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Kurzfassung

Das vorliegende Vorhaben beschaftigt sich mit den sicherheitstechnisch relevanten Ei-
genschaften unterschiedlicher Konzepte der sogenannten Accident-tolerant Fuels
(ATF). Als ATF bezeichnet man alternative Kernbrennstoffe bzw. Brennstoffkonzepte,
die im Vergleich zum bisherigen Standardsystem von Urandioxid und Zircaloy das Ver-
halten des Kerns unter Storfallbedingungen vor allem im Hinblick auf dessen Kuhlbarkeit
verbessern, oder Karenzzeiten fur das Wiederherstellen der Notkiihlung verlangern bzw.
den Verlust der Kiihlung im Kern fir einen betrachtlich langeren Zeitraum tolerieren kon-

nen, ohne eine signifikante Menge Wasserstoff zu erzeugen.

In einem ersten Schritt des Vorhabens wurden durch eine Literaturrecherche die aktuell
verfolgten, unterschiedlichen ATF-Konzepte recherchiert, und soweit mdglich sicher-
heitstechnisch bewertet. Wahrend viele dieser Konzepte bislang lediglich im Labormal}-
stab vorliegen oder erst auf langere Sicht von grofdtechnischer Bedeutung sein kdnnen,
zeigte sich, dass Chrom-beschichtete Zircaloy-basierte Hullrohre sowie Hullrohre aus
einer Eisen-Chrom-Aluminium-Legierung (FeCrAl) sich bereits relativ nahe an der Ein-

satzreife befinden.

In einem zweiten Schritt wurde der GRS Brennstabcode TESPA-ROD erweitert und er-
tlchtigt, um diese beiden Hullrohrmaterialien beschreiben und sicherheitstechnisch be-
werten zu kdnnen. Insbesondere im Falle des FeCrAl waren dazu umfangreiche, tief-
greifende Eingriffe im Quellcode erforderlich, da es sich hier im Gegensatz zum Chrom-
beschichteten Zircaloy um ein komplett unterschiedliches Material gegenuber Zircaloy
handelt. Hier mussten zahlreiche zugrunde liegende Modelle und Parameterrdume ent-
sprechend angepasst werden. Im Zuge der Erweiterung wurde auch die Benutzerober-

flache von TESPA-ROD erweitert und umstrukturiert.

Drittens wurden internationale Aktivitaten auf dem Gebiet der ATF aktiv verfolgt und be-
gleitet. Dazu gehdrt die Beteiligung an dem Topical Opinion Paper on Accident-tolerant
Fuels (TOPATF) der OECD-NEA ebenso wie die Teilnahme an verschiedenen Fachkon-
ferenzen und Workshops zum Thema ATF. Eine weitere Beteiligung ist die Teilnahme
an dem NEA Framework for Irradiation Experiments (FIDES) Joint Experimental Pro-
gramme In-pile Creep Studies of ATF Claddings (INCA). Weiterhin wurde die Grundlage
fur eine kinftige Teilnahme der GRS an dem IAEA Coordinated Research Project
ATF-TS gelegt.



Abstract

The project at hand deals with the safety-relevant properties of different concepts of so-
called Accident-tolerant Fuels (ATF). ATF refers to alternative nuclear fuels or fuel con-
cepts which, compared to the previous standard system of uranium dioxide and zircaloy,
improve the behavior of the core under accident conditions, especially with regard to its
coolability, or extend the grace period for restoring emergency cooling, or tolerate the
loss of cooling in the core for a considerably longer period of time without producing a

significant amount of hydrogen.

In a first step of the project, the currently pursued, different ATF concepts were re-
searched through a literature review and, as far as possible, evaluated in terms of safety
relevance. While many of these concepts have so far only been available on a laboratory
scale or can only be of large-scale technical importance in the long term, it has been
shown that chromium-coated Zircaloy-based cladding tubes and cladding tubes made of
an iron-chromium-aluminium alloy (FeCrAl) are already relatively close to being ready

for use.

In a second step, the GRS fuel rod code TESPA-ROD was extended and upgraded in
order to be able to describe these two cladding materials and evaluate them in terms of
safety. Especially in the case of the FeCrAl, this required extensive, in-depth changes in
the source code, since in contrast to the chrome coated Zircaloy, this is a completely
different material compared to Zircaloy. Here, numerous underlying models and param-
eter spaces had to be adapted accordingly. In the course of the extension, the user in-

terface of TESPA-ROD has also been extended and restructured.

Thirdly, international activities in the field of ATF were actively pursued and accompa-
nied. This includes participation in the OECD-NEA's Topical Opinion Paper on Accident-
tolerant Fuels (TOPATF) as well as participation in various conferences and workshops
on ATF. Another action is the participation in the NEA Framework for Irradiation Experi-
ments (FIDES) Joint Experimental Programme In-pile Creep Studies of ATF Claddings
(INCA). Furthermore, the basis for GRS's future participation in the IAEA Coordinated
Research Project ATF-TS has been set.
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1 Einleitung

Seit Uber vier Jahrzehnten ist in Leichtwasserreaktoren (LWR) niedrig angereichertes
Uran, das chemisch als Dioxid vorliegt und als Pellets in Hillrohren aus Zirkonium-Le-
gierungen zu Brennstaben und Brennelementen verarbeitet ist, der weltweit etablierte
Standard-Kernbrennstoff. Eine entsprechend hohe Betriebserfahrung liegt dafur vor. Ins-
besondere unter normalen Betriebsbedingungen weist diese Brennstoff-Hullrohr-Kombi-
nation sowohl aus 6konomischer als auch aus sicherheitstechnischer Sicht hervorra-

gende, bewahrte Eigenschaften auf /BRA 14al.

Derzeitige Sicherheitsnachweise fir LWR wurden fir oxidische Brennstoffe in Hillrohren
aus Zirkonium-Legierungen gefuhrt. Bei auslegungsiberschreitenden Ereignissen zei-
gen sich einige negative Eigenschaften des heutigen Standard-Kernbrennstoffs: Die
Hochtemperaturoxidation der Hullrohre fuhrt zudem zur Bildung von gro3en Mengen an
Wasserstoff und der Gefahr einer Wasserstoffexplosion. Ferner ist die Warmeleitfahig-
keit der Brennstoff-Form Urandioxid UO- (und auch von U-Pu-Mischoxid, MOX) gering,
so dass der Energieinhalt aufgrund der Nachzerfallsleistung héher ausfallt, was bei re-
duzierter Warmeabfuhr auch zur Kernschmelze fuhren kann. Um den im Sinne einer
verbesserten Unfalltoleranz formulierten, deutlich erhéhten Anspriichen gerecht werden
zu koénnen, werden international seit Langerem alternative Hullrohrmaterialien und
Brennstoff-Formen anstelle der Kombination UO2/Zr untersucht /IAEA 03/, /IAEA 14/,
/BRA 14a/, /BRA 14b/. Entsprechende Forschungsaktivitdten wurden sowohl von Uni-
versitaten, Forschungseinrichtungen als auch seitens der Industrie, insbesondere nach
dem Unfall in Fukushima Dai-ichi 2011, weltweit stark forciert /IAEA 14/, IBRA 14al/.

Unter dem Oberbegriff der Accident-tolerant Fuels (ATF') werden zahlreiche, z. T. deut-
lich verschiedene Konzepte zusammengefasst /CAR 13/, /BRA 14a/, /IAEA 14/,
IZIN 14/, INEA 18a/. Hinsichtlich verbesserter Hillrohrmaterialien werden schitzende
bzw. passivierende Beschichtungen auf den bekannten Zirkonium-basierten Hullrohren,
v.a. Chrom, /ZIN 14/, ITAN 17/, /JUGR 18/ ebenso wie alternative (nicht-Zirkonium-ba-
sierte) Hlllrohrmaterialien erforscht. Dazu gehdren z. B. ferritische Stéhle, Siliziumkar-
bid-basierte Materialien, oder Mehrschicht-Hullrohre aus verschiedenen Metallen, Legie-
rungen oder geeigneten chemischen Verbindungen /BRA 14a/, /ZIN 14/, /IPIN 15/. Als

alternative chemische Brennstoff-Formen sind v. a. modifiziertes Urandioxid, Uransilizide

T Besonders in den USA wird auch der Begriff Advanced Technology Fuels synonym verwendet.
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und Urannitrid-Formen zwecks Erhéhung der Spaltmaterialdichte und der Warmeleitfa-
higkeit Gegenstand aktueller Forschungen /ZIN 14/, /PIN 15/.

Einen Uberblick Uber die umfangreichen internationalen Aktivitaten zu ATF geben z.B.
/BRA 14a/ und /NEA 18a/. Ein wesentlicher Schwerpunkt sind die Forschungs- und Ent-
wicklungsarbeiten zu den ATF im Rahmen der sog. Advanced Fuels Campaign (AFC) in
den USA /BRA 14c/. Das Themenfeld der ATF ist ein hochaktuelles, dynamisches For-
schungsgebiet, in dem in der jingeren Vergangenheit grof3e Fortschritte erzielt wurden
und auch in ndherer Zukunft weiter zu erwarten sind. International werden hier sowohl
durch staatliche Forderung als auch seitens der Industrie groRe Forschungsaufwendun-
gen hin zu Entwicklung, Genehmigung und Einsatz dieser Kernbrennstoffe aufgebracht.
Mehrere Konzepte sind bereits weit fortgeschritten, und es ist eine Frage der Zeit bis
zumindest einige Kandidaten aus dem weiten Feld der ATF in gréBerem Umfang zum
Einsatz kommen werden. Im Labormalfistab gibt es vielversprechende Ansatze, und
erste, unterschiedliche Teststabe (lead test rods) sind in kommerziellen Kernkraftwerken
bereits eingesetzt, z. B. in den USA /WNN 18/, /WNN 19a/, Russland /WNN 19b/, China
/WNN 19c¢/ und der Schweiz /BIS 18a/, /BIS 18b/. Erste Hersteller und Betreiber planen
darlber hinaus, bis zum Jahr 2027 eine erste vollstandige Kernbeladung mit ATF zu
realisieren /BRA 14c/, IKRO 17/, INEA 18a/.

Als ATF bezeichnet man alternative Kernbrennstoffe bzw. Brennstoffkonzepte, die im
Vergleich zum bisherigen Standardsystem von Urandioxid und Zircaloy (im Folgenden
als UO2/Zr-System bezeichnet) die Kiihlbarkeit des Kerns unter Storfallbedingungen ver-
bessern oder Karenzzeiten fur das Wiederherstellen der Notklhlung verlangern bzw.
den Verlust der Kiihlung im Kern fir einen betrachtlich langeren Zeitraum tolerieren kon-
nen ohne Wasserstoff zu erzeugen (abhangig vom LWR-System und den Details des
Unfallszenarios). Eine Vermeidung bzw. starke Verringerung der Hullrohroxidation fuhrt
zu einer deutlich geringeren Bildung von Wasserstoff, so dass keine Explosionsgefahr
entsteht. Die Reduktion der Oxidation verschafft auRerdem eine erhdhte Robustheit ge-
gen den thermischen Schock beim Wiederaufflllen des Reaktordruckbehalters mit Not-
kihlmittel (Quenchen) nach einem Kihimittelverluststorfall (KMV; engl. loss-of-coolant
accident, LOCA). Ferner sollen die positiven thermo-mechanischen Eigenschaften der
Brennstoffe im Normalbetrieb im Vergleich zum UQO,/Zr-System durch ATF mindestens
erreicht oder sogar Ubertroffen werden /BRA 14a/, /ZIN 14/. Fir den Einsatz von ATF in
bereits existierenden oder projektierten Kernkraftwerken ist eine weitgehende Abwarts-

kompatibilitdt dieser weiterentwickelten Brennelemente zu den existierenden



Brennelementen erforderlich. Ziel des Einsatzes von ATF ist die verbesserte Storfallbe-
herrschung im Sinne der Einhaltung der Schutzziele Kihlbarkeit des Kerns und Ein-
schluss der Aktivitét. Die zu betrachtenden bzw. erforderlichen Eigenschaften im Fall

des primar zugrunde gelegten KMV-Stérfalls sind dabei

e eine reduzierte Reaktionskinetik mit Dampf, v.a. hinsichtlich einer geringeren

Oxidationsrate und -warme,

e eine verringerte Erzeugungsrate von Wasserstoff, d. h. Vermeidung von Gasan-

sammlung und potenzieller Explosionsgefahr,

e verbesserte Brennstoffeigenschaften, u.a. eine verbesserte Warmeleitung im
Brennstoff und damit verknUlpft eine verringerte gespeicherte Energie zu Beginn

eines Storfalls,

o verbesserte Hilllrohreigenschaften hinsichtlich Kriechverformung als Folge redu-

zierter Kriechraten bei gleicher Innendruckbelastung,

e eine verringerte Kriechrate als Folge einer verbesserten Spaltgasrickhaltung im

Brennstoff,
weitgehender Erhalt einer Restduktilitdt der Brennstabhdlle, die die Belastungen

des thermischen Schocks Ubersteht.

Die Umsetzung dieser Ziele bringt neben der Verbesserung der Storfallbeherrschung
weitere sicherheitstechnisch relevante Aspekte mit sich, die auch im Lichte der Einhal-
tung der wesentlichen Schutzziele Reaktivitatskontrolle und Sicherer Einschluss zu se-
hen sind. Eine Reihe von weiteren Aspekten muss individuell fir jedes Konzept vor des-
sen groltechnischer Realisierung umfangreich untersucht und bewertet werden, wie
z.B.

o verbesserte Rickhaltung von gasférmigen und anderen Spaltprodukten im

Brennstoff bzw. durch verbesserte Hiillrohrintegritat,
¢ Erhéhung der Brennstoffdichte bei gegebener Geometrie und Anreicherung,
e Anderungen der Anreicherung,
o erweiterte Zykluslange,

o eventuell parallel zum ATF-Einsatz anvisierte optionale Leistungserhéhungen.



Ein wesentliches Ziel der vorliegenden Arbeit ist die Erfassung und Bewertung der
unterschiedlichen, international verfolgten, innovativen und kernschmelzresistenteren
Brennstoff- und Hullrohrkonzepte, die primar das Ziel verfolgen eine erhdhte Stand-
festigkeit des Brennstabs unter Storfallbedingungen gegen Integritatsverlust bis zur
Kernschmelze, sowie der Wasserstofffreisetzung, insbesondere bei auslegungs-
Uberschreitenden Kihlmittelverluststorfallen, zu erreichen. Entsprechende Forschungs-
und Entwicklungsarbeiten werden international in allen bedeutenden Nationen verfolgt,
die Kernenergie zur kommerziellen Energiegewinnung nutzen. Dies betrifft auch Lander
in der unmittelbaren Nachbarschaft von Deutschland. Die volle Einsatzreife erster ATF-

Konzepte wird zeitnah, also innerhalb der nachsten Jahre, erwartet.

Kap. 2 beschreibt die Zielsetzung des Vorhabens. Kap. 3 beschreibt die Recherche-
arbeiten zum Internationalen Stand von Wissenschaft und Technik zu ausgewahlten,
wichtigen ATF-Konzepten. Kap. 4 erlautert die Arbeiten zur Implementierung essentieller
Modelle zu Chrom-beschichteten Zirkoniumlegierungen und Eisen-Chrom-Aluminium
als Hillrohrmaterial in den GRS Brennstabcode TESPA-ROD. In Kap. 5 ist die aktive
Begleitung internationaler Aktivitdten zu ATF im Rahmen dieses Vorhabens
beschrieben. Kap 6 schlieBlich bietet eine Zusammenfassung sowie einen kurzen

Ausblick auf kiinftige Arbeiten.



2 Zielsetzung des Vorhabens

2.1 Gesamtziel

Ubergeordnetes Ziel des Vorhabens ist die Erfassung und Bewertung der unterschiedli-
chen, international verfolgten, innovativen und kernschmelzresistenteren Brennstoff-
und Hullrohrkonzepte (sog. Accident-tolerant Fuels, ATF). Weiterhin ist das Ziel des Vor-
habens die |dentifizierung daraus resultierender wichtiger Fragestellungen fur die Reak-
torsicherheitsforschung und zukunftiger Forschungs- und Entwicklungsvorhaben, sowie
des diesbezuglichen Anpassungs- bzw. Erweiterungsbedarfs der in der GRS vorhande-
nen Rechencodes, speziell des mit BMWi-Mitteln entwickelten Brennstabcodes TESPA-
ROD zur Berechnung des thermomechanischen Hullrohrverhaltens. Zusatzlich sind im
Rahmen dieses Vorhabens die ersten Schritte zur Implementierung der wichtigsten ATF-
Konzepte in TESPA-ROD vorgesehen. Dies beinhaltet sowohl die Einfuhrung neuer Ma-
terialdaten als auch erweiterter radialer Hullrohrmodelle. Mit diesen Arbeiten soll die Aus-
sagefahigkeit der GRS in diesem Themenfeld — speziell auf Basis der Entwicklung eige-

ner Methoden und Werkzeugen — sichergestellt werden.

