethoden flir die
Herstellung der Keramik-Schliffe. Die Brennstoffproben werden
durch Ausgieflen mit Epoxy-Harzen verfestigt, anschlieBend ge-
schliffen, poliert und, wenn notwendig, gedtzt. Eine Beurteilung
und Auswertung der Schliffbilder wird am Metall-Mikroskop vorge-
nommen. Zur Untersuchung der Brennstoffstruktur unserer Priiflinge
wurde ein Schnittschema aufgestellt. Gemd diesem werden von
jedem Priiflingsstab in Standardpositionen drei Querschnitte pri-
pariert und ausgewertet. Zur Untersuchung besonderer Phénomene
werden zusdtzliche Querschnitte und in steigendem Mafie auch

Lingsschnitte angefertigt.

Einen Uberblick iiber die bisher untersuchten Brennstoffstrukturen
fir Pulver- und Tablettenbrennstoff geben die nachfolgenden Ab-

bildungen.



In Fig.16 sieht man einen Querschnitt durch einen Pulver-Priif-
ling. Das urspriinglich als Pulver cingeriictzlte UO2 ist in der
Mittelzone zu einem kompakten breiten Ring verdichtet. Im Zentrum
hat sich ein Zentralkanal gebildet. Ir dzr Nihe der FKiille ist hin-

gegen die Pulverstruktur unverindert geblieben.

In Fig.17 erkennt man einen Lingsschnitt durch das untere Ende
eines Pulverpriiflings. Um den glattwanrdigen Zentralkanal, der
an seinem Ende eine sackfdormige Erweitcrung bildet, schliefit
sich eine verdichtete Mittelzone an, die sich bis in die grofien
Partikel der Randzone fortsetzt. Durci die radialen Risse ist
feinkdorniger Brennstoff aus der AuBenzore in den Zentralkanal

gelangt.

In Fig.18 sieht man einen Querschnitt durch einen Tabletten-
Priifling. Der typische Zentrallanal ist von einer breiten Zone
starken Kornwachstums umgeben, die bis zu einer schmalen Uber-
gangszone reicht. Unmittelbar an der Hiille befindet sich die von

Radialrissen durchzogene urspriingliche Sinterzone.

In Fig.19 ist die Zentralzone eines Tablettenpriiflings ersicht-
lich. Unmittelbar an den Zentralkanal anschlieBend liegen die
langgestreckten Steagelkristalle. IThre Porositdt ist wesentlich
kleiner als die des urspriinglichen Sintergefiiges, sie steigt

jedoch in der Nghe des Zentralkanals wieder an.

In Fig.20 erkennt man den Querschnitt durch die Zentralzone
eines Tablettenpriiflings. Wohlausgeprdgie Linsenblasen sind in
Richtung des Temperaturgradienten auf den Zentralkanal zu ge-
wandert. An den Seiten dieser Linsenblasen haben sich diinne
Blasenketten abgeldst. Sie zeigen die Begrenzung der durch den

Wanderungsprozess erzeugten Stengelkristalle.

6.4 Kontakt-Autoradiografie

Eine weitere Auswertemdglichkeit der keramografischen Schliffe
bietet die Kontakt-Autoradiografie., Das Prinzip ist einfach.
Eine fotografische Platte wird entweder in der Dunkelheit direkt

oder bei normaler Beleuchtung eingepackt in cine lichtdichte
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aber sehr diinne Folie, auf den Schliff gelegt und damit der Beta-
und Gamma-Strahlung des Brennstoffs ausgesetzt. Man entwickelt
anschlieBend und erhdlt so ein Bild von der Verteilumg der

Spaltprodukte in der Querschnittsflidche,

Die Kenntnis einer solchen Verteilung ist wichtig zur Beurtei-
lung der Frage, ob eine Brennstoffzone geschmolzen war, denn

das Schmelzen ist gewissermafBen ein Reinigungsvorgang, bei dem
die Spaltprodukte, dhnlich wie beim Zonenschmelzen, im letzten
fliissigen Rest angereichert werden. Unbekannte Einschliisse im
Brennstoff sind leichter zu identifizieren, wenn bekannt ist, ob
in den fraglichen Gebieten hohe oder niedere Spaltprodukt-Kon-
zentrationen herrschen. Versuche zur Beta-Gamma-Autradiografie,
die bei uns erst vor kurzem begonnen wurden, haben bisher noch

nicht zu brauchbaren Bildern gefiihrt.

Dagegen hat die Alpha-Autoradiografie bereits brauchbare Bilder
geliefert. Die Alpha-Autoradiographie beruht auf einem ganz
anderen Prinzip und ist selektiv fiir die Alpha-Strahlung. Als
Film dient normales Zelluloid, also eine nitrierte Zellulose.
Wie liblich wird das Zelluloid allerdings ohne Abdunkelung auf
den Schliff gebracht. Die emittierten Alpha-Teilchen brennen
richtige Ldcher in das Material, Diese Locher werden dann mit
NaOH entwickelt. Der Mechanismus dieser Entwicklung ist unbe-
kannt. Beta-Strahlen mit ihrer wesentlich geringeren Ionisa-
tionsdichte brennen keine Locher. Ein Beispiel fiir eine Alpha-

Autoradiografie sehen Sie im folgenden Bild (Fig.21).

Es handelt sich hier um einen beim Betrieb aufgebrannten Kapsel-
Priifling. Das PbBi der Kapsel ist dabei in den Zentralkanal und
die einmiindenden Radialrisse hineingelaufen. PbBi ist durch die
(n%79-Bildung von Polonium o -aktiv und damit hier gut zu er-
kennen. Erhohte Alpha-Aktivitdt zeigt sich auch auBen an der
Hiille. Der AuBenrand des Brennstoffs hat ebenfalls einen helle-

ren Ton. M6glicherweise wurde hier bereits etwas Pu gebildet.
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7. Spezielle Untersuchungen

Wie schom eingangs erwdhnt werden parallel zu den Standard-Unter-
suchungen an besonders interessanten Einzelproben spezielle Unter-
suchungen durchgefiihrt. Radiochemische Spaltproduktbestimmungen,
Untersuchungen der Rontgenfeinstruktur und analytische Arbeiteh
mit einer Mikrosonde sind hier die wesentlichsten Arbeitsrich-

tungen.