Entsprechende Forschungs- und Entwicklungsarbeiten werden international in allen be-
deutenden Nationen verfolgt, die Kernenergie zur kommerziellen Energiegewinnung nut-
zen. Dies betrifft auch Lander in der unmittelbaren Nachbarschaft von Deutschland. Die
volle Einsatzreife erster ATF-Konzepte wird zeitnah, also innerhalb der nachsten Jahre,

erwartet. Dies verdeutlicht die Dringlichkeit der hier durchgefiihrten Arbeiten.

2.2 Wissenschaftlich-technische Einzelziele

Folgende wissenschaftlich-technischen Einzelziele werden in dem Vorhaben verfolgt:

1. Verbessertes Verstandnis der spezifischen Eigenschaften der wichtigsten, flr
ATF vorgeschlagenen Hiullrohrmaterialien und Brennstoffe sowie Identifizierung
sicherheitsrelevanter Fragestellungen zur Thermomechanik unter Normal- und
Storfallbedingungen, hier v. a. Kihimittelverluststorfalle (KMV).

2. Ertuchtigung des Brennstabcodes TESPA-ROD zu ATF, Entwicklung und Imple-
mentierung neuer bzw. erweiterter Modelle zur Berlcksichtigung von metalli-
schen und nicht-metallischen Hullrohrmaterialien unterschiedlicher physikalisch-

/chemischer Zusammensetzung (Cr-Beschichtung auf Zr, SiC/SiC-Multi-Layer,



etc.). Der Fokus liegt zunachst auf Materialien, welche bereits vergleichsweise
nahe an der grofdtechnischen Einsatzreife stehen. Implementierung materialspe-
zifischer Kenndaten zu ATF in TESPA-ROD auf Basis verflugbarer publizierter
Daten.

Einbringung der Ergebnisse in das internationale Umfeld durch Teilnahme an
Konferenzen (z. B. TopFuel) und Arbeitsgruppen (z.B. OECD-NEA WPRS,
WGFS oder EGATFL, IAEA ACTOF, ggf. weitere).



3 Internationaler Stand von Wissenschaft und Technik

In diesem Arbeitspaket sind die wesentlichen Recherche-Ergebnisse der internationalen
publizierten Literatur zu fortschrittlichen ATF beschrieben. Fortschrittliche Hullrohr-Kon-
zepte werden in Kap. 3.1 behandelt, wozu hier beschichtete Zirkonium-Legierungen
(Kap. 3.1.1), Eisen-Chrom-Aluminium-Legierungen (Kap. 3.1.2), Siliziumkarbid-basierte
Huallrohre (3.1.3) und Molybdan-basierte Hullrohre (Kap. 3.1.4) gehdren. Fortschrittliche
Brennstoff-Konzepte werden in Kap. 3.2 behandelt, wozu hier modifiziertes Urandioxid
(Kap. 3.2.1), Uransilizid (Kap. 3.2.2), Urannitrid (Kap. 3.2.3) und TRISO-Partikel in iner-
ter Matrix (Kap. 3.2.4) gehdren.

3.1 Fortschrittliche Hiillrohr-Konzepte

3.1.1 Beschichtete Zirkonium-Legierungen

Eines der betrachteten ATF Hullrohr-Konzepte besteht in der Weiterentwicklung der ak-
tuellen Hullrohrtypen durch das Hinzufligen einer externen Beschichtung auf Standard-
Hullrohre (im Folgenden als Substrat bezeichnet). Verschiedene Beschichtungen wer-
den untersucht, die unterschiedliche Verbesserungsperspektiven anbieten. Ein wichtiger
gemeinsamer Vorteil ist, dass diese neuen Hullrohrkonzepte viele grundlegende Eigen-
schaften des Standardsystems UQO./Zr beibehalten, sodass die Materialcharakterisie-
rung, die Sicherheitsuntersuchungen und die Lizenzierung vereinfacht sein sollten. Die
Beschichtung sollte dinn sein verglichen zum unterliegenden Substrat. Das mechani-
sche Verhalten wird dann hauptsachlich vom Zircaloy bestimmt. Im Fall einer ausrei-
chend dicken Schicht soll die Beschichtung die Verschleil¥festigkeit der Stdbe erhdhen,

da die betrachteten Beschichtungsmaterialien harter als Zirkonium-Legierungen sind.

Das Konzept der beschichteten Zirkonium-Legierungen bietet eine gewisse Vielfalt von
Varianten, die im Folgenden beschrieben werden. Die Beschichtungen kénnen in zwei
Gruppen geteilt werden: Metall- und Keramikbeschichtungen. Die Dicke der Beschich-
tung ist in der GréRRenordnung von einigen zehn Mikrometern, oder sogar unter 10 ym
fur Keramikbeschichtungen. Da die Dicke der Beschichtung gering bleibt, ist die Auswir-
kung auf das Neutronenverhalten sowie auf die Warmeausfuhr unerheblich. Die Anwen-
dung dieser Hiillrohre wiirde deswegen keine groen Anderungen der aktuellen Kern-
konfiguration erfordern. Die Beschichtung erfolgt zurzeit hauptsachlich durch

physikalische Gasphasenabscheidung (physical vapor deposition, PVD). Die University



of Wisconsin-Madison (UW-Madison) hat in Zusammenarbeit mit der Westinghouse
Electric Company (im Folgenden: Westinghouse) den sog. Kaltgasspritzen-Beschich-

tungsprozess (cold spray coating, CSC) entwickelt /MAI 18/, INEA 18a/.

3111 Metallbeschichtungen

3.1.1.11 Metallisches Chrom

Bei den aktuellen Konzepten dieser Art besteht die Beschichtung aus reinem metalli-
schem Chrom mit typischen Schichtdicken von 5 bis 20 um. Diese Art der Beschichtung
wird u.a. von Framatome/CEA/EDF, dem Korea Atomic Energy Research Institute
(KAERI) und der University of lllinois Urbana-Champaign (UIUC) erforscht, welche die
Beschichtung mittels PVD aufbringen sowie von Westinghouse, die die Beschichtung
durch einen CSC-Prozess aufbringen /NEA 18a/. Auch in Russland werden entspre-
chende Entwicklungen vorangetrieben /UGR 18/. Chrom wird aufgrund seines hohen
Schmelzpunkts (~1.900 °C), seiner guten Oxidationsbestandigkeit und seines War-
meausdehnungskoeffizienten ahnlich dem von Zirkonium als Beschichtungsmaterial
ausgewahlt. An der Beschichtungsoberflache bildet sich eine ca. 250 nm diinne Chrom-

oxidschicht Cr,O3, die sehr stabil ist und als Diffusionssperre wirkt /TAN 17/.

Zug-, Kriech- und Berst-Versuche wurden von Framatome/CEA/EDF mit Chrom-be-
schichtetem M5 /GAR 02/, /FRA 18/, /BIS 18a/, /BIS 18b/, /DUM 18/ und zum Vergleich
mit unbeschichtetem M5© Hullrohr bei Raumtemperatur und bei 400 °C durchgefiihrt.
Diese Versuche zeigten ahnliches mechanisches Verhalten flir beide Hullrohrtypen, also
mit und ohne Beschichtung. Chrom besitzt eine besonders hohe Verschleil¥festigkeit,
was die beschichteten Brennstabe gegen Abrieb schitzen soll. Dazu erwies sich die
Haftfahigkeit des Chroms als sehr gut, sodass die Beschichtung mit dem Substrat ver-
bunden bleibt /NEA 18a/.

Die Chrom-Beschichtung wirkt als effiziente Schutzschicht zwischen dem Substrat und
dem KuhImittel. Die entstehende Cr,Os-Schicht verhindert das Fortsetzen der Oxidati-
onsreaktion und sorgt dabei fir eine deutlich reduzierte Wasserstoffaufnahme im Hull-
rohr. Tests im Druckwasserreaktor (DWR) wurden mit Wasser bei 360 °C und mit Dampf
bei 415 °C durchgeflihrt und zeigten eine Korrosionsrate mindestens um den Faktor klei-

ner 10 als mit unbeschichteten Hullrohren /INEA 18a/.



lonenbestrahlungstests wurden vom CEA durchgefuhrt, um die Stabilitdt der Cr-Zr
Grenzflache zu Uberprifen. Bei 400°C und mit Bestrahlung bis 10dpa ist keine Ver-
schlechterung der Grenzflache festzustellen. Chrom zeigte auch hier eine gute Haftfa-
higkeit auf, und es zeigte sich keine Diffusion von Chrom im Substrat. Weitere Tests

sollen durchgefiihrt werden, insbesondere nach einer Neutronenbestrahlung /NEA 18a/.

Eine vom EPRI durchgefiinrte Gap-Analyse /EPRI 18/ weist darauf hin, dass die ge-
samte groRe Brennstab-Hullrohroberflache im Reaktorkern auch bei einer niedrigen
Chrom-Korrosionsrate zu einer bedeutenden Freisetzung des Radioisotops? ®'Cr
/ICHA 11/ fihren kdnnte. Dies fuhrt zu einer zusatzlichen KihImittelkontamination im Pri-
markreis, mit moglichen Konsequenzen auf die Dosisleistung und die Anforderungen an
Abschirmungen. Chrom insgesamt kann im Kihimittel zu einer Veranderung der chemi-
schen Bedingungen von reduzierend zu oxidierend flihren, speziell beim Abfahren, bei
oder nach einer Stillstandszeit. Die wirde zu einem veranderten Korrosionsverhalten im
Bereich des Primarkreises fiihren. Ein weiterer Aspekt ist die Harte der Korrosions-
schicht, die den Kontakt zwischen Abstandhaltern und Brennstaben beeinflusst. Es
kdnnte insbesondere das durch stromungsinduzierte Vibrationen verursachte Fretting
zwischen Abstandhaltern und Brennstaben verstarken und so zu einem erhdhten Hull-
rohrversagen fuhren. SchlieRlich sind auch mogliche lokale Risse erwahnt, die zu sog.
kalten Stellen im unterliegenden Substrat fihren konnten. Diese kalten Stellen wirden
die Bildung von Hydriden begunstigen, die dann zur Versprodung des Hullrohrs beitra-
gen kénnen /EPRI 18/.

Chrom-beschichtete Zircaloy-Hullrohre wurden bereits mehrfach in kommerziellen Kern-
kraftwerken erprobt. Eine Auswahl speziell US-amerikanischer Entwicklungen wurde auf
dem EPRI ESCP Meeting in Charlotte vom 4.-7. November 2019 in einem Workshop zu
ATF vorgestellt. Dies umfasste das Programm EnCore® von Westinghouse /WEC 19/,
das Programm PROtect™ /FRA 21/ von Framatome, sowie das ATF-Programm von Glo-
bal Nuclear Fuel (GNF) namens ARMOR™ /LIN 18/, in welchen dreien u.a. entspre-
chende beschichtete Hullrohre entwickeln. Einige Informationen wurden hier proprietar
gehalten /KAR 19/, /LEW 19/, /CAN 19/.

2 Spalt- und hier v.a. Aktivierungsprodukt %'Cr: Halbwertszeit 27,7 Tage, Umwandlung durch Elektronen-
einfang bzw. B* Zerfall zu 100 % in 5'V, eine scharfe Gamma-Linie der Intensitat 9,91 % bei 320,08 keV.
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Westinghouse hat im April 2019 sechzehn Brennstabe mit Chrom-beschichteten Hull-
rohren im Kernkraftwerk Byron Unit 2 (DWR) eingesetzt. Von den sechzehn Brennsta-
ben sind vier mit ADOPT™ /WEC 22/ Pellets ausgestattet /WNN 19d/, /KAR 19/. Diese
Brennstdbe wurden nach einem Zyklus im Jahr 2021 fir Nachbestrahlungsanalysen
zum Oak Ridge National Laboratory (ORNL) verbracht /NNW 21/.

Framatome hat in mehreren Kernkraftwerken Chrom-beschichtete Brennstébe einge-

setzt bzw. zum Einsatz geplant /LEW 19/:

e in Vogtle Unit 2 (DWR), im Februar 2019: vier Brennelemente mit jeweils vier
Chrom-beschichteten Brennstaben (PROtect™), beflllt mit Chrom-dotierten Pel-

lets,

e in Arkansas One Unit 1 (DWR), im Oktober 2019: acht Brennelemente mit zwei

PROtect™ Brennstaben, jeweils befillt mit UO, Pellets,

¢ in Calvert Cliffs Unit 2 (DWR), Anfang 2021: zwei Brennelemente komplett aus

PROtect™ Brennstaben, befillt mit Chrom-dotierten Pellets.

2018 hatte GNF Brennstdbe mit beschichteten Hullrohren im Kernkraftwerk Ed-
win |. Hatch Unit 1 (SWR) eingesetzt /WNN 18/. Die Untersuchung der bestrahlten
Brennstébe sollte Anfang 2020 stattfinden /CAN 19/.

3.1.11.2 Chrom-Legierungen

In dieser Variante besteht die Beschichtung aus legiertem Chrom. Eine Aluminium-
Chrom-Legierung (Al-Cr) wird aktuell vom KAERI und UIUC untersucht. Die Chrom-Le-
gierungen haben verbesserte Eigenschaften im Normalbetrieb aufgewiesen, wie eine
sehr niedrige Korrosion und Wasserstoffaufnahme sowie eine erhdhte Festigkeit, Ver-
schleil’¢festigkeit und Haftfahigkeit. Das Verhalten in Storfallen weist ebenfalls Vorteile
auf, wie eine reduzierte Dampfoxidation bei hohen Temperaturen bis zu 1.400 °C, redu-
ziertes Aufblahen (Ballooning) und Kriechen sowie eine erhéhte Duktilitaét nach einem
Quenching /NEA 18a/.

Die TVEL Fuel Company (JSC) in Russland hat u. a. Untersuchungen zu ATF-Konzepten
fur VVER-Reaktoren durchgeflihrt. Hitzebestandige Beschichtungen fir E110 Hillrohre
wurden als die einfache und preiswerte Moglichkeit betrachtet, Brennstabe herzustellen.
Dafiir wurden Chrom und die Nickel-Chrom-Legierung 42XHM (korrosionsbestandiger

Stahl) als Beschichtungsmaterialien benutzt. Die 42XHM Legierung wurde bereits als
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Hullrohrmaterial flr Brennelemente in Schiffantriebsreaktoren sowie fiir Steuerstabe in
VVER-Reaktoren verwendet /UGR 18/. Die Ergebnisse der erwahnten Tests mit diesen

Beschichtungen wurden von TVEL Fuel Company hier nicht naher detailliert.

3.1.1.1.3 FeCrAl und Cr/FeCrAl Mehrschicht-Systeme

FeCrAl wird zumeist als ATF-Hullrohrmaterial fiir die gesamte Hullrohrdicke betrachtet,
vgl. Kap. 3.1.2. Darlber hinaus wird es auch als Beschichtungsmaterial fir Zircaloy un-
tersucht. Das Aluminium bildet eine diinne passive Al,O3; Oxidschicht, die das Hullrohr
vor einer weiteren Oxidation schutzt. Dieses Konzept wird vom KAERI und von der UIUC
untersucht, sowie von UW-Madison/Westinghouse /MAI 18/, INEA 18a/. Die Beschich-
tungsdicke liegt zwischen 40 und 80um bei den Prototypen von KAERI und UW-
Madison/Westinghouse, und bei etwa 1 um bei UIUC.

FeCrAl oder generell eisenbasierte Legierungen bendtigen eine zusatzliche dinne
Schutzschicht an der Grenzflache zwischen Substrat und Beschichtung. Tatsachlich dif-
fundiert Eisen schnell ins Hullrohr und bildet mit Zirkonium ein Eutektikum bei rund
900°C. Im KAERI Konzept wird eine Cr- oder Cr-Al-Schutzschicht vorgesehen. Im
UW-Madison/Westinghouse Konzept wurde eine Molybdan-Schutzschicht erprobt
/IMAI 18/, INEA 18al.