Im folgenden sollen die radiochemischen Spaltproduktbestimmungen
kurz umrissen werden. Ziel dieser Arbeiten ist eine detaillierte
Kenntnis der Wanderung aller wichtigen bei der Spaltung gebilde-
ten Nuklide bzw. Elemente in der Brennstoffmatrix., Zu diesem
Zweck werden nach der Begtrahlung aus einem Brennstoffpriifling
eine Reihe von kleinen Materialproben (ca. 1-2 mm3) mit Hilfe
eines Ultraschallhammers entnommen und auf bestimmte Spaltpro-
dukte hin analysiert. Fig.22 zeigt eine solche Spaltproduktver-
teilung fiir einen Brennstoff-SZulenquerschnitt. Die stark durch-

137

gebogene Kurve fiir das Cs 1Rt eine Abreicherung des Nuklids

in der Brennstoffmitte verbunden mit einer Anreicherung in der
AuBlenzone erkennen. Iiir Ce14u ist ein solcher Effekt nicht ein-
deutig erkennbar. Es ist vorgesehen, sechs weitere Radionuklide
in dieser Richtung zu untersuchen, um ein mdglichst vollstdndiges

Bild der Spaltproduktverlagerungen zu bekommen.

Beinahe alle speziellen Untersuchungen zielen daraufhin, den Zu-
stand und das Verhalten des Brennstoffs bei hohen und hdchsten
Abbréinden detaillierter kennenzulernen. Die bisher erreichten
Abbrande sind programmgemdB noch nicht hoch genug, als daR diese
Untersuchungen mehr als vorliufige Ergebnisse hdtten liefern

konnen.
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1. Einleitung

Das ganze Seminar mit seinen einzelnen Referaten kann nach 3 wesent-

lichen Leitlinien geordnet werdea, nimlich

- es sollte eine zusammenfassende Darstellung der stofflichen Er-
scheinungen, eine Ph&nomenologie des Brennelementverhaltens ge-

geben werden,

- es sollten die Funktions- und Fabrikationsparameter in ihrer
Wechselwirkung, hauptsdchlich aber beziiglich der Empfindlich-

keit der wechselseitigen Beeinflussung herausgearbeitet werden,

- es sollten fiir diese Parameter funktionelle Beziehungen herge-

leitet werden, welche die stofflichen Erscheinungen beschreiben.

Die letztgenannten funktionellen Beziehungen stellen erste Elemente
einer umfassenden Brennelement-Theorie dar. Die theoretischen Be--

mithungen erstrecken sich aber nicht nur auf den rein technisch-wissen-~
schaftlichen Bereich, auch die Probleme der Gkonomischen Optimalisie-
rung lassen sich analytisch behandeln.

In diesem Zusammenhang sei riickblickend auf mehrere theoretische An-

sidtze hingewiesen, die im Laufe des Seminars neu entstanden oder er-

neut akzentuiert wurden. Sie beziehen sich auf

die Warmeleitfdhigkeit im Spalt zwischen Brennstoff und Hille

- den Zusammenhang zwischen der Schmierdichte des Brennstoffes und

dem maximal erreichbaren Abbrand
~ Diffusions- und Kriechmodelle im oxydischen Brennstoff
- Brennstoffzyklus - Optimalisierung

~ das Kriechverhalten der Hiille

Tm vorliegenden Referat sollen nun noch zwei theoretische Beitrige

angefilhrt werden, nidmlich
- die Herleitung von Brennstoffspezifikationen aus Volumenbilanzen

- die analytische Darstellung der Fabrikationskosten von Brenn-

staben.

Die beiden Beispiele aus sehr verschiedenen Denkbereichen erheben

mit ihren Ergebnissen natiirlich nicht den Anspruch letztgiiltiger
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Aussagen. Sie sollen vielmehr die Arbeitsweise deutlich machen,

mit der die auBerordentlich komplexe Phancmenologie zu durch-

dringen ist.

2. Brennstoffspezifikationen aus Volumenbilanzen

Unter der Annahme, daB in einem Erennstab keinerlei Wechselwir-
kungskrifte zwischen Brennstoff und Hiille auftreten (oder nur solche
Krafte, die fiir eine bestimmte Modellvorstellung vernachldssigbar
klein sind), werden fiir den Brennstoffbereich Volumenbilanzen fiir
die festen und die nicht ins Gasplenum abziehenden gasformigen
Spaltprodukte aufgestellt, aus denen fiir die Ausgangsdichte und
Ausgangskonfiguration des Brennstoffes Bestimmungsstiicke gewonnen

werden konnen.

2.1 Totale Schwellvolumenbilanz

Eine derartige Bilanz war bereits der Ausgangsschritt einer
entsprechenden Betrachtung in Beitrag V und hat dort zu einer "Ab-
brandformel' gefilhrt. Diese Bilanz wird hier in eine etwas allge-
meinere Form gebracht, um mit den nachfolgenden separaten Volumen-

bilanzen vergleichbar zu werden.

Der Grundgedanke ist hierbei, dabl beim maximal zuldssigen Abbrand
der "Schwellvolumenbedarf'" fiir die nicht entweichenden Spaltprodukte
gerade gleich dem im Brennstoffabschnitt fiir ein Schwellen verfiig-

baren Volumen wird. Letzteres setzt sich aus folgenden Anteilen zu-~

sammen :
Ve (cm3/cm) duBeres Hohlvolumen im Brennstoffbereich, z.B.
Spalt zwischen Brennstoff und Hiille
vy (cm3/cm) inneres, makroskopisches Hohlvolumen im Brenn-
stoffbereich, z.B. Einsenkung ("dishing'") der
Tabletten
vy! (cm3/bm) inneres, mikroskopisches Hohlvolumen (Poren),

soweit fiir das Schwellen verfiigbar.
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Der gesamte Schwellvolumenbedarf ist gegeben durch
Vo (cm3/cm) den Platzbecdarf der festen Spaltprodukte

VS (cm3/cm) den Platzbedarf der nicht entweichenden
gasformigen Spaltprodukte.

Damit ergibt sich als Ansatz filir die Volumenbilanz:

1] —
Vg + Vp + V) = Vp+V (1)

Um zu einem Ausdruck fiir das verfiigbare Porenvolumen Vﬁ zu kommen,

teilen wir das ganze Brennstoffvolumen VF in 3 Teile

v = vpl + vkr + Vtt 2)

wobel bedeutet

Vpl (cm3/cm) den plastischen Brennstoffbereich
Vir (cm3/cm) den Kriechbereich
Vi (cm3/bm) den starren Tieftemperaturbereich

Jeder dieser Bereiche weist die einheitliche Brennstoffporositiét p
auf, die mit der relativen Brennstoffdichte\?F (in % der theoreti-

schen Dichte) einfach verkniipft ist:
b = 1 —‘-?F (3)

Die Poren in den 3 Bereichen sind nun verschieden verfiigbar fiir

das Spaltproduktschwellen. Dies wird durch die Verfiigbarkeitsfak-

toren
13 -: fiir den plastischen Bereich
m fiir den Kriechbereich
n fiir den Tieftemperaturbereich

angegeben., Somit ergibt sich fiir das verfiigbare Poremvolumen

L} —_
v = pCQ.Vpl +mV

P +n Vtt) (4)

kr
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Die Volumenanteile der 3 Brennstoffbereiche sind nun durch

X (Wcm) die Stableistung
Ta (OC) die Temperatur an der Brennstoffoberfliche
Tr (°c) die als echarf angenommene Temperaturgrenze

zwischen Tieftemperatur- und Kriechbereich

Tpl (°c) die (ebenfalls als scharf angenommene))Grenze
zwischen Kriechbereich und plastischem Brenn-

stoff

festgelegt wie folgt:

Vv = ol . VF

<3
1

Kr B . Vg (5)
Vit ¥V

mit o€ + B + "= 1. Die zuletzt eingefiihrten Bruchteile <&, B,Xwer—

den nun fiir den Fall konstanter Wdrmequelldichte, wie sie im schnel-

len Neutronenflufl praktisch vorliegt, berechnet. Die radiale Tempe-

raturverteilung r = r(T) im Stabquerschnitt ist dann gegeben durch

T
2 2 L5
= 1 - — kdT (6)
i °F { X jTa }

wobei k die Widrmeleitfdhigkeit des Brennstoffes und rp den Auflen-
radius des Brennstoffzylinders darstellen. Durch Einfithren der

Wertepaare in (6)

T = Tkr — T = I
T = Tpl —)r = rpl
ergeben sich die Bereichsbruchteile zu
r 2 Tpl
oC=—£1-=1-ﬂfde
r 2 X T
F a
L2 .2 To1
B o= —E P2 = X { kAT (7)
r X
F T
T kr
r 2 r 2 k>»
- o~
Yy = =X =4—“Jk_d'r
X
IF 7
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Nachdem nun alle Bestimmungsstiizke fiir das verfiligbare Porenvolumen

definiert sind, wird dieses zculiefiich mit (3), (%) und (5) zu

VP' = (1-3F) (£ E-z— fiz —;-a*’n)VF = (1—8F)g y VF (8)

unter weiterer Einfilhrung der Abkiirzung
g =oCe+ Bm  + Yn (9)

Jetzt @8ind die Ausdriicke VR und V, fiir den Schwellvolumenbedarf

nzher auszufilhren. Beide sind proportional zum

Abbrand A (MWd nro kg Schwermetall)

Der Platzbedarf fiir die festen Spaltprodukte ist weiterhin propor-

tional zum 100 % dichten Festkornervolumen

Vp = 8zVp hp A (10)

wobel die Konstante

hp (kg/MWd) das relative Schwellvolumen infolge der

festen Snaltprodukte

darstellt. Der Platzbedarf fii» den nicht entweichenden Teil der

Spaltgase tritt nur im Kriechbereich auf und ist diesem proportional

Vg = BV h A (11)

und hier ist die Konstante

h_ (kg/MWd) das relative Speltgasschwellen im Kriechbereich

Nun 138t sich der Ansatz (1) mit Reslitit erfiillen. Unter Einfiih-

rung von (8). (10) und (11) ergibt cich als maximale Brennstoff-

dichte v, +V
-—g—v——g + g - B h A
s s
S = (12)
g + hR A

Hierzu gehdren die Abkiirzungen g sowie ¢, B und ?ﬁ wobel in letzte-
ren die Integrale von (7) durch Einfihrung der konstanten mittleren

Warmeleitfzhigkeit k aufpgeiost werden. Somit:
g g
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Lyk A
ol = 1-T (Tpl-—Ta)
4Lk
B = —Tir— (Tpl - Tkr)
i } (13)
LTk
3’: _X-— (Tkr-Ta)
= ok E Bm + n
g + I y

Formel (12) wird nun numerisch ausgewertet. Als Beispiel wird ge-

nommen:
X = LooW/em ; k¥ = 0,023 W/em °C
o o} _ o
T, = 900°C ; T, = 1300°C; T, = 1700°C
{ = 0,8 ; m=0,5;n=0,3
hp = 1,6 ° 107> kg/MWd ; h = o,b - 10" kg/Mid

Die Beziehungen (13) liefern damit als Eingabedaten fiir (12)

< = 0,448
8 = 0,276 g = 0,589
a" = 0,276

Fig.1 bringt die graphische Darstellung vonngF(A) und zwar fiir
3 Fglle, ndmlich

Fall 1: VG = O H VD = 0
Fall 2: VG = 0,03 - VF H VD = 0
Fall 3: V., = 0,03 - Vo ; V; = 0,02 Vp

In Fall 1 entspricht die Brennstoffdichte der Schmierdichte. Diese
darf bei 400 W/cm und einem Abbrand von z.B. 60 MWd/kg U+Pu also

nicht hoher als 85 % der th.D. genommen werden.