Beim UW-Madison/Westinghouse Konzept wurde fir 20 Minuten die Umgebungsluft auf
1.200 °C erhitzt. FeCrAl beschichtete Hullrohre mit und ohne Molybdan-Schicht wurden
dadurch verglichen und die Eisen-Diffusion ohne Molybdan-Schicht konnte deutlich
nachgewiesen werden. Diese Diffusion geht mit Veranderungen der Mikrostruktur ein-
her, die typisch flr ein Eutektikum und die verbundenen Eigenschaften Schmelzen und
Erstarren sind. Die Anwendung einer Molybdan-Schichte wies dabei eine minimierte Dif-

fusion zwischen dem FeCrAl und der Zr-Legierung auf /MAI 18/.

Korrosionstests wurden von der UIUC durchgefiihrt; die Ergebnisse waren nicht so klar
wie bei der Chrom-Beschichtung. Die Beschichtung von nur 1 um war offensichtlich zu
dinn, als dass sie eine effiziente Schutzfunktion erflillen konnte /NEA 18a/. Des Weite-

ren sind keine Bestrahlungstests bekannt.
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Keramikbeschichtungen

Keramikbeschichtungen sind generell deutlich harter und sproder als Metallbeschichtun-
gen. Das soll zum einen eine hohe Verschleil¥festigkeit gewahrleisten, zum anderen fihrt

dies allerdings zu einer hdheren Bruchgefahr /NEA 18al/.

3.1.1.2 Nitrid-Beschichtungen

Hierzu gehdren Beschichtungen des Zircaloy mit Chromnitrid CrN, Titannitrid TiN, Titan-
Aluminium-Nitrid TiAIN, Chrom-Aluminium-Nitrid CrAIN, oder als Mehrschichtsystem mit

verschiedenen Nitriden.

Nitrid-Beschichtungen wurden bzw. werden u.a. von der IFE-Halden/CNL und von der
Pennsylvania State University (PSU) untersucht /NEA 18a/. Die Nitrid-Beschichtungen
werden aufgrund ihrer Festigkeit und ihrem Verschleiverhaltens haufig im grof3en MaR-
stab verwendet. Zum Korrosionsschutz sind Chromnitrid CrN und Titannitrid TiN effi-
zient. Im Gegensatz dazu sind Aluminium-enthaltende Nitride (TiAIN, CrAIN) deutlich
empfindlicher, da Al;Os3 instabil im DWR-KUhImittel ist und sich nach und nach auflost.
PSU hat mehrschichtige Beschichtungen mit TiAIN und TiN hergestellt, die Gber 30 Tage
ein gutes Korrosionsverhalten aufgewiesen haben; es wurden bisher keine langfristigen

Untersuchungen durchgefihrt.

Bestrahlungstests wurden von IFE-Halden/CNL auf CrN, TiAIN und CrAIN Beschichtun-
gen durchgefuhrt. CrN weist eine gute Bestandigkeit gegenlber der Bestrahlung auf. Es
sind keine Risse oder eine Delamination zu beobachten. Die TiAIN und CrAIN Beschich-
tungen wurden dagegen wahrend der Bestrahlung komplett entfernt. Die gefertigten Be-

schichtungen waren mit 1 bis 4 um Schichtdicke besonders dinn.

Oxidation und mechanische Versuche bei hohen Temperaturen (iber 1.000 °C) wurden
von IFE-Halden/CNL durchgefiihrt. CrN Beschichtungen wiesen dabei eine reduzierte
Dampfoxidation auf, und nur wenige Risse sind aufgetreten. Die Haftfahigkeit war bei
HT-Berstprifungen sehr hoch. Es sind Risse an der Stelle des Balloonings aufgetreten.
Die HT-Dampfoxidationstests mit TiAIN und CrAIN haben dagegen zu vermehrten Ris-

sen und zu einer Delamination geflhrt.
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Als Keramik weist CrN eine besonders hohe Verschleil¥festigkeit auf, kann aber trotzdem
um 1,5% gedehnt werden. Die Haftfahigkeit ist hoch, sodass die Beschichtung an dem
Substrat effizient verbunden bleibt /NEA 18a/.

3113 Beschichtungen aus MAX-Phasen

Die Anwendung von sog. MAX Phasen wird u.a. vom KIT, von Framatome und von UW-
Madison/Westinghouse untersucht /MAI 18/, /NEA 18a/. MAX Phase steht flir eine
Mn+1AXn Phase, wobei M ein Ubergangsmetall ist, A ein Element der Gruppe 13-16,
und X fur Kohlenstoff C und/oder Stickstoff N steht. Beispiele sind Ti2AIC, CraAlC,
Zr,AIC, Zr,SiC. MAX Phasen sollen Metall- und Keramikeigenschaften (mechanische
und thermische Eigenschaften, Bestandigkeit gegen schwere lonen- und Neutronenbe-
strahlung) kombinieren. Deren Stdchiometrie ist allerdings bei der Herstellung durch

PVD schwierig zu kontrollieren.

Zurzeit sind keine Daten beziglich des Normalbetriebs vorhanden, und es erscheint
moglich, dass das Auflésen von z.B. T AIC im Kuhlmittel durch Oxidation erhebliche
Probleme verursachen kann. Hochtemperatur-Dampfoxidationstests wurden vom KIT
und von Framatome durchgefiihrt. Die Beschichtung mit Ti>AIC weist keine Verbesse-
rung verglichen mit einem unbeschichteten Hullrohr auf. Mit einer Cr,AIC Beschichtung
wird die HT Dampfoxidation reduziert /NEA 18a/.

Die UW-Madison/Westinghouse Gruppe hat Untersuchungen auf Ti,AIC durchgeflhrt.
Bei der Anwendung des Kaltgasspritzen Beschichtungsprozesses konnte sie eine
100 um dicke Schichte frei von Rissen und Poren fertigen. Dieser Prozess scheint das
Problem der Stéchiometrie zu I6sen, der Verbindungsmechanismus des Pulvers soll
aber noch weiter untersucht werden. Erste Oxidationstests wurden bei einer Umge-
bungsluft von 1.000 °C durchgefiihrt. Nach sieben Minuten hatte sich eine Oxidschicht
(Ti und Al Oxide) von 10 um gebildet, dagegen wurde hier keine Oxidation des Zr-Sub-
strats festgestellt. Unbeschichtete Proben mit den gleichen Bedingungen wiesen eine
25 um dicke Zr-Oxidschicht auf. Es wurde von einer erhdhten Verschleillfestigkeit und
hohen Harte dieser Beschichtung berichtet /MAI 18/.
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Tab. 3.1  Zusammenfassung der Eigenschaften der Beschichtungskonzepten nach
INEA 18a/
Institute Beschich- Herstel- Normalbetrieb Storfallverhalten
tungssysteme | lung
Framatome | Cr PVD Extrem niedrige Korrosion | Deutlich reduzierte
-CEA-EDF (5-20 pm) (Prototyp und Wasserstoffauf- HT Dampfoxidation.
in Real- nahme.
gréRe in Mechanisches Verhalten
Bearbei- ahnlich wie bei unbe-
tung) schichteten Hullrohren.
Sehr gute Haftfahigkeit.
Cr-Zr Grenzflache stabil
unter lonenbestrahlung.
Erhohte Verschleil¥festig-
keit
KAERI Cr, Cr-Al, PVD Extrem niedrige Korrosion | Deutlich reduzierte
FeCrAl (lonen- und Wasserstoffauf- HT Dampfoxidation
(40-80 um) plattie- nahme. (bis 1.400°C).
rung) Erhdhte Festigkeit und re- | Erhdhte Post-Quen-
dreidimen- | duzierte Duktilit&t. ching-Duktilitat.
sionales Sehr gute Haftfahigkeit Festigkeitssteigern-
Laserbe- | Erhghte VerschleiRfestig- | der Effekt of Cr:
schichten | yeit. reduziertes HT Krie-
chen und Ballooning.
Fe-Zr Eutektikum bei
etwa 900 °C (Anwen-
dung einer Schutz-
schichte).
IFE-Halden | CrN PVD Extrem niedrige Korrosion | Reduzierte HT
/CNL (1-4 um) Kommer- | und Wasserstoffauf- Dampfoxidation.
ziell er- nahme. Einige Risse beo-
haltlich Gute Haftfahigkeit. bachtet wahrend HT
(gesamte | Erhdhte VerschleiRfestig- | Dampfoxidation.
Lange) keit. Sehr hohe Haftfahig-
schichtung nach Bestrah- | aber signifikante
lung beobachtet. Risse an der Stelle
des Busts/Balloon-
ings.
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Institute Beschich- Herstel- | Normalbetrieb Storfallverhalten
tungssysteme | lung

TiAIN, CrAIN PVD In Wasser l6slich Risse und Delamina-
(1-4 um) Kommer- | Schlechte Haftfahigkeit | fion beobachtet nach
ziell er- HT Dampfoxidation.
haltlich
(gesamte
Lange)
KIT MAX phases PVD Keine Daten. HT Dampf-Oxidati-
(Ti2AIC, Cr2AIC) | Stéchio- | Mégliches Auflésen von | Onsbestandigkeit von
(-5 um) metrie und | Ti2AIC in Wasser TiAIC ahnlich dem
Mikro- (Al203) unbeschichteten Zir-
struktur caloy-4
schwierig Reduzierte HT
zu steuern Dampfoxidation von
Cr2AIC
uiucC Cr-Al PVD Ergebnisse schwer zu | Leicht reduzierte HT
(41 um) interpretieren. Dampfoxidation bei

Reduzierte Korrosion 700 °C.

FeCrAl aber Masseverlust fur Unbedeutende Aus-
(<1 pm) FeCrAl (Aufldsen von wirkung bei 1.200 °C
Al2O3). Dampf (zu dinn).
Fe-Zr Eutektikum bei
900 °C.
PSU TiN / TiAIN PVD Geringe Korrosion und | Keine Daten
(410 um) (Mehr- Wasserstoffaufnahme
Beschich-
tung)
3.1.2 Eisen-Chrom-Aluminium (FeCrAl) Legierungen

Bei dem sog. Eisen-Chrom-Aluminium (FeCrAl) handelt es sich um eine Gruppe moder-
ner ferritischer Stahle (auch: advanced steels) als Hullrohrmaterial fir zumeist oxidische
Brennstoff-Pellets auf Uranbasis. Diese Stahle basieren wesentlich auf Eisen, und ent-
halten Chrom, Aluminium sowie verschiedene Legierungskomponenten und Spurenele-

mente in unterschiedlichen Konzentrationen.

Durch die Arbeiten zur Begleitung internationaler Forschung (vgl. Kap. 5) konnte eine
Bewertung der Anwendbarkeit der bestehenden Sicherheits- und Auslegungskriterien
fur Brennstoffe auf der Basis von UO»-Keramikbrennstoffpellets, die mit einer Hille aus
einer Zirkonium-Basislegierung umhiillt sind, auf FeCrAl-Hullmaterial durchgeflihrt wer-
den /NEA 22a/, vgl. insbesondere auch Kap. 5.1. Datenllicken sowie Forschungsarbei-
ten, die zur Charakterisierung dieses fortschrittlichen Brennstoffdesigns fur zuklnftige

Genehmigungen erforderlich sind, werden in einer Bewertungsmatrix erfasst. Die
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Untersuchung von /NEA 22a/ zeigt, dass die Eigenschaften und die erwartete Leistung
von FeCrAl einen Einfluss auf die Phanomene im Reaktor und viele wichtige Sicherheits-
und Auslegungskriterien haben. Wahrend das volle Ausmal dieser Auswirkungen noch
unbekannt ist, werden im Folgenden einige wichtige Beobachtungen, Datenlicken und

Forschungsbedarf diskutiert.

Der OECD-NEA EGATFL State-of-the-Art-Report INEA 18a/ gibt neben generischen Le-
gierungen bzw. Laborproben mit Kanthal® APMT /ORNL 18/, /SAN 21/ auch ein kom-

merzielles Produkt aus dem nichtnuklearen Bereich als Referenz an.

FeCrAl-Materialien sind grundsatzlich fir den Einsatz in SWR und DWR geeignet, und

fur den Betrieb in beiden Arten von Kuhimittelchemie auslegbar.

3.1.21 Physikalische Eigenschaften

Im Folgenden werden einige physikalische Eigenschaften der FeCrAl-Werkstoffe be-
schrieben. Die Untersuchungen beschranken sich auf Legierungen mit geringen Chrom-
Gehalten (< 15 %), sowie dem Vergleichsprodukt Kanthal® APMT mit ca. 21 % Chrom.
Neben den normalen Legierungen werden zusatzlich sog. Oxiddispersionsverfestigte
(oxid-dispersed strengthened, ODS) Hillrohre betrachtet, wie sie u. a. in Japan von dem

Hersteller Nippon Nuclear Fuel Development Co., Ltd. (NFD) entwickelt werden.

Tab. 3.2 Zusammensetzung verschiedener Typen von ferritischen Stahlen in Ge-

wichtsprozent, in Betrachtung als ATF-Hullrohr (Auswahl)

Cr Al Fe Kommentar
Kommerzielles
Abgleich zu Produkt aus
Kanthal® APMT 21 5 100 % nicht nuklearem
Bereich
Hier: Entwick-
. lungen des
FeCrAl 10-12 5.6 Abgen 2 | ORNL (CoBM,
° C26M, C35M,
C36M)
. Entwicklung d.
ODS FeCrAl 12 6 Abg1gloe(|)c(;1 2 japanischen
0 Herstellers NFD
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Die spezifische Warmekapazitat von FeCrAl ist stark von der Temperatur abhangig und
besitzt je nach konkreter Zusammensetzung ein lokales Maximum zwischen 770K und
890K. Dieser Effekt lasst sich auf einen Ubergang vom ferromagnetischen zum parama-
gnetischen Zustand zurlckfihren /ORNL 18/.
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Abb. 3.1  Spezifische Warmekapazitat verschiedener Typen von FeCrAl-Legierun-
gen nach /ORNL 18/

Die thermische Leitfahigkeit der betrachteten Legierungen weicht nur geringfligig vonei-

nander ab.
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Abb. 3.2 Thermische Leitfahigkeit verschiedener Typen von FeCrAl-Legierungen
nach /ORNL 18/

Die thermische Ausdehnung von FeCrAl ist ungefahr doppelt so hoch wie die von Zir-

caloy.

3.1.2.2 Eigenschaften von FeCrAl im Betrieb

Als nachgelagertes Spaltprodukt entsteht in den Brennstaben Tritium (°H). Die geringe
Ruckhaltefahigkeit fur Tritium ist eine wesentliche Herausforderung bei der Verwendung
von FeCrAl als Hullrohrmaterial. Die hohe Mobilitdt des Tritiums fuhrt zu einer hohen
Durchlassigkeit vom Brennstoffpellet Gber den Spalt bis durch die Hiille. Dies ist v. a. flr
SWR von besonderer Bedeutung, da die Auslegung mit nur einem Kuhlkreislauf zu einer
Verteilung des freigesetzten Tritiums im gesamten Kihlsystem flihrt. Die Permeabilitat
gegenuber Tritium wird durch hohe Chromgehalte reduziert, z.B. 20% - 23% bei
Kanthal® APMT /LI 17/. Oxidschichten haben sich als effiziente Barriere gegen Tritium
erwiesen. Eine Warmebehandlung des Hullrohrs aus entweder reinem FeCrAl-Material
oder FeCrAl-Material mit einer zusatzlichen Aluminiumbeschichtung (Coating) bildet
eine Al;O3-Schicht und reduziert dadurch die Permeabilitdt um etwa eine GroéfRen-

ordnung. Bislang ist das Aufbringen einer Oxidschicht fir FeCrAl im kommerziellen
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Betrieb im LWR nicht vorgesehen. Es gibt derzeit kein Sicherheitskriterium, das sich
direkt auf die Tritium-Rickhaltung bezieht. Permeabilitdtsmessungen an bestrahlten
Brennstében sind notwendig, um den Einfluss auf die resultierende Tritiumdosis zu

quantifizieren.

FeCrAl ist anfallig fur Chromausscheidungen innerhalb des Hillrohrs, sogenannte a'-
Phasen (alpha prime), die zu Versprédung fuhren kdnnen. Anféllig hierfur sind Legierun-
gen mit einem hohen Chrom-Gehalt wie z.B. bei Kanthal® APMT, die das Potential zu
Chrom-Ausscheidungen bei bereits niedrigen Temperaturen T < 500 °C aufweisen. Die
Bildung und die mechanischen Eigenschaften einer Chrom-reichen a'-Phase innerhalb
der a-Textur missen in zukinftigen mechanischen Tests an bestrahlten Brennstaben
analysiert werden. Umfangreiche Tests mit unterschiedlichen Parametern werden es er-
mdglichen, das Risiko der Chrom-induzierten Versprodung bei Temperaturen T < 500°C
wahrend des Normalbetriebs, bei Transienten, Auslegungsstorfallen oder bei der Lage-

rung von abgebranntem Brennstoff zu quantifizieren.

Effekte bei KiihImittelverluststorfall

Das existierende Kriterium zum Hullrohrbruch infolge Versprédung steht in Zusammen-
hang mit der Hochtemperaturoxidation von Zircaloy-Hullrohrsystemen und wird praktisch
mit dem 17 %-ECR-Kriterium kontrolliert. Dieses Kriterium beruht auf dem Maf der oxi-
dierten Schicht, die einem Aquivalent von 17 % der Hillrohrwandstarke entspricht. Da
die Oxidationsprozesse flir FeCrAl unterschiedlich sind, ist das hier ECR-Kriterium nicht
anwendbar. Aulierdem wird die FeCrAl-Beschichtung nicht durch Versprodung durch

Wasserstoff und Sauerstoff beeintrachtigt.

Das Verhalten von FeCrAl bei schnellen Transienten und Leistungsexkursionen (RIA),
die zu PCMI-induzierten Versagen fuhren kdnnen, ist bisher nicht hinreichend geklart.
Hierzu fehlen in etwa Enthalpiegrenzen in Abhangigkeit von Abbrand und Brennstofftyp
fir das systematische Versagen von Hiullrohren unter schnellen Transienten. Die Form
und GroRe der Hiullrohrberstéffnungen im Verhaltnis zu Zircaloy-Hullrohren nach dem

PCMI-Versagen ist ebenfalls noch unbekannt.

Die mechanischen Hochtemperatur-Eigenschaften des FeCrAl-Hillrohrmaterials schei-
nen denen von Zircaloy Uberlegen zu sein, jedoch sind detailliertere Studien zum Kuihl-

mittelverluststorfall erforderlich, um die Auswirkungen von PCMI (Pellet Cladding
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Mechanical Interaction) und FFRD (Fuel Fragmentation Relocation and Dispersal) auf

dieses ATF-Konzept zu bewerten.

3.1.3 Siliziumkarbid-basierte Hiillrohre

Aufgrund guter passiver Sicherheitsmerkmale erscheint die Gruppe der Siliziumkarbid
(SiC) basierten Werkstoffe flir den Einsatz im Bereich Hullrohre mit Fokus auf unfalltole-
rante Brennstoffe (ATF) prinzipiell gut geeignet. Die dabei verwendete SiC-Endlosfaser-
keramik hat dabei den Hauptvorteil einer ausgepragten Widerstandsfahigkeit gegen ho-
here Brennstofftemperaturen sowie einer hohen Bestandigkeit bei Luft- und
Dampfangriffen bis in den Temperaturbereich von 1.700 °C. Auch tragt die hohe mecha-
nische Festigkeit im Hochtemperaturbereich zu dem gewtinschten verbesserten Unfall-

verhalten bei.

Als Basisvoraussetzung fur einen kerntechnischen Einsatz zeigen Siliziumkarbid ba-
sierte Hullrohre einen nur geringen Neutronenabsorptionsquerschnitt, sowie eine sehr
gute Bestandigkeit gegen Bestrahlung, bei geringen Bestrahlungswachstum und einer
geringen Aktivierbarkeit des Materials. Beim Einsatz dieser Hullrohrart ist auch von einer
dauerhaften Stabilitdt beim Thema Endlagerung auszugehen. Somit ergeben sich neue
Perspektiven flr eine verbesserte Sicherheitsfunktion der Schutzbarriere Hullrohr. Be-
sondere Herausforderungen sind dagegen Themen wie die hydrothermale Korrosion,
mogliche Rissbildungen mit Verlust der Spaltgasretention bereits unter normalen Be-
triebsbedingungen, die druckdichte Verschlielbarkeit mittels einer Endkappe, sowie
eine noch nicht ausreichende Modellierbarkeit des Werkstoffes. Durch den Einsatz als
Verbundwerkstoff kdnnen hier weitere Freiheitsgrade und Entwicklungsmdglichkeiten er-

langt werden.

Eine spezielle Herausforderung beim Einsatz von Keramik anstelle von Metall liegt in
einem volligen Neuanfang in der technologischen Applikation und verlangt daher nach
einer kompletten Neuaufstellung der Design-, Produktions- und Lieferketten. Dazu ge-
hoért, dass die genauen Materialeigenschaften, mégliche Wechselwirkungen der Materi-
alkonfigurationen innerhalb und auf3erhalb des Huillrohrs, sowie die prinzipiellen physi-
kalischen Effekte an sich, ausreichend erforscht und gesichert sind. Bei der Verwendung
von Fasermaterialien hangen die Eigenschaften des Endprodukts vom Verhalten der
Fasern an sich, aber auch von der Art der Anordnung der Fasern untereinander, als
entscheidender Faktor ab. Viele validierte Materialeigenschaften sind bisher nur in der

Form einer ebenen Platte bekannt, die sich Uber weite Parameterbereiche von denen
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eines dunnwandigen Rohrs signifikant unterscheiden. Eine wichtige Sammlung von Da-
ten ist das SiC/SiC Cladding Materials Properties Handbook /ORNL 17/, das eine we-
sentliche Grundlage der hier zusammengefassten Informationen bildet, wie auch die
Quellen /SAU 13/, /KAT 15/, /ISER 19/ und /SUY 19/.

3.1.31 Konfigurierbarkeit von Siliziumkarbid

Als vielversprechende Brennstabmaterialkonfigurationen gelten SiC/SiC Verbundwerk-
stoffe aus Vollkeramik-Verbundhtllen sowie Schichthillen, die aus beliebigen Kombi-
nationen von SiC-Verbund und monolithischen SiC-Schichten bestehen kénnen.
Daneben gibt es unterschiedlichste Varianten von Keramik-Metall-Hybridkonzepten.
Hier ist meist der SiC/SiC Verbundwerkstoff das primare Strukturelement, welches in der
Regel durch eine Zwischenschicht aus einem geeigneten Metall als Sperrschicht
(environmental barrier coating, EBC) zum sicheren Einschluss von Spaltgasen erganzt
wird (SiC/SiCs). Schon bei der Gestaltung der SiC/SiC-Verbundhilirohre sind ver-
schiedene Kombinationen von Fasern, Zwischenphasen, Matrices sowie Architekturen
zu unterscheiden bzw. beim Anfangsdesign festzulegen. Bei den Fasern handelt es sich
typischerweise um HNS- oder SA3-Fasertypen. Fir die Zwischenphase, noch vor
mdglichen additiven Zwischenschichten zur Erreichung der Gasdichtigkeit, wird fast
ausnahmslos pyrolytischer Kohlenstoff verwendet. Als Matrix dient vorzugsweise
dampfinfiltriertes (CVI) SiC, durch Nano-Infiltration und transientes Eutektikum (NITE)
hergestelltes SiC, sowie Sylramic-iBN Fasern, und auch weitere. Fur die Herstellung von
SiC/SiC- bzw. SiC/SiCRoéhren kann bislang auf keine Herstellungsspezifikations-
standards zurlickgegriffen werden. Der Standard Guide for Development of
Specifications for Fiber Reinforced Carbon-Carbon Composite Structures for Nuclear
Applications (ASTM C1783-15) /ASTM 15/ dient hier als Hilfestellung zur Erstellung von
kiinftigen Materialspezifikationen fur SiC/SiCs Verbundstrukturen mit Fokus auf diese

neue Hullrohrtechnik.
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3.1.3.2 Herstellungsverfahren

Die allgemeinen Herstellungsschritte flir SiC/SiC-Rohre bzw. Plattierungen sind wie folgt

als Ubersicht darzustellen:

1. SiC-Fasern werden gemaly einem Design-/Architekturplan als mehrdimensionale

Roéhren geflochten/gestrickt oder genaht.

2. Mit Hilfe einer chemischen Gasphasenabscheidung (chemical vapor deposition,

CVD) wird eine Zwischenschichtphase hinzugeflgt.

3. Die Matrix kann durch chemische Dampfinfiltration (chemical vapor infiltration, CVI)
oder durch Sintern der transienten eutektischen Phase durch Nano-Infiltration
(Nano-infiltration and transient eutectic phase, NITE) mittels HeilRpressen hinzuge-

fugt werden.

4. Nachgangig kénnen innere oder dulere Uberzugsschichten aufgetragen werden.

Die Qualitat von SiC-Fasern der Generation Il fur kerntechnische Anwendungen wird
als stochiometrisch und hochkristallin angesehen. Hierzu gehéren z.B. die unter den
kommeriellen Namen bekannten Fasern Hi-Nicalon Typ S®, Tyranno SA3® und Sylra-
mic®. Typische mechanische Eigenschaften sind ein Young-Modul mit ca. 400 GPa und
eine Zugfestigkeit bei einer Raumtemperatur von gréf3er 2 GPa. Lediglich deren thermi-
sche Eigenschaften kdnnen sich im gréReren Rahmen unterscheiden. Aligemein hangt
aber auch die Eigenschaft des gewobenen Tragerschlauchs essenziell von seiner Fa-

serarchitektur ab.

Faserarchitektur

Generell gilt fir die Faserarchitektur, dass die raumrichtungsabhangige Festig- und Za-
higkeit am effektivsten parallel in Richtung zur Faserachse ist. Durch verschiedene
Raumorientierungen der Verwebung kénnen, in weiteren Grenzen, die mechanischen
Eigenschaften justiert werden. Beispiele sind hier zweirichtige Lagen als Standardge-
webe, das Kreuzgewebe sowie das orthogonale Gewebe. Auch beeinflusst die jeweilige
Faserarchitektur den Faservolumenanteil sowie die Verteilung und die Grof3e der ent-
stehenden Poren. Diese beiden Grélen beeinflussen als Hauptparameter die thermo-
mechanischen Eigenschaften des Endproduktes. Allgemein ist bei der Zahigkeit von ei-
nem besseren Verhalten als bei monolithischer Keramik, jedoch von einem schlechteren

Verhalten im Vergleich zu Metallen, auszugehen.
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Zwischenphase

Der Vorteil des SiC/SiC-Verbundwerkstoffes ist durch seine Faser-Matrix-Grenzflache
mit seiner ausreichenden Bindungsstarke und Grenzflachenfestigkeit bedingt. Das pri-
mare zahe Bruchverhalten von Keramikverbundwerkstoffen wird zunachst durch die
Auslenkung von Matrixrissen an der Grenzflache (noch ohne das Brechen von Fasern),
gefolgt von einem Reibungsarbeit bedingten Faserauszug, gepragt. Eine systematische
Untersuchung der Auswirkung der Zwischenphasendicke auf die mechanischen Eigen-
schaften, speziell von réhrenférmigen SiC/SiC Materialien, wurden bisher nicht verof-
fentlicht.

Matrix

Als Matrix dient vorzugsweise dampfinfiltriertes SiC (Chemical vapour infiltration, CV1)
oder Nano-Infiltration und transientes Eutektikum — SiC (NITE SiC/SiC). Die erstge-
nannte CVI- Technologie gilt im Gegensatz zur NITE-Technologie mit begrenzter An-
wendungserfahrung als ausgereift. Allerdings ist die Herstellung der benétigten Hillrohr-

langen fur beide Technologien noch eine wesentliche Herausforderung.

CVI Matrix

Die CVI Methode ist die zuverlassigste Methode zu Herstellung einer Matrix aus hoch-
reinem, kristallinem SiC wie sie flir kerntechnische Anwendungen bendétigt wird. Bei der
Produktion langer Rohren ist jedoch eine gleichmallige Temperaturverteilung sowie ein
gleichmaBiger Reaktantenfluss notwendig. Die Abscheiderate ist bei diesem Prozess
einer der wichtigsten Verarbeitungsparameter. Eine hohe Abscheiderate fuhrt zu einer
schnellen Matrix-Besetzung aber auch zu einer hohen inneren Porositat. Eine geringere
Abscheiderate bedingt eine dichtere Matrix, jedoch auch l&angere Herstellungszeiten.
Erstmalig gelang es dabei an der Toshiba-Ibiden-Tohku Universitat in Japan eine Anlage
fur die erfolgreiche Produktion von vier Meter langen Hullrohren aufzubauen. Parallel
dazu wird an dem Thema der Segmentierung, d.h. einer axialen Stapelung oder ein

Zusammensetzen kurzerer Rohre, durch Kleben oder mechanische Fixierung, geforscht.
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NITE-Matrix

Das durch Nano-Infiltration und transientes Eutektikum (NITE) erzeugte SiC/SiC Kom-
posit hat den klaren Vorteil eine nahezu vollstandige Dichtigkeit zu besitzen. Die Her-
stellung der NITE SiC/SiC Rohre erfolgt mit einer heilk-isostatischen Presse unter Ver-
wendung eines Ofens entsprechender Dimension. Da die NITE-Matrix auch Sekundar-
phasen enthalt, liegt eine technische Herausforderung darin, eine Matrix zu erzielen, die
gegeniiber den normalen Betriebsbedingungen sowie Storfallbedingungen einschliel3-

lich hydrothermaler Korrosion und Hochtemperaturdampfoxidation bestandig ist.

3.1.3.3 Beschichtung und Fugetechniken

Siliziumkarbid besitzt wie zuvor beschrieben bereits unter den normalen Reaktorbedin-
gungen, d.h. bei normaler KihImittelkonfiguration, den Nachteil einer hohen hydrother-
malen Korrosionsanfalligkeit. Dieser Umstand begunstigt im Korrosionsfall die Bildung
von Mikrorissen im Material, wodurch u. a. seine Gasdichtigkeit gefahrdet wird. Bei allen
Keramikmatrix-Verbundmaterialien konnen mit einer hohen Wahrscheinlichkeit bereits
unter normalen Spannungsbedingungen Mikrorisse im Material entstehen, wodurch das
Material seine Gasdichtigkeit verlieren kann. Eine mégliche Abhilfe ware die Verwen-
dung einer auleren Schutzschicht (EBC) um eine hydrothermale Korrosion zu vermei-
den. Hier gibt es Bestrebungen, eine EBC auf Chrom und Zirkonium-Basis zu entwickeln.
Als Beschichtungsprozesse dafur sind elektrochemische Abscheidungen, kathodenbo-
genphysikalisches Aufdampfen und Vakuumplasmaspritzen méglich. Ahnliches wird be-
reits bei SiC/SiC-Verbundwerkstoffen im Bereich von Turbinenanwendungen zum Errei-

chen einer Hochtemperaturkorrosionsbestandigkeit angewendet.

Neben der reinen Hullrohrproduktion ist nach der Brennstoffbefullung, das Aufbringen
des Endstopfens ein offener Punkt. Wie bei dem Hullrohr an sich, sind hier die gleichen
Anforderungen (Spaltgasdichtigkeit, bestandig gegen hydrothermale Korrosion, gegen
Neutronenstrahlung, sowie eine ausreichende Hochtemperatur-Dampfoxidationsbestan-
digkeit) an die Verbindungstechnologie zu stellen. Hier kommen den einzelnen Haftober-
flachenschichten eine entscheidende Rolle zu. Neben einer moglichen Verklebung des
Endstopfen (mit der Grélie der Kontaktflache steigt deren Belastbarkeit) wurde mit einem
schraubbaren Endstopfen aus bearbeitbaren NITE-SiC/SiC Verbundwerkstoff experi-
mentiert. Des Weiteren stehen Methoden wie Festkorperdiffusionsbindung, metallisches
Hartléten, Glaskeramikfiigung, Reaktionssintern, Flissigphasensintern und Dampfinfilt-

ration in der Diskussion. Im Folgenden sind einige dieser Optionen beschrieben.
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Festkorperdiffusionsbindung

Eine Festkorperdiffusionsbindung erlaubt eine grenzflachenfreie Verbindung mittels
thermisch aktivierten Kornwachstum zweier Substrate. Bei SiC zu SiC wurde dieser Ef-
fekt bei Heil3pressen bei ca. 2.000 °C und einem Druck von Gber 15 MPa nachgewiesen.
Dazu werden glatte, kontrollierbare, passgenaue Oberflachen hoher Prazision bendtigt,
so dass eine solche Verbindungsart technisch aktuell als kaum machbar einzustufen ist.
Eine Option ware die Einbringung einer Zwischenschicht in Form einer hochschmelzen-
den Metallfolie. Aktuell geht man davon aus, dass mit einer Titanzwischenschicht und

zusatzlichen Siliziumpulver die Probleme geldst werden kénnen.