2.2 GSeparate Schwellvolumenbilanzen

Die hier folgenden Uberlegungen setzen voraus, daB die totale
Volumenbilanz, wie sie in 2.1 diskutiert wurde, erfiillt ist, sozu-

sagen als notwendige Bedingung. Auch hinreichend ist diese aber nur
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unter der begleitenden Annahme, daB die fiir das Schwellen zur Ver-
fligung stehenden Hohlvolumina nicht Srtlich gebunden, sondern radial
frei verschieblich sind. Diese Annahme ist nun bei den iiblichen
Brennstofftemperaturen zwar sicherlich weitgehend erfiillt, aber

nicht selbstversténdlich.

Um die Ziige eines verfeinerten Brennstoffmodells zu diskutieren, wird
nun angenommen, dafl die freie Volumenverschieblichkeit nicht mehr
gewdhrleistet ist. Es ist immerhin denkbar, daB dies in den "kalten"
Teilen der Brennstdbe, also z.B. in Bereichen um und unter 300 W/cm
Stableistung der Realitdt nahe kommt.

Bei vollst&dndiger lokaler Blockierung der Hohlvolumina miiBte man
dann eine Anfangsverteilung fordern, die genau dem lokalen Schwell-
bedarf geniigt, also z.B. eine genau gleichmiBige Verteilung iiber
den ganzen Hiillinnenquerschnitt. So ein Brennstoff ist praktisch
nicht herstellbar - wegen der radial verschiedenen Porenverflig-
barkeiten miiBte die Porositidt radial sich &@ndern -~ und sicher

auch nicht notwendig. Ein sinnvoller Zwischenweg fiir die praktische
Auswertung des verfeinerten Modells teilt das ganze Hiillinnenvolu-
men (Brennstoff + HohlrZume) in 2 Zonen ein, deren Grenzen nicht

verschieblich sind. Entsprechend Fig.2 ergibt sich

- eine HuBere Zone (Z_) mit dem "starren" Brennstoffvolumen

1
Vtt und dem Spalt VG

- eine innere Zone (Z2) mit dem Kriechbereich V dem plas-

kr’
tischen Bereich Vpl und einem evt. Hohlvolumen (z.B. Ein-

senkung oder zentrales Loch) Vp

Die in beiden Zonen verfiigbaren Schwellvolumina sind

Z1 = VG + pn Vtt
Z, = V (v v, ) ()
2 = 'p*t? pL ¥ ™ Vir

Die separate Schwellvolumenbilanz fiir die HuBere Zone setzt Z1

aus (14) in Vergleich mit dem dort herrschenden Schwellvolumenbe-

darf analog zu (10); Ergebnis mit Pp = 1-p:

Vg+npyVp = (1-p) J’VF hy A (15)
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Hierin wird nun die Porositdt p nicht durch die Brennstoffdichte
3F ersetzt, sondern durch die Schmicrdichte‘gs (% der th.D.). Da-
bei ist es ndtig, den Hiillinnenradius R einzufiihren gemdR der Be-

ziehung:

(1-p) V; = YR s (16)

(16) in (15) eingesetzt ergibt als Gleichung fiir die HuBere Zone:
~ 2
VG+Jf'nVF = KR S, Z‘(n+hRA) (17)

Fir die innere Zone muf Z, aus (14) mit 2 Ausdriicken analog zu

(10) und (11) zusammengefiihrt werden:

Vy + p Vp(« Pr B8 m) = (1-p) (+B) Vohp A+ BVoh A (18)

Formel (18) wird dann noch mit (16) umgebildet mit dem Ergebnis:

vy + «l+Bm-18 h A) Vg =’ﬁ'323$ [4& Bm+ G+8) hp AJ (19)

Dazu kommt noch eine dritte triviale Bilanz:

~ 2
Vo + Uy + VvV = TR (20)

Die 3 Gleichungen (17), (19) und (20) eignen sich zur Ermittlung
der 3 Unbekannten VG, VD und VF' Nach der im Prinzip einfachen alge-

braischen Aufldsung formieren sich die folgenden Resultate

fiir das gesamte Brennstoffvolumen:

1 -9 (g +h,A)
VF=’|TR2 5 R (21)
1+Bh A-g

fiir das Hohlvolumen in der ZHuBeren Zone:

v 2 ysg[;('lﬂ’s h_ A) + hpy A (1+n+8 h_ A - g)] -

1+BhSA—g

VG =

(22)

fiir das Hohlvolumen in der inneren Zone

o2 S hy A [1-p(1+n+8 h_ A = g)] + (1-gn)B h_ A - (1-g ) (g=yn)

T+Bh_A-g

(23)
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Daraus werden nun GroBen abgeleitet, die flir die Spezifikationen

des Brennstoffs praktisch bedeutsam sind, ndmlich

~_2
. . /§ R
- die Brennstoffdichte p. = ——; - &5 (24)
VD
~ der Anteil an innerem Hohlraum H = ——=% (25)
# R
VG
- der Anteil an HuBerem Hohlraum G = =—% (26)
¢/ R
VG
- das duBere SchwellmaB 4 = —— (27)
2FR '

Dabei gibt das eben definierte "HuBere SchwellmafB" die nétige radiale
Anfangsspaltbreite zwischen Brennstoff und Hiille bei Tablettenbrenn-
stoff oder ein #Hquivalentes voll nutzbares Hohlvolumen in der Zuflleren

Brennstoffzone an.

2.3 Grenzbedingungen

Die praktische Auswertung dieser mit den separaten Schwellvolu-
menbilanzen erzielten Ergebnisse mufl natiirlich in einem sinnvollen
Anwendungsbereich erfolgen. Es lassen sich allgemeine Grenzbedingungen
formulieren, die dies gewdhrleisten und so ausschlieflen, daB Volumina
negativ werden und dgl. Es zeigt sich, daB 4 derartige Bedingungen

ziemlich zwanglos aufzustellen sind:

1. Der innere Hohlraum H kann nicht negativ werden, d.h.

>
VD = 0.

2. Der ZuBere Hohlraum G kann ebenfalls nicht negativ wer-
>

den, d.h. VG = O.

3. Das Brennstoffvolumen kann nicht grdBer als das Hilllinnen-

volumen sein, d.h. VF = 7R2.

L. Die Brennstoffdichte kann nicht griéBer als 1 werden,
-

d-h- ‘?F = 1-
Aus diesen Bedingungen folgen durch Einfiihrung der ermittelten Be-~
ziehungen fiir Vi VG und Vg nach (23), (22) und (21) Uagleichungen,

die den Abbrand eingrenzen. Dabei werden die in A quadratischen
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Glieder vernachldssigt, da sie sehr wenig Einflufl haben. Es ergibt

sich fiir
(1- ©) (g~4m)
- VD g o : A ?-‘ - \95-%5 J.h (28)
©s hp [‘I-ak(’nn-gZ/ + (1=~ ?Srn) B h
(M- )n
- v, Z 0 A2z S (29)
j; /LR (M+n-g) + n 8 hé]
(1-p)¢g
- v, SR a2 P (30)

\f; hR + B h8

< 1 --Ps

1 @ A = (31)
Ps (hR + 8 hs)

A

- &5

Die zuletzt angefiihrte Bedingung (31) ist dabei von prinzipieller
Bedeutung. Sie gibt - im wesentlichen abhingig von der Schmier-
dichte_9S ~ eine obere Grenze des Abbrandes an, unterhalb der

eine Brennstabauslegung nach dem Zweizonenmodell mdglich ist. Dabel
ist die Grenze selbst nur dann erreichbar, wenn die Brennstoffdichte
100 % der theoretischen Dichte ist und somit alles Leervolumen in
offenen Hohlrdumen konzentriert ist. Dieser Grenzfall wird mdglicher-
weise bei einvibriertem erschmolzenem Oxydpulver angenzhert. Ein
numerisches Beispiel dieser Grenzbedingung (31) ist fiir den Fall

X = 300 W/cm und Ta = 800°C - dis anderen notigen Zahlenwerte
gemdB 2.1 - in Fig.3 dargestellt.

Die 3 anderen Beziehungen (28), (29) und (30) geben untere Abbrand-
grenzen an. Dies ist aber nur dahingehend zu inte:p‘etieren, daB
unterhalb dieser Grenzen die Anwendung dieses Brennstoffmodelles
nicht sinnvoll ist. Natiirlich ist jeder beliebig niedrige Abbrand
hinsichtlich des Volumenbedarfs fiir die Spaltprodukte vorteilhaft.
In Fig.4 werden diese unteren Grenzbedingungen wieder fiir den nu-
merischen Fall ;{ = 300 ¥Y/cm und Ta = 800°¢ ausgewertet. Von prak-
tischer Bedeutung ist nur die oberste dieser Grenzen, im vorliegen-

den Fall diejenige aus V. 2 O.

D
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2.4 Numerische Beispiele

Fir die praktische Auswertung der separaten Schwellvolumenbi-
lanzen werden nun Beispiele zu den formelmiBigen Ergebnissen -~
Formeln (21) bis (27) - ongegeben. Dabei setzen wir folgende

"Konstanten" als bekannt voraus:

kK = 0,023 W/em °C
(o] - [o]
Typ = 1300°C 5 T, = 1700°%C
8 = 0,8 3m=0,5;n=20,3
hp = 1,6 - 1072 kg/Mua ; h_ = 0,4 - 1072 Kkg/MWd

Prinzipiell variable Eingabedaten sind:
R, Ly Tay Xv A
Gesucht wird in Abhingigkeit von diesen Variablen

- die Brennstoffdichte ~?F
-~ der innere Hohlraum H
- der HuBere Hohlraum G

bzw. das SchwellmalBl d

Fiir eine graphische Darstellung halten wir hier 3 der variablen

Parameter ganz fest, namlich

R = 0,26 cm
T = 800°
a

X = 300 W/cm

Fiir die Schmierdichte Ss werden zwei diskrete Werte betrachtet:
[ 0,85 (Tig.5)
gS 0195 (Flg.6)

In den beiden Figuren 5 uad 6 sind dann die gesuchten GrdBen

il

S%, H, G und d in Abh#ngigkeit vom Abbrand A aufgetragen. GemdB
den Figuren 3 und 4 ist der hier ausgewertete Bereich auch sinnvoll,
fir die Schmierdichte Qs = 0,85 erlauben die Grenzbedingungen einen

Abbrand zwischen etwa 5C und 100 MV'd/kg, fwrs?s = 0,95 liegt der

Bereich nur zwischen 15 und 30 MWd/kg.

Man muB} sich dariiber im kXlarea sein, daBl die Kurven in den Figuren
5 und 6 nicht die einzigea Mdglichkeiten der Brennstoffauslegung

angeben, wohl aber jewsils dis unter dem Gesichtspunkt der unbedingt
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ndtigen Brennstoffdichte optimalisierte Konstellation. Wenn also

z.B. bei 85 % Schmierdichte 70 MWd/kg U+Pu an Abbrand erforderlich
ist, dann muB die Brennstoffdichte ~ d.h. z.B. die Tablettendichte
91,4 % th.D. sein. Fiir den inneren Hohlraum, z.B. in Form einer Ein-
senkung in den Tabletten, ist 3,6 % ndtig. Der HuBere Hohlraum, z.B.
in Gestalt des Spaltes zwischen Brennstofftablette und Hiillrohr, mufl
3,4 % des Gesamtvolumens aufweisen. Natiirlich bleibt dieses Abbrand-
ziel auch erreichbar, wenn iiber diese Forderungen hinaus die Tablet-
tendichte noch hdher gewdhlt wird und dementsprechend auch die freien

Hohlrdume noch groBler sind.