Metallisches Loten

Hierunter wird das Hartléten mit verschiedenen metallischen Flillstoffen zum Fligen von
SiC verstanden. Es wurden einige Erprobungen mit Rohrendstopfen durchgefihrt. Die
originare, relativ niedrige Verarbeitungstemperatur von ca. 1.000 °C und einem nur ge-
ringen Druck beim Flgen, erweisen sich als positiv. Durch das Schmelzen des Hartlots

ist ein Aufbringen auch bei komplexen Geometrien moglich.

Fiigen von Glaskeramiken

Hierbei verteilt sich die eutektische Flissigkeit bzw. das erweichte Glas Uber die Verbin-
dungsflachen. Als positiv ist zu bewerten, dass der Vorgang ohne zusatzliche Belastung

wahrend des Flgeprozesses ablauft.

Reaktionssintern mit Si-C- und Ti-Si-C-Systemen

Beim Reaktionssintern wird der Sintervorgang gezielt durch eine chemische Reaktion
Uberlagert, um z.B. eine nachhaltige Verbindung von zwei Flachen zu erreichen. Als
Ausgangsbasis dient ein zuvor auf die Verbindungsflachen aufgebrachtes Pulvermate-
rial, oder alternativ eine ahnlich vorbereitete Folie. Bei dem Zusammenfligen beider Teile
bei einer Reaktionstemperatur von ca. 1.500 °C erfolgt die Verbindung beider Kontaktfla-
chen durch chemisch induziertes Sintern. Ein Vorteil dieser Methode besteht darin, dass
dieser Vorgang ohne gréReres Zusammenpressen der Einzelteile erfolgt und somit keine
gréRere mechanisch Beanspruchung der Teile erfordert. Dieses Verfahren wird bereits
bei SiC-Platten benutzt.
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Fliissigphasensintern von SiC

Hier bildet das Additiv beim Erhitzen eine eutektische Flissigkeit, und die fllissige Phase
fordert das Sintern der SiC Pulverpresskorper bei einem Druck von ca. 10 MPa und einer
Temperatur von ca. 1.850°C) durch einen Ldsungsfallungsprozess, wie es bei Platten-
verbindungen genutzt wird. Speziell der Fligedruck muss klnftig fur eine grof3technisch

praktikable Anwendung noch wesentlich verringert werden.

Chemische Gasphasenabscheidung / Infiltration im ausgewahiten Bereich

Das CVD-Verfahren liefert eine sehr reine SiC-Bindungsschicht, die der CVI-Matrix stark
ahnelt, aber nur auf Oberflachen beschrankt ist. Daher wird davon ausgegangen, dass
eine Hybridverbindungstechnik anzuwenden ist, d. h., dass zunachst ein vorkeramisches

Flgen, gefolgt von einem CVD, durchzufihren ist.

3.1.34 Physikalische Eigenschaften unbestrahiter Materialien

Die Bestrahlung von Material kann je nach Intensitat, Dauer oder auch der Reinheit des
Materials an sich (bzw. nach der Art von Stérstellen) die Materialeigenschaften veran-
dern. Bedingt durch die sehr unvollstdndige Datenlage bei bestrahlten SiC-Materialien

werden daher zunachst Eigenschaften unbestrahlter Materialien diskutiert.

Dichte, Porositidt und Faservolumenanteil

Allgemein gilt, das NITE SiC/SiC eine hdhere Dichte (und somit eine héhere Gasdichtig-
keit) als CVI-SiC/SiC besitzt. SiC besitzt eine theoretische Dichte von ca. 3,2 g/cm?3,
wahrend CVI-SiC/SiC Rohren eine Dichte von ca. 2,7 g/lcm® erreichen, NITE SiC/SiC

von ca. 3,0 g/cm?.

Warmeausdehnung

Zur Warmeausdehnung von SiC/SiC Rohrmaterialien sind allgemein nur begrenzte Da-
tensatze verfligbar, bzw. nur einzelne Stitzstellen Gber den interessierenden Tempera-
turbereich. Typische Werte des Warmeausdehnungskoeffizienten an rohrférmigen Geo-
metrien liegen im Bereich von 3 ppm/°C bei Raumtemperatur und 5ppm/°C bei 1.000 °C.

Generell liegen diese Werte in der GroRenordnung von SiC-Platten.
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Warmeleitfahigkeit

Diese Grolie spielt hinsichtlich der Warmelbertragung vom Brennstoff Gber das Hullrohr
auf das Kuhlmittel eine zentrale Rolle, und ist somit auch fiir die Bemessung der Brenn-
stofftemperatur ein zentraler Parameter. Da die Warmeleitfahigkeit je nach Faserdesign
und Temperatur unterschiedlich sein kann, gibt es dazu ganze Parameterdatensatze
und nicht einen einzelnen definierten Grenzwert. Hinzu kommt, dass die Warmeleitfa-
higkeit mit der Temperatur unter Bestrahlung bis zur Sattigungsdosis abnimmt und so
einen weiteren Parameter darstellt. Somit ist erst beim Vorliegen von umfangreichen und

bewerteten Datensatzen eine allgemeingultige Bewertung sinnvoll moéglich.

Spezifische Warmekapazitat

Experimentelle Daten flr die spezifische Warmekapazitat von SiC/SiCr Rohren liegen
bisher noch nicht in ausreichender Form vor. Ersatzweise kann z. T. auf den Wert von
SiC/SiC-Platten zurtickgegriffen werden. Allgemein gilt, dass die spezifische Warmeka-
pazitat mit der Temperatur ansteigt, und dass SiC oberhalb von 2400 °C zu sublimieren

beginnt.

Gasdichtheit bzw. Gas-Durchlassigkeit, Gasleckrate

Eine der Hauptfunktionen der Sicherheitsbarriere Hullrohr ist, die Freisetzung von Spalt-
gas zu verhindern, d. h. eine Gasdichtigkeit herzustellen. Auch ist das im Hullrohr einge-
flllte Helium ein wesentlicher Bestandteil fiir eine verbesserte Warmeleitung vom Brenn-
stoff an sich zum Hullrohr hin. Somit sind die GréRen Gasdurchlassigkeit von SiC, sowie
die Gasleckrate von SiC/SiC-Plattierungssystemen von ausgesprochenem Interesse. Es
wurden verschiedene Messungen zur Durchlassigkeit durchgefihrt. Viele Arbeiten ent-
halten bislang keine Angaben zur Materialqualitat wie Reinheit und Korngrofie, welche
hinsichtlich der Permeabilitat des Stoffes grof3e Auswirkungen haben. Eine Angabe be-
haftete Messung berichtet Uiber die Deuterium-Permeation von CVD-SiC Rohren. Hier
wurde nach experimentellen Uberpriifungen die Reinheit mit gréRer als 99,9995 % und
die durchschnittliche KorngréRe mit ca. 5um angegeben /ORNL 17/. Die mikrostruktu-
relle Eigenschaft des Materials zeigt dabei eine nahezu vollstandige Dichtheit. Somit
konnte gezeigt werden, dass CVD-SiC-Beschichtungen auf SiC-Basis, (unter der Vo-
raussetzung keiner nennenswerten Verarbeitungsfehlern/Stérstellen) als gasdicht ange-
sehen werden kénnen. Nach ersten Laborprifungen erfillen sowohl CVI- wie auch NITE

SiC/SiC-Rohre die aktuellen Anforderungen fur die Dichtigkeit von Hillrohren.
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Elastizitatsmodul

Zu den wichtigsten mechanischen KenngréfRen gehéren Parameter wie das Elastizitats-
modul aber auch die Spannung fir die erste Hauptmatrixrissbildung, die erste durchdrin-
gende Rissbildung, sowie der Bereich der fortgesetzten Matrixrisse und des finalen Fa-
sergleitens. Hier ist die Datenlage flir Hillrohre absolut unzureichend. Die typischen An-
gaben flr das Young-Modul, in der Ebene fir planare CVI-SiC/SiC-Proben liegt bei
ca. 200 bis 280 GPa. Fur entsprechendes Rohrmaterial liegen jedoch weitaus weniger
Testreihen vor. Das Elastizitatsmodul bei Axialzugversuchen wird mit 200 bis 250 GPa
angegeben, eine Studie berichtet von 158 GPa bei einem Reifenzugversuch sowie von
251 GPa bei Kompression. Allgemein wird bei diesen experimentellen Ergebnissen von
einer starken Abhangigkeit von der exakten Materialzusammensetzung und -konfigura-

tion, dem Bediener und der verwendeten Testausristung ausgegangen.

Proportionale Grenzspannung

Fur die proportionale Grenzspannung (Proportional limit stress, PLS) fur Rohrproben
werden typische Werte von 80 bis 100 MPa angegeben, bei einer Standardabweichung

im Bereich von 10 MPa oder weniger.

Zugfestigkeit

Zur Zugfestigkeit von Réhrchenproben sind Werte von 230 bis 270 MPa in axialer Rich-
tung und 200 bis 340 MPa in Umfangsrichtung angegeben. Die jeweils grofleren Werte
gelten fur Faserarchitekturen mit inkludierter Reifenrichtung. Allgemein hat die Faserar-

chitektur einen entscheidenden Einfluss flir die Zugfestigkeit.

Poisson-Verhaltnis

Fur Réhrenmaterial liegen derzeit keine Daten zum Poisson-Verhaltnis vor.

Allgemeine hydrothermale Korrosion

Durch die auftretende SiC-Rezession, bedingt durch die Korrosion im Hochtemperatur-
wasser kommt es einerseits zu Schichtdickenverlusten, in der Konsequenz andererseits
aber auch zu Ablagerungen dieser Korrosionsprodukte an anderen (kuhleren) Stellen im
Primarkreislauf. Typisch relevante Einflussgréfien sind der pH-Wert, das Sauerstoff- so-

wie das elektrochemische Potential sowie weiterer im Kihlmittel geldste Stoffe.

28



Korrosion der SiC-Matrix

Hier ist der Einfluss der KuhImittelchemie auf das Korrosionsverhalten entscheidend.
Speziell tragt im Wasser geldster Sauerstoff hochgradig zur SiC-Rezession bei, wobei
auch die Materialeigenschaften wie Korngrofie und Kornstruktur die Korrosionsbestan-
digkeit des Hullrohrmaterials beeinflussen. Je nach Kinetik des SiC- Anrisses und der
Dicke der Materialmatrix kann die Faser-Zwischenphase freigelegt werden. In der Folge
kann die Integritdt der Fasern oder der Interphase geféhrdet und somit die mechani-
schen Eigenschaften verschlechtert werden. Die Kinetik der SiC-Rezession im heilden
Wasser wird durch eine Oberflachenoxidationsreaktion bedingt. Ein Betrieb in gesattigter
Lésung wirde zwar den Prozess stoppen aber an anderen, kihleren Bereichen eine
entsprechende Ablagerung bedingen. Untersuchungen des hydrothermalen Korrosions-
verhalten liegen nur fir monolithische SiC-Keramiken, nicht aber fir NITE SiC/SiC-Ver-
bundwerkstoffe vor. Abhilfe gegen diesen aufleren Korrosionsangriffen kénnte eine

Oberflachenplattierung schaffen.

Korrosion der SiC-Verbindungsstellen zu den Endkappen unter Einsatzbedin-
gungen

Speziell die zu den Hiullrohren gehorigen Verbindungsstellen zu den Endkappen bedur-
fen neben der mechanischen Festigkeit eine ausreichende Bestandigkeit gegen eine
mogliche hydrothermale Korrosion. Bisherige Versuche zeigten lediglich bei der Anwen-
dung von SiC-Nanopulver-Sinterfugen-Technik ein akzeptables Verhalten hinsichtlich

der zeitlichen Stabilitdt der Verbindungsstellen.

Optionale Beschichtungsmaterialien

Die bisherigen Bemuhungen, SiC durch veranderte Materialkonfigurationen bestandiger
gegen hydrothermale Korrosion zu gestalten, zeigten keine ausreichenden Ergebnisse.
Sollten hier die aktuellen Untersuchungen keine neuen Ansatze liefern, wird der Einsatz
einer zusatzlichen aulleren Schutzschicht in Form einer Ummantelung unausweichlich
werden. Als mogliche Kandidaten werden Materialien auf Zirkonium-, Chrom-, Titan-

oder Eisen-Basis angesehen. Hier sind noch weitere Daten zu erheben.
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Chemische Wechselwirkung mit dem Brennstoff

Neben dem aulieren Einfluss durch das Kihlmittel kommt der Wechselwirkung des Huill-
rohrmaterials bzw. einer optionalen inneren Plattierung mit dem Brennstoff hohe Bedeu-
tung zu, da je nach Anfangsspalt und dem weiteren Brennstoff-Quellverhalten von Kon-
taktstellen auszugehen ist. Neben dem direkten Festkdrperkontakt sind auch die
Kontaktatmosphare bzw. ihre Konfiguration mit den darin enthaltenen Spaltprodukten zu
betrachten. Bei SiC und UO.:x Systemen finden bis 1.241 °C begrenzt chemische Reak-
tionen statt. Im Temperaturbereich zwischen 1577 °C und 1.677 °C findet dabei die Aus-
bildung einer flissigen Phase statt. Ab diesem Temperaturbereich fangt SiC zunehmend
an mit verschiedenen Spaltprodukten, einschliellich Spaltgasen, metallischen Ausschei-
dungen und Oxidphasen chemisch zu reagieren. Im Normalbetrieb wird jedoch die be-
notigte Temperatur fur das Einsetzen einer Reaktionskinetik nicht erreicht. Fir einzelne
Stor- und Unfallszenarien sind hierzu jedoch entsprechende Betrachtungen durchzuflh-

ren.

Dampfoxidationsbestédndigkeit und Verhalten bei Quenchen

Das Hullrohr ist die erste Barriere bei einem Dampfangriff im Rahmen eines Kuhimittel-
verluststorfalls. Die Oxidation von SiC in einer Hochtemperaturdampfumgebung erfolgt
durch eine parabolische Oxidation unter Bildung von Siliciumdioxid auf SiC und linearer
Verflichtigung des Siliciumdioxids. Die beeinflussenden Parameter umfassen Tempera-
tur, Einwirkzeit, Dampfdurchsatz und Dampfdruck. Im Vergleich mit Zircaloy-4 besitzt
CVD-SIiC eine aulRergewdhnlich niedrigere Rezessionsrate. Ebenfalls zeigt monolithi-
sches SiC bis zu 1.200 °C eine signifikant hdhere Dampfoxidationsbestandigkeit im Ver-
gleich zu Zircaloy-4. Ein Versuch zeigte das die Integritat und Geometrie der Probe auch

nach einer 110-stlindigen Exposition bei 1400 °C vollstandig erhalten blieb.

Ebenso zeigt dieser Werkstoff beim Quenchen, d. h. beim Temperaturschock beim Wie-
derauffillen des Reaktordruckbehalters mit NotkuhImittel nach einem Kihimittelverlust-
fall, eine im Vergleich zu den bisher eingesetzten Werkstoffen hohe Rissbestandigkeit
und je nach Konfiguration, eine um ca. vierzigfach niedrigere Menge an erzeugten Was-

serstoffgas.
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3.1.3.5 Physikalische Eigenschaften bestrahlter Materialien

Bedingt durch die sehr unvollstandige Datenlage bei bestrahlten SIC-Materialien, wird
hier nur auf verfigbare Informationen zu den Eigenschaften von bestrahlten SiC-Mate-

rialien, auch wenn diese nur sehr rudimentar sind, eingegangen.

Dichte

Die Dichte an sich ist eine Funktion des Volumens, das wiederum durch strahlungsbe-
dingtes Volumenquellen beeinflusst wird. Fir die multiphysikalische Modellierung des
Hullrohrs bzw. Plattierungen sind temperatur- und dosisabhangige Werte der Quellung
des SiC/SiC Materials notwendig. Die in der Vergangenheit unter Neutronenbestrahlung
mit verbesserter Genauigkeit durchgefiihrten Messungen zeigten, dass CVD-SiC und
CVI-SiC/SiC Komponenten in Langsrichtung bei Platten- wie auch bei Réhrchenproben,
nahezu identisch sind. Weiterhin wurde auch festgestellt, dass bei CVI-SiC/SiC-Platten

eine Volumenquellanisotropie zu bericksichtigen ist.

Faservolumenanteil und Porositit

Bei SiC/SiC kann von einer vernachlassigbaren Veranderung am Faservolumenanteil
sowie damit auch an der Porositat des Materials ausgegangen werden /ORNL 17/,
/KIM 15/.