2.5 Lokale Optimalisierung

Wihrend sich die numerische Auswertung der separaten Schwell-
volumenbilanzen in 2.4 auf eine bestimmte reprisentative Stelle des
Brennstabes ~ an der eben Ta = 80000 und Xf: 300 W/cm herrscht -
bezog, kann man das System der ermittelten mathematischen Bezie-
hungen auch in flexibler Weise ausniitzen. In erster Linie bietet
sich hierbei eine atiale Optimalisierung in der Weise,an, dall jedem
Stababschnitt die hdchstmdgliche Schmierdichte zugeteilt wird. Es

ist hierbei der funktionelle Zusammenhang
S = & (X A, T 5 9py Hy G)

bei konstantem R in Richtung_@S zu maximalisieren. Dieser Zielrich-
tung liegt der Gedanke zugrunde, durch zunehmende Dichte an den
groflen kdlteren Abschnitten eines Brennstabes die mittlere Schmier-

dichte zu erhdhen. Dies wiirde

- zur axialen FluBabflachung beitragen,
- die kritische Masse der Spaltzone erniedrigen,

- die interne Brutrate erhidhen.

Eine andere Stufe der lokalen Optimalisierung hat sich der radial
verschiedenen Beanspruchung in der Reaktorspaltzone anzunehmen. Der
Effekt der radialen FluBabflachung, wie er in den groBen Schnell-
briiter-Referenzentwiirfen durch Aufteilung in 2 Zonen verschiedener
Spaltstoffanreicherung erreicht wird, liefle sich durch lokale An-

passung der anderen Brennstoffspezifikationen weiter akzentuieren.
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3. Die Fabrikationskosten von Brennstdben

Das Ziel dieser Studie ist es, filir Brennstibe die Abhdngigkeit

der Fabrikationskosten von verschiedenen bedeutsamen Parametern

zu analysieren und formelmdfig darzustellen; dabei wird vielfach
auf eine detaillierte Kostenanalyse verwiesen, die kiirzlich auf
einem Symposium vorgelegt wurde Zfﬁ;7. Wir wiederholen hier die
wichtigsten Einzelheiten der Herleitung und der Ergebnisse und fii-
gen weiterhin einen zus#dtzlichen Vergleich mit frilheren Kosten-
hypothesen an. Die ganze numerische Auswertung bezieht sich auf

Zahlenbereiche, die filir schnelle Reaktoren typisch sind.

3.1 Problemstellung

Die Fabrikationskosten der Brennstdbe sollen in Bezug auf die
jeweils enthaltene Menge an Uran urnd Plutonium ("Gehalt von Schwer-

metall") spezifiziert werden. Im einzelnen sollen angegeben werden

- die spezifischen Brennstoffkosten F  (DM/kg U+Pu), die sich
auf die Menge U+Pu in der Spaltzone des Brennstoffes be-

ziehen,

- die spezifischen Achsialblanketkosten B (DM/xg U), welche

die zusdtzlichen Kosten fiir die achsialen Brutmintel -

bezogen auf die dortige Menge an U - enthalten,

- die mittleren spezifischen Kosten K  (DM/kg U+Pu), welche
den auf die Gesamtmenge an U+Pu bezogenen Mittelwert

aus den Bereichskosten B und F darstellen.

Eine grundsdtzliche Annahme fiir die Stabauslegung, die der Kosten-
analyse zugrunde liegt, ist die "integrierte" Konstruktion des
Stabes mit einer Brennstoffzone, achsialen Brutmdnteln und einem
Spaltgasraum. Alle wesentlichen Stabmerkmale entsprechen dem Refe-
renzentwurf fiir einen 1000 MWe natriumgekiihlten schnellen Briiter
zf?{;7. Eine typische Ldngenverteilung der Stabbereiche ist in
Fig.7 dargestellt. Der fiir die Berechnungen herangezogene typische
Brennstoff besteht aus Mischoxidtabletten mit 15 % PuO2 und einer
Schmierdichte von 85 % der theoretischen Dichte. Die Hiille besteht
aus Edelstahl mit einer VWandstdrke von 0,35 mm.

Von der Vielzahl der EinfluBgrcdBen werden die nachfolgenden Para-

meter mit den angegebenen Bereichen bei den Kostenanalysen im
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Detail beriicksichtigt:

- Brennstoffdurchmesser d (in mm), definiert als der Hiillinnen-

durchmesser

A

<

Bereich 5,0 d 8,0 mm

- Brennstofflinge Ly (in mm), ohne Endkappen und Spaltgas-

raum

Bereich 400 = Ly £ 1200 mm
~ Achsialblanketlinge LB (in mm), setzt sich evt. aus oberem
und unterem Brutmantel zusammen
Bereich 300 = Ly T 900 mm

~ Fabrikationskapazit&t CF an Pu-haltigem Brennstoff (in t/Jahr

' Bereich 10 = Cp £ 100 t/Jahr

Nicht beriicksichtigt in den Kostenberechnungen ist der Preis fiir
das U- und Pu-Ausgangsmaterial, ebenso keine Pachten und Zinsen
fiir das Pu wdhrend der Verarbeitung. Auch der Wert fiir die Pu-~
Verluste ist nicht eingeschlossen. Doch wird eine Arbeitsweise
verlangt, bei der die Verlustrate unter 1 % liegt. Vorausgesetzt
wird das gegenwdrtige europdische Kosten- und Preisniveau und der
Ablauf einer kontinuierlichen Produktion mit 100 % Auslastung der
Kapazitdt. Schliefllich ist auch die Assemblierung fertiger Brenn-
stdbe zu Brennelementbiindel nicht in den hier angefiihrten Kosten

enthalten.