Warmeausdehnung in Abhangigkeit der Bestrahlung

Da die Datenlage fur SiC-Rohrmaterial auch aufgrund der hohen Anzahl von
spezifischen SiC-Materialkonfigurationen oft noch ungentgend ist, wird in einem ersten
Naherungsschritt oft auf Plattenmaterial Bezug genommen. Hier wurde festgestellt, dass
sich der Warmeausdehnungskoeffizient von unbestrahlten und bestrahlten Proben,
(d.h.unter LWR-relevanten Temperatur- und Neutronenflussbedingungen) im
Wesentlichen entsprechen. Auch wurde festgestellt, dass die Warmeausdehnung
oberhalb der typischen LWR Temperatur- und Dosisbedingungen offenbar, durch die

Wiederherstellung eines sich zuvor ausbildenden Strukturdefektes, geringer war.
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Warmediffusion und Warmeleitfahigkeit

Fur entsprechende SiC-Rohre liegen noch keine Warmediffusionsdaten vor. Aligemein
wurde bei Plattenmaterial, der Einfluss von Bestrahlung auf die Warmeleitfahigkeit von
Keramiken durch den Warmewiderstand (als Kehrwert der Warmeleitfahigkeit) beschrie-
ben und als Differenz zwischen den Zustanden mit und ohne Bestrahlung ermittelt. Auch

hier ist das Fehlen von klar definierten Materialstandards ein Problem.

Anderung der spezifischen Wirme

Bedingt durch die begrenzte Dichteédnderung nach Bestrahlung (s. 0.) ist auch die Ande-

rung der spezifischen Warme vernachlassigbar.

Permeabilitat

Aktuell sind keine Datensatze Uber die Permeabilitat von SiC/SiC-Verbundwerkstoffen
bei Réhren, die einer Neutronenstrahlung ausgesetzt waren, bekannt. Man geht jedoch
davon aus, dass ein mit CVD-SiC beschichteter SiC/SiC-Hille zumindest nach modera-

ter Neutronenbestrahlung hermetisch dicht ist.

Mechanische Eigenschaften

Auch bei den mechanischen Eigenschaften bestrahlter SiC/SiC-Rdhren ist der Daten-
fundus extrem begrenzt. Ersatzweise wird auf Werte von bestrahlten SiC/SiC-Verbund-
platten zuriickgegriffen. Hier zeigen die vorhandenen Daten, dass bei moderater Be-
strahlung kaum eine strahlungsbedingte Verschlechterung der mechanischen Eigen-
schaften auftritt. Allgemein wird jedoch von der Méglichkeit einer Veranderung bei hohen
Dosen ausgegangen. Die Komplexitdt des Themas wird am folgenden Beispiel der
Scherfestigkeit verdeutlicht. In den Nicht-SiC-Bindungsschichten wurden durch eine er-
folgte Bestrahlung in der Bindungsschicht induzierte Risse festgestellt. Trotz hoher Fes-
tigkeit der gerissenen Verbindungen kénnten diese Risse die Gasdichtigkeit des Materi-

als gefahrden. Somit sind weitere Arbeiten auf diesem Thema von Néten.
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Hydrothermale Korrosion im Einsatz

Speziell bei der hydrothermalen Korrosion ist die Neutronenstrahlung ein wichtiger Ein-
flussfaktor, da Radiolyse von leichtem Wasser die Konzentration oxidierender Stoffe er-
hoht. Auch kann sich durch strahlungsinduzierte Defekte die Reaktivitat des Materials
verandern. Einen signifikant héheren Gewichtsverlust eines Priflings durch Strahlungs-
einwirkung konnte experimentell nachgewiesen werden. Ebenfalls konnte mittels eines
Autoklaven Tests bei ionenbestrahlten CVD-SiC-Proben eine beschleunigte Korrosion

festgestellt werden. Auch hier herrscht weiterhin hoher Forschungsbedarf.

3.1.3.6 Zukiinftiger Klarungsbedarf und moégliche Erprobungsszenarien

Neben einer breiten Evaluierung des Gesamtthemas an sich, herrscht besonders bei
den Themen der Warmeleitfahigkeit in Rohrgeometrien, der hydrothermalen Korrosion
unter verschiedensten Konfigurationsbedingungen, sowie der chemischen und physika-
lischen moéglichen Wechselwirkungen zwischen Brennstoff und bestrahltem Hullmaterial
weiterer Klarungs- bzw. Forschungsbedarf. Die zuverlassige Aufbringung von Hullrohr-

kappen auf die Hullrohre stellt weiterhin eine wesentliche Herausforderung dar.

Generell scheinen Hullrohre aus Siliziumkarbid mittelfristig ein potentiell geeignetes Ma-
terial fr ATF-LWR zu sein. Nach Lésung der zuvor angesprochenen Punkte, bietet sich
dabei ein zweistufiges Konzept, d. h. zunachst mit einem Einsatz in den Kanalboxen von
Siedewasserreaktoren und den Einsatz in den Fihrungsrohren von Druckwasserreakto-
ren, und dann in einem zweiten Schritt fir die hermetische Ummantelung von Brennsoff,

d.h. fur den Einsatz als klassischer Brennstab an.

314 Molybdan-basierte Hiillrohre

Ein Vertreter weiterer Hillrohrkonzepte sind Molybdan-basierte Hillrohre. Ein Vorteil von
Molybdan ist die hohe Festigkeit bei erhdhten Temperaturen, um die Integritat des
Brennstabs bei Unfallen zu gewahrleisten. Ein potentieller Nachteil von Molybdan ist sein

vergleichsweise hoher Neutroneneinfangsquerschnitt, speziell des Isotops **Mo.

Far die Kuhlbarkeit des Kerns wird die dulRere Oberflache der Hullrohre aus Molybdan
mit einer metallurgisch gebundenen Schicht aus Zirkonium-Legierung oder Aluminium-
haltigem Stahl (FeCrAl) Uberzogen, um die Korrosionsbestandigkeit zu gewahrleisten

sowie die Dampfoxidationsbestandigkeit durch Bildung einer schitzenden Oxidschicht
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aus ZrO; oder (Al,Cr),03 unter Stoér- und Unfallbedingungen zu verbessern. Erste Expe-
rimente zeigen, dass eine Integritat fir Hochdampftemperaturen bis 1.200 °C fir zwolf
bis 24 Stunden erreichbar scheint. Durch Hinzufigen einer Niob-Zwischenschicht kann
bei isostatischen Heillpressen die Haftfestigkeit einer Triplex-Plattierung verbessert wer-
den. Bei gleicher AulRenkonfiguration zu aktuellen Brennstaben besitzen Duplex- wie
Triplex ausgekleidete Mo-Hullrohre eine dunnere Wandstarke und kdnnen somit groRere
UO»-Brennstoffpellets aufnehmen. Dadurch sind bei einer gleichbleibenden Anreiche-
rung bis 5% 2*°U Zykluslangen von bis zu 18 Monaten erreichbar. Allerdings sind diese
dinnwandigen Mo-Legierungsrohre bislang nur labormafige Sonderanfertigungen. Fir
einen industriellen Herstellungsprozess bedarf es noch weiterer Anstrengungen. Die axi-
ale und diametrale Duktilitat von Mo-Rohren kann durch teilweises Rekristallisationsgli-
hen verbessert werden. Die diametrale Duktilitdt von ca. 1,3 % kann auf ca. 15 %, jedoch
bei einer gleichzeitigen Verringerung der diametralen Festigkeit, durch eine Induktions-

warmebehandlung erreicht werden.

Ein weiterer technologischer Ansatz ist in /CHE 15/ beschrieben. Berichtet wird Gber
Versuche, in denen lange, dinnwandige Rohre aus oxiddispersionsverstarktem Molyb-
dan unter Verwendung der Fest-Fest-Misch-Dotierungsmethode mit Lanthanoxid La>Os3
eingesetzt wurden. Durch die Zugabe von La;Oz-Partikeln verfeinern sich dabei die Kor-
ner effektiv, und erhdhen so die Rekristallisationstemperatur von Mo-Legierungen. Im
Labor konnten Zugfestigkeiten von 455 MPa bei 400 °C bzw. 174 MPa bei 1.200 °C nach-
gewiesen werden. Der Gesamtdehnungsfaktor betrug 25 % bei 400 °C. Auch konnte mit-
tels ElektronenstrahlschweilRen das Molybdan-Rohr mit einer Molybdan-Endkappe in
ausreichender Qualitat, d. h. speziell fur die bendtigte Festigkeit auch bei hohen Stabin-

nendruckverhaltnissen, verschweildt werden /NEA 18a/.
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3.2 Fortschrittliche Brennstoff-Konzepte

3.21 Modifiziertes Urandioxid

Urandioxid wird aufgrund seiner chemischen Stabilitat, seiner guten Bestandigkeit gegen
hohe Temperaturen und Strahlung, einer geringen Absorption von Neutronen und einer
guten Rickhaltung von Spaltgasen in den Oxidkristallen seit langer Zeit als Brennstoff
genutzt. Urandioxid ist ein relativ dichter Polykristall (ungefahr 95 % der theoretischen
Dichte). Brennstoffpellets werden aus einem Urandioxid (UOz) Pulver durch Sintern flr
etwa vier Stunden bei ca. 1.700 °C hergestellt /GUE 20/.

Aufgrund der langjahrigen Erfahrung mit Urandioxid und der guten Kenntnisse Uber die-
sen Brennstoff wurden ATF Konzepte entwickelt, die auf diesem Standardbrennstoff ba-
sieren. So werden im Folgenden die zwei Hauptvarianten dieses modifizierten, sog. ,ver-

besserten” Urandioxids vorgestellt: dotierte UO,-Pellets und Mikrozellen-UO2-Pellets.

Dotierte Pellets sind Ubliche UO»-Pellets, denen vor der Sinterung ein Zusatzstoff (Chro-
moxid Cr,O3 oder Aluminiumoxid-Chromoxid Al.Os-Cr203) in geringer Menge in das
UO2-Pulver hinzugefligt wird. Dadurch werden mechanische und chemische Eigenschaf-
ten verbessert (hdhere Korngréle, reduzierte Oxidation, reduzierte Spannungen), wah-
rend das allgemeine Materialverhalten ahnlich zum Standardbrennstoff bleibt, mit dem
man gute Erfahrungen gemacht hat. Aufgrund bestehender z. T. langjahriger Erfahrun-
gen (s.u.) fallen sie nicht in allen Varianten unter das heutige Verstandnis von ATF, ge-
héren aber im Sinne des US-Sprachgebrauchs Advanced Technology Fuel prinzipiell mit

in diese Kategorie.

Mikrozellen-UO2-Pellets wurden vor allem von dem Korea Atomic Energy Research In-
stitute (KAERI) untersucht und entwickelt. Es handelt sich dabei um UO2-Pellets, die
kleine sog. Mikrozellen in der GroRenordnung von einigen Hunderten von Mikrometern-
haben. Eine Mikrozelle besteht aus einem UO2-Korn, die in einer keramischen oder me-
tallischen Hulle eingeschlossen ist. Diese Struktur wirkt hauptsachlich auf die Ruckhal-
tung der Spaltprodukte, sowie auf die thermische Leitfahigkeit des Pellets und dement-

sprechend auf die Temperatur.
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3.21.1 Dotierte UO2-Pellets

Dieses Konzept stellt eine Weiterentwicklung des aktuellen Standard UO»-Brennstoffes
dar. Durch die lange Erfahrung mit UO»-Brennstoff sollen die Materialcharakterisierung,
die Sicherheitsuntersuchungen und die Lizenzierung des dotierten UO;, verglichen zu
ganz neuen Konzepten, deutlich vereinfacht sein. Beim Sintern werden Chrom- und-
/oder Aluminiumoxide in geringen Malen (einige Hunderte ppm) zum UO2-Pulver hinzu-
gefligt. Das Konzept ist in einem fortgeschrittenen Stadium, da solche Pellets z. T. seit
Jahrzehnten untersucht und weiterentwickelt werden und bereits in kommerziellen Re-
aktoren eingesetzt wurden /ARB 06/, /DEL 10/, /KAR 19/. Aus diesem Grund wurde die-
ses Verfahren von der OECD-NEA, innerhalb der neunstufigen Skala zur Bewertung ei-
nes Technologie-Reifegrades (Technological Readiness Level , TRL) mit einer 8 einge-
stuft, basierend auf dem bereits durchgeflihrten vereinzelten Betrieb in einem Reaktor
INEA 18al.

Durch die Dotierung wird es ermdglicht, nach dem Sintern eine héhere Dichte als bei
Standard-UO: zu erreichen (10,67 g/cm?® nach /SHA 18/), grofRere Kdrner im Pellet zu
bilden und eine reduzierte Brennstoff-Hullrohr-Wechselwirkung (pellet-cladding-interac-
tion, PCI) aufzuweisen. So weisen die Korner der dotierten Pellets eine GréRe von etwa
50 um auf, wahrend die Korngrofte des Standard-UO- bei 10 um liegt /ARB 06/. Diese

Eigenschaften sollen Sicherheitsmargen unter Stér- und Unfallbedingungen verbessern:

Die groReren Korner sorgen flir eine bessere intragranulare Ruckhaltung der Spaltgase.
Dadurch ist der interne Druck in den Brennstaben reduziert, was bei Unfallbedingungen
das Aufblahen (Ballooning) des Hullrohres reduzieren soll, sowie die Freisetzung von

Brennstoff im Fall eines Berstens.

Durch die bessere Riickhaltung der Spaltgase sammelt sich weniger Gas an den Korn-
grenzen. Die Fragmentierung des Pellets soll dadurch reduziert werden, da sie haupt-

sachlich wegen des Drucks von Spaltgasblasen an den Korngrenzen angetrieben wird.

Die Dotierung ist von der Ldslichkeit der Dotierungselemente begrenzt, so wie von der

Neutronenabsorption (insbesondere von Chrom).
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Dotierung mit Cr,0;

Die Entwicklung eines dotierten Brennstoffes durch Framatome (damals AREVA) wurde
bereits 1990 mit dem Ziel gestartet, Brennstoff mit einer hdheren Robustheit und Effizi-
enz sowie verbesserten Sicherheitsmargen auszulegen. Hierzu sind im Detail auch eine
verbesserte Spaltgasretention sowie eine hdhere Bestandigkeit gegen Spannungsrisse

aufgrund von Pellet-Clad-Wechselwirkungen (PCI) zu nennen /DEL 10/.

Framatome hat unterschiedliche Dotierungen erprobt und dadurch identifizieren kénnen,
dass Titan-, Chrom- und Niob-Oxide besonders effizient sind, um die Korngréfien in der
UO2-Keramik zu erhéhen. Niob soll demnach allerdings negative Auswirkungen auf den
Diffusionskoeffizienten und Titan auf die mechanischen Eigenschaften haben. Chro-
moxid (Cr.03) soll dagegen vorteilig wirken, indem es zu gréReren Kérnern fuhrt und die
Bildung von Mikrorissen am Rand des Pellets reduziert, was Spannungen im Huillrohr
durch eine verbesserte Kriechverformung reduziert /DEL 18/ In der Publikation /DEL 10/
hatte AREVA eine Konzentration von 0,16 wt% (1600 wppm) Chromoxidgehalt als Opti-

mum fur die KorngréRe und Viskoplastizitat von (U-Gd)O. Brennstoffen vorgestelit.

Framatome hat einige Vorteile von dem dotierten Brennstoff, sowohl fir den Normalbe-
trieb als auch fur die Betriebsstorungen, identifiziert. Im Normalbetrieb soll die verbes-
serte Spaltgasrickhaltung, verglichen mit Standard-UO, eine Reduzierung des Innen-
drucks bei hohen Abbranden von bis zu 20 bar (in heiRem Zustand) ermdglichen. Eine
bessere Bestandigkeit gegen die Wechselwirkung zwischen Pellet und Hullrohr soll die
Sicherheitsmargen bei Leistungstransienten vergréRern und eine bessere Flexibilitat des
Reaktorbetriebs ermdglichen. Dazu soll die hdhere Dichte des dotierten Brennstoffes

aus wirtschaftlicher Sicht vorteilig sein. Bei Betriebsstérungen ist der reduzierte Innen-

druck von Vorteil, indem er das Ballooning und Bersten des Hullrohres verhindern soll
und beim Hullrohrversagen die Aktivitatsfreisetzung reduzieren wirde. Die bessere
Spaltgasriickhaltung in den Kérnern wirkt auch positiv auf die Pelletfragmentierung und

sollte die Brennstoffverlagerung bei Ballooning verhindern. Bei Hillrohrversagen soll das

Auswaschen des Brennstoffes durch Oxidation mit dem Wasser des Primarkreislaufes
um den Faktor 5, im Vergleich zu Standard UO,, reduziert werden /DEL 10/, /DEL 18/.
Bei Betriebsstorungen ist der reduzierte Innendruck von Vorteil, indem er das Ballooning
und Bersten des Hullrohres verhindern soll und beim Hullrohrversagen die Aktivitatsfrei-
setzung reduzieren wurde. Die bessere Spaltgasrickhaltung in den Kérnern wirkt auch
positiv auf die Pelletfragmentierung und sollte die Brennstoffverlagerung im Ballooning

verhindern. Bei Hullrohrversagen soll das Auswaschen des Brennstoffes durch
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Oxidation mit dem Wasser des Primarkreislaufes um den Faktor 5, im Vergleich zu Stan-
dard UO., reduziert werden /DEL 10/, /DEL 18/.