3.2 Parameteranalyse der Brennstoffkosten

Als Ausgangsdaten fir die Kostenanalyse standen die von den
Firmen NUKEM/ALKEM numerisch kalkulierten Fabrikationskosten zur

Verfiigung 173;7, und zwar fiir die einzelnen Parameterkonstellationen

4 =5,6und?mm
LF = 525 und 955 mm
cF = 20 und 100 t UOZ-Puoz/Jahr

In Tabelle 1 sind diese Zahlenwerte, aufgegliedert nach den 8
Kosteninkrementen F1 bis F8, zusammengefaflt. Aus diesen Zahlen-

werten lassen sich numerische Formeln fiir die einzelnen Inkremente
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herleiten, Tabelle 2 zeigt als Beispiel den Fall fiir 100 t/Jahr
Brennstoffkapazitdt. Kombiniert filhren diese Inkremente nach leich-

ter Abrundung einiger Koeffizientsn zu der allgemeinen Endformel:

L
1925 1,82 I
F = P {150 + = + 1470(d 2 T - 550 (32)
Dabei ist P der kapazitdtsabhingige Fektor:
0,4
>
P = (lqu) (33)
F

Der Faktor P entspricht in seiner TForm einem Potenz gesetz der Gesamt-
kosten mit einem "Degressionsexponenten" von O,6. Dies deckt sich

mit den Erfahrungen in der chemischen Fabrikationstechnik.

3.3 Blanketkosten und mittlere spezifische Kosten

Die zusHtzlichen spezifischen Kosten fiir achsiale Brutmintel
hdngen nicht von deren Linge LB ab, dz die bendtigte Menge an UO2
und der Zusatzbedarf an Hiillrohr dieser Linge streng proportional
sind. Es geniigt hier, die 3 Kosteninkremente gemdB Tabelle 3 heran-
zuziehen. Fiir die Herleitung einer znalytischen Beziehung beschrinken
wir uns nur auf die 100 t/Jahr-Werte, da UO2 fiir Schnellbriiterzwecke
wohl immer aus einer Grofiproduktion filir thermische Reaktoren abge-

zweigt wird. Das einfache Ergebnis lautet:

934 1243
B = 2 + =z (34

Die mittleren spezifischen Kosten ergeben sich schlieBilich durch

entsprechende Wichtung aus F und B:

K=TTT.F+T-TT.B (35)

3.4 Numerische Auswertung und Diskussion

Die numerische Auswertung fiir dic spezifischen Brennstoffkosten
F gemdaB (32) ist in Fig.8 graphisch dargestellt, und zwar fiir ver-
schiedene Werte der Brennstofflinge LF' Die Kapazitadtsabhadngigkeit
nach (33) bringt Fig.9 und die spezifischen Blanketkosten nach
(34) Fig.10.
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AbschlieBend ist ein Vergleich mit einfacheren Kostenhypothesen
angestellt. Eine derartige frilhere Hypothese nahm an, daB die
Fabrikationskosten eines einzelnen Brennstabes (bei konstanter
Linge) konstant und somit unabhingig vom Brennstoffdurchmesser
seien. Dies ist gleichbedeutend mit der Annahme, daB die hier her-
geleiteten spezifischen Brennstoffkosten proportional zu 1/d2
wiren. Um unsere Kostenformeln mit derartigen einfachen Hypothe-~
sen praktisch vergleichen zu koénnen, stellen wir den tatsidchlichen
Kurvenverldufen fiir F, B und K hypothetische Kurven gegeniiber,

die von identischen Werten im Referenzpunkt d = 6 mm ausgehen. Der
Kurvensatz F', B', K' gibt die Hypothese einer reinen 1/d-Abhingig-
keit wieder, wdhrend der Satz F", B", K" die Hypothese der konstan-

ten Stabkosten verkorpert, also

1
F'y B', K' « 3

(36)
F", B"’ Kll ~ -1_-
2

d
In Fig.11 sind die spezifischen Brennstoffkosten mit dem Vergleich
zwischen F, F' und F" dargestellt, in Fig.12 sind die Blanketkosten
B, B' und B" aufgetragen und in Fig.13 die mittleren spezifischen
Kosten K, K' und K".
P 1000 mm tritt fast keine
1/d2-Abh5ngigkeit mehr auf. Die hier kalkulierten Kostenarten kom-

In dem ausgewdhlten Zahlenbeispiel L

men der 1/d-Abhingigkeit viel ndher als der alten Hypothese der kon-
stanten Stabkosten. Es ist aber immerhin im Auge zu behalten, daB
der 1/&2-Einfluﬁ bei abnehmender Brennstofflinge gemiB (32) wieder

zunimmt, wenn er auch in keinem Falle iibermiBig werden kann.

Einige SchluBbemerkungen sollen die weitere und allgemeine Anwend-
barkeit der bei dieser Studie erzielten Ergebnisse kommentieren

wie folgt:

a) Die absolute Genauigkeit der Kostenarten ist naturgemiB be-
schrédnkt, es werden sicherlich Anderungen im Zuge der weiteren
Entwicklung und Erfahrung auftreten. Die relative Genauigkeit,
z.B. fir einen Vergleich verschiedener Brennstoffdurchmesser,

ist sicherlich viel hoher.
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Den Studien lag ein Pu~Gehalt von 15 Gew.% PuO2 zugrunde. Es
wird angenommen, dafl sich die Kosten nur wenig &ndern, wenn
ein anderer Pu-~Gehalt im Bereich zwischen etwa 10 und 20 % PuO
aktuell ist.

2

Wenn anderes Hiillmaterial als die hier betrachtete Edelstahl-
klasse, z.B. eine Ni-Basislegierung mitkalkuliert werden soll,
diirften die Kosteninkremente F_ und B, spilirbar ansteigen, ins-

5 3

besondere wenn das Material nicht marktgingig ist.

Als Brennstoff-Form wurden hier Tabletten angenommen. Bei
vibriertem Pulverbrennstoff lassen erste grobe Schdtzungen ein
ghnliches Kostenniveau erwarten. Es besteht aber noch viel zu

wenig Erfahrung fiir eine einigermaflen verldBliche Aussage.

Die hier vorausgesetzte 100%ige Auslastung der Fabrikationsan-
lage stellt einen Idealfall dar. Es ist sicher, daBl eine niedri-

gere Auslastung von z.B. 75 % hdhere Kosten erzwingt.

Es kann angenommen werden, daB die Verarbeitung von "schmutzi-
gem" Plutonium, wie es der Brennstoffkreislauf eines schnellen
Briiters verlangt, ohne wesentliche Mehrkosten erfolgen kann,

wiewohl die Strahlenbelastung durch die hdheren Pu-Isotope eine
entsprechende Modifizierung einzelner Fabrikationsschritte ver-

ursachen wird.

L4, Das Problem der Brennelement-Theorie

Trotz aller theoretischen Ansdtze ist bis zu einer geschlossenen

Brennelement-Theorie noch ein weiter Weg zuriickzulegen. Es gelingt

aber zunehmend, die Begriffe prdziser zu fassen, um damit erst ein-

mal das Problem richtig zu formulieren. Das Wesentliche dabei ist

der funktionelle Zusammenhang zwischen den verschiedenen Parameter-

gruppen. Es konnen 3 solche Gruppen unterschieden werden, ndmlich

-~ die Funktionsparameter E
~ die Fabrikationsparameter S

- die okonomischen Parameter P
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Dabei versteht man unter den Funktionsparametern im wesentlichen
die gewlinschte betriebliche Beanspruchung und unter den Fabrika-
tionsparametern die Elemente der Herstelluagsspezifikationen,

siehe Beitrag I, Tabelle I. Die dkonomischen Parameter umfassen
z.B. die spezifische Brennstoffbelastung, die Fabrikationskosten
und 8hnliche Elemente des Brennstoffkreislaufes. Wenn nun unter

E, S und P Vektoren mit der jeweils ndtigen Komponentenzahl ver-
standen werden, ist die Formulierung des Problems der Brennelement-

Theorie gegeben durch

S = M (E, P)

wobei die Matrix M die Vektoren verkniipft. Das Problem ist geldst,
wenn die Struktur der Matrix M analytisch ermittelt ist. Vorerst

beschranken sich die Untersuchungen hauptsd@chlich auf einen tech-
nischen Teilbereich der gestellten Gesamtaufgabe, ndmlich auf den

Zusammenhang
S = M' (B)

wobei die gesondert betrachteten Skonomischen Parameter als Rand-
bedingungen vorgegeben werden. Die bisher formulierten analytischen
Ergebnisse stellen somit Einzelbezichungen zwischen verschiedenen
Komponenten der definierten Vekioren dar. Die tatsdchliche Ldsung
des Gesamtproblems ist eine langfristige Aufgabe, fiir die gezielte
Einzelexperimente bei definierter Herstellungstechnik unter ratio-
naler okonomischer Durchdringung das Ausgangsmaterial liefern

miissen.
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Tabelle 1

Numerische Ausgangsdaten fiir die Brennstoffkosten F in Deutsche Mark (DM) pro kg U und Pu

Fabrikationskapazitlit Cg

20 t Mischoxid pro Jahr

Lp (mm)

525

100 t Mischoxid pro Jahr -

© 02 = IIIX

Brennstoffllinge 955 525 955
Brennstoffdurchmesser d (mm) 5 6 7 5 6 ? 5 6 Vi 5 6 Vi
F, Kosten fir UO,-Pulver 35 35 3| 35 35| 35| 35 35| 35 35| 35 35
F, Herstellung des PuO,-Pulvers 152 | 152 | 152 152 | 152 152 | 59 59| 59 59| 59 59
,F3 Herstellung der Tabletten 363 | 300 | 252 363 | 300| 252 | 171 152 | 131 171 |1 152 131
F, Pu-Analysen 8k | 84| 84 84| 84 84| 50| 50| 50 | 50| 50 [ 50
Fg Hillrohre 179 | 129 | 97| 152 | 111| 83| 133 | 96| 73 | 114 | 82 62
F6 Stabherstellung 569 438 334 | 344 | 262| 205| 322 | 240 | 188 193 | 146 113
F7 Kontrollkosten 215 | 162 | 127] 122 93] 72| 111 83| 66 60| 46 38
Fb Sonstige Kosten 257 | 239 | 223| 229 | 215| 205| 100 92| 86 93| 82 79
F = %‘ g Summe | 1854 |1539 | 1304|1481 | 1252|1088 | 981 807| 688 | 775 | 652 | 567




XIIT - 21

Tabelle 2 Inkremente der Brennstoffkosten fiir die
Kapazitit 100 t Mischoxid pro Jahr

F, = 35
F, = 59
g . Joz2 _ 1085
3 a a
F" = 50
126 269 )
F. = -—-+.-1§2 1
5 ( d d {
1 2145)

F = 2—*' 1
6 ( d d {
r, = (22,2622)

7 ( a d
F <§z_1@2) {1
8 d d2

3.40 x 10'“ (LF - 525)}
9.23 x T (Lp - 525)}
10.29 x 1o (LF 525{}

2.02 x 10'“ (LF - 525)}

Tabelle 3 Numerische Ausgangsdaten fiir die Blanketkosten B in
Deutsche Mark (DM) pro kg U

Fabrikationskapazitit

20 t UO, pro Jﬂwl 100 t UO, pro Jahr

Brutstoffdurchmesser €mm)

5 6 7 -5 6 7

1 Kosten fiir UOZ-Pulver

B, Herstellung der Tabletten

B_ Umhiillung

b1 | b1 | b1 41 41 41
51 | 48 42 51 4g 42

61 | 45 34 hs 33 25

B = Z: B " Summe

153 (134 117 137 122 108
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