Im Februar 2019 wurden vier Brennelemente von Framatome mit jeweils vier Brennsta-
ben, die aus Cr-beschichteten Hullrohren und Cr-dotiertem UO- bestehen, im Kernkraft-
werk Vogtle Unit 2 eingesetzt. Dazu plant Framatome fir Anfang 2021 den Einsatz von
zwei Brennelementen, die komplett aus ATF-Brennstaben bestehen werden, im Kern-
kraftwerk Calvert Cliffs Unit 2 /LEW 19/.

Dotierung mit Al,Os - Cr20;

Westinghouse hat ein dotiertes Pellet entwickelt, ADOPT™ (Advanced Doped Pellet
Technology), in dem das Urandioxid mit Aluminiumoxid (Al.O3) und Chromoxid (Cr203)
dotiert ist. Mit der Entwicklung dieses Brennstoffes wurde schon in den 90er Jahren be-
gonnen. Westinghouse berichtete, dass dieses Pellet eine héhere Dichte als der Stan-
dard-Brennstoff, eine bessere Rlckhaltung von Spaltgasen und eine verbesserte me-
chanische Wechselwirkung zwischen Brennstoff und Hullrohr (PCMI) sowie einer bis
zum Faktor 5 niedrigere Auswaschrate an den mit Chromoxid dotierten Pellets, im Ver-
gleich zu nicht dotierten Brennstoff, aufweist /WRI 18/, /SHA 18/, /KAR 19/. Bei den
Brennstoffpellets ist Kriechen stark von der Temperatur abhangig. Bei hohen Tempera-
turen (Uber 1.300 °C) haben ADOPT™ Pellets ein starkeres Kriechen als Standardpellets
aufgewiesen, wahrend bei Temperaturen unter 1.300 °C keine deutlichen Unterschiede
festgestellt wurden. Die hohe Kriechverformbarkeit des Materials bei hohen Temperatu-
ren ist fir die mechanische Wechselwirkung zwischen Hullrohr und Pellet mit einer dar-
aus reduzierten Spannung im Hullrohr von Vorteil. Aufgrund des starken Temperaturgra-
dienten und der schlechten Viskoplastizitat im Standard-UO-, bilden sich in der Mitte des
Pellets grof3e Risse wahrend des Betriebs. Mit den dotierten Pellets sind deutlich weni-
gere Risse im mittleren Bereich zu beobachten, dafir aber mehr kleine radiale Risse am
Rand des Pellets /WRI 18/.

Dotierungselemente kénnen die Verdichtung und das Kérnerwachstum férdern. So
wurde beobachtet, dass die Korngréle mit der Konzentration an Chromoxid zunimmt.
Aluminiumoxid tragt zum maximalen Kornwachstum bei, in diesem Fall mit einer Kon-
zentration von etwa 200 ppm. Die Konzentration der Dotierungselemente wurde auf-
grund der parasitaren Neutronenabsorption, insbesondere durch Chrom, relativ niedrig
gehalten; in /ARB 06/ ist eine Obergrenze von 1000 ppm aufgefihrt. Wahrend die Korn-
grofle im Standard UO; Brennstoff bei etwa 10um liegt, liegt die KorngréRe bei den
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dotierten Brennstoffen bei etwa 50 ym. Durch die langeren Diffusionswege in den Korn-
bereichen kénnen vorhandene Spaltprodukte mit einer verbesserten Spaltgasriickhal-
tung von 30% bis 50% weniger Freisetzung gehalten werden und sind somit deutlich
effizienter als Standardmaterial /ARB 06/, /SHA 18/.

Experimentelle Versuche wurden am KIT in Karlsruhe, Deutschland, und der Kéniglichen
Technischen Hochschule KTH in Stockholm, Schweden, durchgeflhrt, um die vier wich-
tigen physikalischen Parameter spezifische Warmekapazitat, thermischer Ausdeh-
nungskoeffizient, Schmelztemperatur, und Temperaturleitfahigkeit, zu untersuchen
/ARB 06/. Durch diese Versuche wurden der dotierte UO2- und der Standardbrennstoff
verglichen. Es wurde diesbeziiglich kein erheblicher Unterschied festgestellt. /ARB 06/,
/ISHA 18/.

Die ersten ADOPT™ Brennstabe wurden 1999 in einem Kernkraftwerk eingesetzt, ge-
folgt von mehreren weiteren Testbrennstaben im Jahr 2000 /SHA 18/. In jlingerer Zeit
haben Exelon und Westinghouse zusammen Brennelemente mit teilweiser ADOPT™
Pellet-Bestlickung im Betrieb getestet. So wurden im April 2019 vier Brennstabe mit
ADOPT™ Pellets im Kraftwerk Byron Unit 2 eingesetzt /KAR 19/, INNW 21/. Weiterhin
wird in einem europaischen Siedewasserreaktor ein Testprogramm durchgeflihrt, um
Daten bei hohen Abbranden > 70 MWd/kgU zu gewinnen und das Verhalten der
ADOPT™ Pellets zu Uberpriifen /SHA 18/.

3.21.2 Mikrozellen-UO.-Pellet

Das Konzept der Mikrozellen-UO»-Pellets bezeichnet einen modifizierten Standard des
UO2-Pellets, bei dem UO,-Kdrnchen in diinnen Zellwanden (microcell-wall) eingehdllt
sind, was die sogenannten UO,-Mikrozellen (microcells) bildet. Diese Mikrozellwande
sind durch das ganze Pellet miteinander verbunden. In Abb. 3.3 ist das Konzept sche-
matisch dargestellt. Die Mikrozellstruktur soll hauptsachlich fiir eine reduzierte Freiset-
zung von hochradioaktiven und korrosiven Spaltprodukten (Caesium und lod) sorgen
und die Temperatur im Pellet durch eine bessere thermische Leitfahigkeit reduzieren,
um somit Uber gréRere Margen zu verfligen. Am Korea Atomic Energy Research Institute
(KAERI) wurden zwei Varianten dieses Konzeptes untersucht: eine mit Mikrozellwanden
aus Metall (Chrom oder Molybdan) und eine mit Mikrozellwanden aus Keramik (SiO--
basierte Mischoxide) /YAN 13/, /KIM 16/.
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Die Umsetzbarkeit der Herstellung solcher Mikrozellen-UO; Pellets wurde im Labormal3-
stab nachgewiesen. Fir eine groRtechnische Herstellung sind noch spezifische Pro-

zessablaufe und nétige Qualitatskontrollen zu definieren /NEA 18al.

In Abb. 3.3 ist das Konzept schematisch dargestellt. Die Mikrozellstruktur soll hauptsach-
lich fUr eine reduzierte Freisetzung von hochradioaktiven und korrosiven Spaltprodukten
(Caesium und lod) sorgen und die Temperatur im Pellet durch eine bessere thermische
Leitfahigkeit reduzieren, um somit Uber grofere Margen zu verfugen. Am Korea Atomic
Energy Research Institute (KAERI) wurden zwei Varianten dieses Konzeptes untersucht:
eine mit Mikrozellwanden aus Metall (Chrom oder Molybdan) und eine mit Mikrozellwan-
den aus Keramik (SiO»-basierte Mischoxide) /'YAN 13/, /KIM 16/, /KIM 18/.

Microcell-wall {(metal or oxide phase)

x daaal T e Ve

Microcell UO, pellet

Microcells Microcell

Abb. 3.3 Darstellung des Konzeptes des Mikrozellen-UO, Pellets nach /KIM 18/

Metallische Mikrozellwande

Die Herstellung dieser Mikrozellen-UO.-Pellets erfolgt in mehreren Schritten. Metallbe-
schichtete UO2-Kdrnchen (zukinftige Zellen) werden vorbereitet, indem diese Kérnchen
mit Metallpulver gemischt werden. Sie werden danach zu Griinpellets gepresst und dann
in Wasserstoffatmosphare gesintert. 5 Vol.-% Chrom-Mikrozellen-UO.-Pellet vom

KAERI weisen eine Dichte von 97,0 % der theoretische Dichte und Zellen mit einem

Durchmesser von etwa 290 um auf. Ein solches Pellet wird in Abb. 3.4 dargestellt.

Abb. 3.4 Mikrostruktur eines Chrom-Mikrozellen-UO2 Pellets — Panoramabild des
Pellets entlang der radialen Richtung nach /KIM 18/
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Die Haupteigenschaft der metallischen Mikrozellwéande ist ihre deutlich bessere thermi-
sche Leitfahigkeit, welche zu niedrigeren Temperaturen im Pellet fuhrt. Molybdan und
Chrom wurden vom KAERI als bevorzugte Metalle fur die Mikrozellwande aufgrund ihrer
hohen Schmelzpunkte, hohen Warmeleitfahigkeiten und maRigen Neutroneneinfang-
querschnitte, sowie aus Grunden ihrer Kompatibilitdt mit UO. unter den Bedingungen
des Sinterns bei der Pellet-Herstellung betrachtet. Die niedrigeren Temperaturen verhin-
dern zusammen mit den Mikrozellwanden selbst die Diffusion der Spaltgase und deren
Freisetzung. Der kleinere Temperaturgradient reduziert auch die Verlagerung und die
Pellet-Hullrohr mechanischen Wechselwirkungen wahrend Transienten dank niedrigerer
thermischer Spannungen im Pellet. Dazu bieten Mikrozellen UO»-Pellets mit einer hohen
thermischen Leitfahigkeit wesentlich grofiere Sicherheitsmargen unter Storfallbedingun-
gen sowie im Normalbetrieb /KIM 16/, /KIM 18/.

Einige Tests auRerhalb des Kerns (out-of-pile) wurden durchgefihrt, um die Eigenschaf-
ten dieser Pellets zu prifen. Wie erwartet haben sie eine deutlich verbesserte Warme-
leitfahigkeit aufgewiesen: 5 Vol.-% Molybdan-Mikrozellen-Pellets haben eine Leitfahig-
keit, die 1,75-mal hoher bei 200 °C ist, als Standard-UO2 und bis 2,2-mal hoher bei
1.200 °C. 5 Vol.-% Cr Mikrozellen-Pellets weisen eine Leitfahigkeit von 1,6 x bei 300 °C
bis 1,75 x bei 1.200 °C héher als Standard-UO..aus Der lineare Warmeausdehnungsko-
effizient der Molybdan-Mikrozellen Pellets nimmt ab, wenn der Molybdangehalt zunimmt.
Dieser Koeffizient liegt fiir Molybdan bei 4,8 - 10/K bei 25 °C, wahrend er zweimal hoher
fir UO- ist. Die eingeschrankte Ausdehnung des Pellets unter transienten Bedingungen

soll die mechanische Belastung des Hiillrohres reduzieren.

Das Verhalten der Molybdan-Mikrozellen-Pellets wurde auch unter Dampfoxidationbe-
dingungen bei Temperaturen von 500 °C bis 800 °C untersucht. Mikrozellen-Pellets ha-
ben einen deutlich besseren Zustand, ohne bedeutende Schaden an der Oberflache, im
Gegensatz zu den Standard UO.-Pellets, beim Abschluss der Untersuchungen gezeigt.
Eine der wichtigsten Eigenschaften mit Chrom- und Molybdan-Mikrozellen-UO.-Pellets
sind die relativ niedrigen Schmelztemperaturen (1.907 °C bei Chrom und 2.623 °C bei
Molybdan) verglichen zu UO: (2865 °C). Diese Eigenschaften werfen die Frage der
Strukturintegritat bei Temperatur Transienten Uber die Schmelzpunkte von Chrom oder
Mo auf. So wurden thermische Transient-Tests durchgefiihrt, wo die Pellets bei Tempe-
raturen héher als die Schmelzpunkte der Mikrozellwande gegliiht wurden. Die Mikrozel-
len-Pellets zeigten nach diesem Vorgang immer noch eine ausreichend gut erhaltene
Struktur /KIM 18/.
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Weitere Tests wurden im Halden Reaktor (Norwegen) auch mit Chrom-Mikrozellen
UO.-Pellets durchgefiihrt. Diese Tests haben gezeigt, dass die Temperatur des Mikro-
zellen Pellets etwa 20 % niedriger als mit dem Standard UO2-Pellet liegt /KIM 18/.

Keramische Mikrozellwande

In dieser Variante bestehen die Mikrozellwande aus Oxidphasen mit einer hohen chemi-
schen Affinitat zu flichtigen Spaltprodukten (Caesium, lod), um diese verbessert zuriick-
zuhalten. Die chemische Affinitat zu Caesium (etwa zehnmal haufiger als lod als Spalt-
produkt) und die Unlésbarkeit in UO»>-Matrix (Erhaltung der Mikrozellstruktur) sind
wichtige Kriterien zur Bestimmung des Mikrozellwandmaterials. Aus diesen Griinden hat
KAERI SiOz-basierte Mischoxide als Wandmaterial bevorzugt /YAN 13/, /KIM 16/,
/KIM 18/.

Die Herstellung der Mikrozellen-UO.-Pellets mit Keramikzellwanden erfolgt durch her-
kémmliche Flussigphasen-Sintertechnik. Ein gemischtes Pulver aus UO; und Zusatz-
stoffen wird gepresst und dann bei einer Temperatur gesintert, bei der die Zusatzstoffe
flissig werden. So dringen die Zusatzstoffe zwischen die UO2-Kérner durch, um die Zell-
strukturen zu bilden. So hat KAERI Pellets mit 0,6 wt% SiO,-TiO2 Oxid nach 4 Stunden
bei 1.720 °C Sintern in Wasserstoffatmosphéare hergestellt. Die gebildeten Pellets weisen
eine durchschnittliche Zellgréfte von 80 um auf und die Dichte liegt bei 97,9 % der theo-
retischen Dichte zeigt die Mikrostruktur eines solchen Pellets mit Spektroskopie Bildern,

um die Zusatzstoffe an den Mikrozellwéanden identifizieren zu kénnen /KIM 16/, /KIM 18/.
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Abb. 3.5 Mikrostruktur eines keramischen (SiO.-TiO) Mikrozellen UO, Pellets. Sili-
zium und Titan sind durch energiedispersive Spektroskopie zu sehen nach
/KIM 18/

Die Riickhaltung der Spaltprodukte soll die Korrosion und Rissbildung unter Spannung
(stress corrosion cracking) an der Innenseite des Hullrohres sowie den Innendruck im
Brennstab reduzieren. Die Keramikwande sind relativ weich, wodurch schnelle Kriechen-
Verformungen ermoglicht und dadurch die mechanische Spannung im Hullrohr bei Tran-
sienten reduziert werden. Die relativ grof3en Kdrner sollen zusammen mit den Wand-
strukturen die massive Fragmentierung in Stérfallbedingungen verhindern und dadurch

die Freisetzung von Spaltprodukten reduzieren /KIM 18/.

Zu den Erprobungen unter LWR-Einsatzbedingungen wurden auch direkte Untersuchun-
gen an den Keramik-Mikrozellen-Pellets zur Klarung ihres physikalischen Verhaltens
durchgefiihrt. Es wurde festgestellt, dass die thermischen Eigenschaften (Leitfahigkeit
und Ausdehnungskoeffizient) vergleichbar mit den des UO; sind (die Mikrozellwande
bestehen aus Keramik, wie das Standardpellet). Druckkriechverformung bei hohen Tem-
peraturen ist schneller als bei den Standardpellets. Das soll ermoéglichen, die mechani-
sche Spannung im Hullrohr wahrend Transienten oder Storfalle sowie im Normalbetrieb

zu reduzieren.
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Keramisches Mikrozellwandmaterial zeigt eine gute Stabilitat in Dampfoxidationsbedin-
gungen. Versuche haben eine verglichen zum Standard-UO; héhere Oxidationsbestan-
digkeit gezeigt, was sich durch die Grofe der Kérner des keramischen Mikrozellen-

UO,-Pellets erklaren lasst.

Die Integritat des keramischen Mikrozellen Pellets bei Temperaturtransienten Uber den
Schmelzpunkt der Mikrozellwand wurde gepruft. Ein thermischer Transiententest wurde
durchgeflihrt, bei dem die Pellets bei Temperaturen hoher als der Schmelzpunkt der
keramischen Wand, gegliht wurden und die Strukturintegritdt gut erhalten blieb
/KIM 18/.

Unfallbedingungen und Entsorgung von Mikrozellen-UO;-Pellets

Bisher wurden keine Experimente durchgeflihrt, um das Verhalten der Mikrozellen
UO2-Pellets unter Unfallbedingungen zu untersuchen. Es ist davon auszugehen, dass
die bessere Rickhaltung der Spaltgase und der entsprechende niedrigere Innendruck
eine positive Wirkung auf das Hullrohrverhalten bei Unfallbedingungen haben. Es wird
erwartet, dass das Ballooning und das Versagensrisiko durch Bersten reduziert ist. Dazu
sollte die reduzierte Menge an freien Spaltgase an den Korngrenzen und Mikrozellwan-
den die Fragmentierung des Pellets einschranken, sowie die Verbreitung im Fall eines
Brennstabberstens /NEA 18a/.

Im Hinblick auf die Entsorgung ware ein niedrigerer Innendruck dank der besseren Riick-
haltung der Spaltprodukte vorteilig, da das Hullrohr eine reduzierte mechanische Belas-

tung erleben wirde /NEA 18al/.

3.2.2 Uransilizid

Als ein wichtiger Punkt auf der Anforderungsliste fir unfalltolerante Brennstoffe gilt eine
verbesserte Warmeleitfahigkeit des Brennstoffs, um so durch eine verbesserte Warme-
ableitung, eine geringere Brennstofftemperatur zu erreichen. Dadurch wird auch eine
reduzierte Warmemenge im Pellet erreicht, was zu einem verbesserten Verhalten unter
Unfallbedingungen (z. B. Kuhimittelverluststorfall) fihrt. Als besonders vielversprechend
gilt dabei, basierend auf ihren physikalischen Eckdaten und Voruntersuchungen, die
Gruppe der Uransilizide. Hier ist besonders U3sSi> sowie auch noch teilweise UsSis zu

nennen. Als ebenfalls wichtiger Punkt ist die im Vergleich zum herkdmmlichen UO--
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Brennstoff hdhere Urandichte in diesen Siliziden, die dadurch verlangerte Betriebszyklen

fur diesen Brennstoff ermdglichen kdnnen.

Bei dem Design des neuen Brennstoffs soll aber auch der Fokus auf die Vertraglichkeit
mit potentiell neuen Hullrohrmaterialien gesetzt sein. Damit soll sichergestellt werden,
dass bei einem kinftigen Ersatz der Zirkonium-Hullrohre mit ihrer unglinstigen Oxidati-
onskinetik (d.h. ihrer hohen Freisetzung von Wasserstoff unter Unfallbedingungen) dann
auch andere, z.B. keramische Verbundwerkstoff als Hillrohrmaterial eingesetzt werden

kénnen, bzw. eine Vertraglichkeit dieser Materialpaarungen besteht.

Physikalische und chemische Eigenschaften

Beim Einsatz von Silizid-Brennstoff kommt dem Verhaltnis von Silizium zu Uran hinsicht-
lich des notwendigen Phasengleichgewichtes und des thermochemischen Verhaltens
eine entscheidende Rolle zu, da Uran durch Spaltung verlorengeht und dabei moglichst
viele seiner Spaltprodukte Uber das vorhandene Silizid gebunden werden sollen. Die
Darstellung der Temperatureigenschaften der verschiedenen Silizide erfolgt dabei ty-
pisch Uber ein U-Si-Phasendiagramm mit dem Molenbruch von Silizium (also der physi-
kalisch-chemischen GroRe zur quantitativen Beschreibung der Zusammensetzung des

Stoffgemisches / der Mischphasen) als Abszisse und der Temperatur als Ordinate.
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Insgesamt beschreiben dabei sieben, identifizierte intermetallische Verbindungen (USis,
USi2, USi1 .88, UsSis, USi, UsSi> und UsSi) das U-Si-Binarsystem. Abb. 3.6 zeigt ein be-
rechnetes Phasendiagramm flir den Molenbruch von 0 bis 1 sowie der Temperatur von
200 bis 2.000°C /WIL 18/.
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Abb. 3.6  Berechnetes Phasendiagramm fir den Molenbruch Silizium von 0 bis 1
und den Temperaturbereich 200 bis 2.000 °C nach /WIL 18/

UsSis zeigt im Phasendiagramm bei einem Molenbruch von ca. 0,66 eine korrespondie-

rende maximale Temperatur fir Silizide von knapp Gber 1.750 °C.

Neben dem reinen Phasenverhalten sind auch die weiteren physikalischen Eigenschaf-
ten der Verbindungen von Relevanz. Silizide hdherer Dichte besitzen ein ausgepragtes
Schwellverhalten bei dann gleichzeitig abnehmendem Schmelzpunkt, so dass in den

Untersuchungen als ATF in der Regel nur UsSi» Berticksichtigung findet.

Von weiterem Interesse sind auch daraus ableitbare Verbundwerkstoffe wie Uransili-
zid/-nitride wie UN-U3Si, sowie UN-UsSis hinsichtlich einer weiteren Erhéhung der Uran-

dichte, sowie einer méglichen Verringerung des Materialschwellens /NEA 18al/.
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Herstellung

Die Ausgangsmaterialien fir die Herstellung von Uransiliziden sind Uranhexafluorid so-
wie Silizium. Diese Stoffe stellen auch bei groReren Mengenbedarf keine aultergewdhn-

lichen Anforderungen an die bestehenden Ressourcen dar.

Aktuelle Arbeiten zeigen, dass die Technik der Herstellung der ersten Pellets tber Licht-
bogenschmelzen, verschiedene Warmebehandlungen, Pulverisieren, Pressen und Sin-
tern noch prozessoptimiert werden kann. Die Herstellung des feinen Uransilizid-Pulver
beinhaltet einige Herausforderungen u. a., da es in Sauerstoff hochreaktiv ist und somit
eine Verarbeitung unter inerter Atmosphare erfordert. Die héchsten Pellet-Enddichten
traten beim Sintern von Material mit einer Ausgangsdichte von 60 bis 65 % der theoreti-
schen Enddichte auf. Auch missen zuvor Mahlschmierstoffe aus dem Pulver entfernt,
sowie circa 0,1 Gewichtprozent Polyox als Bindemittel wahrend des Pressens zugesetzt
werden. Das Sintern der Pellets erfolgt Uber eine Dauer von ca. vier Stunden in einem
speziellen Tantaltiegel bei ca. 1.500°C unter Argon-Atmosphare. Bei diesen Pellets

konnte eine durchschnittliche theoretische Dichte von 94,7 % erreicht werden /HAR 15/.

Insgesamt wird seitens der Industrie fir eine 6konomische Optimierung und zur Verbes-
serung der Produktqualitat eine direkte Synthese von UsSi; aus UFs und Silizium unter

Vermeidung eines metallischen Zwischenprodukts angestrebt.

Bei der Herstellung von Brennelementen oder Brennstoffbaugruppen werden keine tie-
fergehenden Probleme erwartet. Die Kontrollmechanismen von Pulver und Endprodukt

werden im Wesentlichen, denen der Herstellung von UO2-Pellets entsprechen.

Betriebseinsatz und erwartete Betriebsereignisse

Erfahrungen haben bei einem Abbrand von 20 MWd/kgU ein Schwellen von 0 %, +1%
sowie eine Spaltgasfreisetzung von ca. 0,3 % bei linearen Warmeerzeugungsraten von
433 bis 500 W/cm gezeigt, was unter dem UO,-Wert liegt. Bedingt durch die 5- bis 10-
mal gegeniber UO, héhere Warmeleitfahigkeit von UsSi, ist die im Brennstoff gespei-

cherte Warmemenge erheblich reduziert.
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Auch ergeben sich im Bereich der Neutronendkonomie neue Freiheitsgrade fir moderne
Hullrohrkonzepte (wie z.B. aus SiC-SiC Verbundwerkstoffen) und Einsparungspotential
fur den Bereich der Brennstoffkreislaufkosten, im Vergleich zu den bisherigen Techni-

ken.

Die hohere Dichte und insbesondere Urandichte von UsSi> gegentber UO, zeigt eine
Verringerung der Neutronenmoderation bei gleicher geometrischer Brennstoffgrofie
bzw. Anordnung, so dass im Brennstoffspektrum von UsSiz ein etwas harteres Neutro-
nenspektrum vorliegt. Dies ergibt zwei gegenlaufige Reaktivitatseffekte. Auf der einen
Seite sind zunachst die thermischen Spaltungen und die augenblickliche Reaktivitat ge-
geniuber UO; verringert, auf der anderen Seite wird durch eine erhéhte Zahl an epither-
mischen Neutroneneinfangen durch 238U die Umwandlung zu Plutonium erhoht, was den
Reaktivitatsverlust bei zunehmendem Abbrand verlangsamt. Die Reaktivitat von 5 % 23°U
angereicherten UsSio-Brennstoff in einem 17 x 17 Standardgitter ist gegenuber UO,, bei
gleicher Konfiguration somit anfangs geringer. Ab einem Abbrand von 50 MWd/kgU zeigt

UsSi2 eine zunehmend hohere Reaktivitat.

Bei Wasser-/Dampfkontakt infolge eines Hullrohrdefekts wird bei UsSio-Brennstoff von
einer etwas héheren, exothermeren Reaktion unter Wasserstofferzeugung als bei UO;

ausgegangen.

Da von moglichen Wechselwirkungen von UsSi; mit den Metallen Cr, Fe und Zr berichtet
wird, muss je nach eingesetzten Hullrohrmaterial eine passivierende Schicht zwischen
Pellet und Hullrohr aufgebracht werden. Bei einem Einsatz mit keramischen SiC/SiCt
Hullrohren ist diese zusatzliche Schicht nach momentanem Kenntnisstand nicht erfor-

derlich.

Bedingt durch die im Vergleich zum herkémmlichen UO2-Brennstoff héhere Urandichte
bei diesen Silizidbrennstoffen kann hier von langeren Betriebszyklen und ggf. héheren

Abbranden als bei UO,-Brennstoff ausgegangen werden.

Auslegungsbestimmende und auslegungsiiberschreitende Storfille

Bei Auslegungsstorfallen (design-basis accident, DBA) sowie auslegungsuberschreiten-
den Storfallen (design extension conditions, DEC) stellt sich in Verbindung mit der we-
sentlich hdheren Warmeleitfahigkeit von UsSi> gegentber UO: durch die dadurch be-

dingte hdhere Warmeabfuhr eine signifikant niedrigere Brennstoff-Temperatur ein. Damit
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ist der Vorteil von UO2 mit seinem héheren Schmelzpunkt von 2878 °C gegenuber UsSiz
mit einem Schmelzpunkt von 1.665 °C durch die hdhere Warmeabfuhr des UsSi>-Mate-
rials nicht die mehr die einzige mafRgebliche GroRe. Fir eine konkrete Betrachtung heif3t
dies, dass bei Pellets mit 0,82cm Durchmesser und einer Oberflachentemperatur von
673 K bei UO- die lineare Warmeerzeugungsrate vor dem Schmelzen der Pelletmitte bei
UO- bei ungefahr 750 W/cm liegt, wohingegen beim UsSio-Pellet erst bei einer linearen
Warmeerzeugungsrate von ca. 2 300 W/cm ein Schmelzen der Pelletmitte eintritt. Zudem
weist UsSi> eine mit zunehmender Temperatur héhere Warmeleitfahigkeit auf, was bei

einer Temperatur-/Leistungsexkursion zusatzliche Konservativitaten schafft.

Allgemein wird auch im Vergleich zu UO; eine weniger harte mechanische Wechselwir-
kung zwischen Pellets und Hulllrohren z. B. bei Leistungsrampen, aber jedoch eine etwas

héhere exothermere Brennstoffoxidation bei Hullrohrversagen erwartet.

Ergebnisse von Nachbestrahlungsuntersuchungen von U;Si>-Brennstoff mit ge-
ringem Abbrand

Untersuchungen von UsSi>-Pellets nach Bestrahlung bis zu einem geringen Abbrand
<20 GWd/tHM zeigen im Vergleich zum erwarteten Verhalten von Standard-UO; bei
gleichem Leistungsniveau begrenzte Rissbhildungen. Gammaspektrometriedaten zeigen
keine Migration von Spaltprodukten. Entlang des Pelletradius kann eine geringfligige
homogene Aushartung aufgrund der Ansammlung von Spaltprodukten und Strahlen-
schaden gemessen werden. Freisetzung des Spaltgases und Schwellen bleiben gering.
Die Bildung von Spaltgasblasen, die durch optische Mikroskopie auflésbar sind, erfolgt
von der Pelletmitte nach aufen bis zu ungefahr 60 % des Brennstoffpelletradius. Die

Gesamtdaten deuten auf ein gutes Leistungsbild von UsSiz bei geringem Abbrand hin.

Entsorgung, Wiederaufarbeitung von bestrahltem Uransilizid-Brennstoff

Im Ausland wird basierend auf friheren Erfahrungen mit bestrahlten UsSi>-Proben aus
Materialtestreaktoren eine Wiederaufbereitung, z. B. durch Oxidation in Salzldsungen,
anstelle der direkten Entsorgung in Erwagung gezogen. Beispielsweise hat AREVA
(heute ORANO) die industrielle Qualifizierung und Sicherheitsbewertung der Wiederauf-
bereitung von Silizid-Brennstoffen fur Forschungsreaktor-Brennstoffe in La Hague abge-
schlossen, und besitzt seit 2017 eine entsprechende Genehmigung zur Wiederaufarbei-
tung /VAL 15/, ILAV 17].
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Stand der Entwicklung

Fur den Einsatz von UsSi>-Brennstoffpellets als unfalltoleranter Brennstoff in LWR sind
noch weitere F&E arbeiten notwendig. Dies betrifft besonders weitere Untersuchungen
der einzelnen Silizide zum Schwell- und Kriechverhalten, der Warmeleitfahigkeit, des
Verhaltens der Spaltgasfreisetzung sowie einer Verbesserung der Oxidationsbestandig-
keit der Pellets.

Uransilizid-Brennstoff mit Hiillrohren aus Siliziumkarbid

Aufgrund seiner guten Oxidationsbestandigkeit und seines geringen parasitaren Neutro-
nenadsorbtionsquerschnittes wird als Brennstoff die intermetallische UsSi> Verbindung
mit guter Warmeleitfahigkeit, relativ hohem Schmelzpunkt, einem geringen strahlungs-
induzierten Quellen und Amorphisieren und maBiger Oxidationsbestandigkeit favorisiert.
Dies erfolgt in den anvisierten Konzepten in Verbindung mit SiC/SiC-Hullrohren,
vgl. Kap. 3.1.3. Um diese beiden Materialien, UsSi; und SiC, in Kombination einsetzen
zu kénnen, ist die Kompatibilitat beider Werkstoffe, d. h. ihr Verhalten an den zugewand-

ten Grenzflachen von hoher Bedeutung und daher entsprechend zu betrachten.

Basierend auf den berechenbaren Reaktionsenergien an den UsSi,/SiC-Grenzflachen
wurden die moglichen Phasenbildungen ermittelt und ihre Wechselwirkungen, basierend
auf Interdiffusionsmechanismen betrachtet, bzw. Modelle entwickelt, um ihr Verhalten
auch weit Uber den eintretenden Betriebstemperaturen, wie bei schweren Unfallbedin-

gungen, vorherzusagen.

Parallel dazu wurden zu den theoretischen Arbeiten experimentell die Phasen der
UsSi,/SiC-Grenzflachen bei hohen Temperaturen Uberprift. Als weitere Phasen zu den
Ausgangsmaterialien stehen hier die Bildung von UC oder U2Si1sCs und dann im weite-

ren UsSi, an.

Wenn sich UsSi> und SiC durch die Phasen nicht mehr im Gleichgewicht befinden, gibt
es mit der Ausnahme einer gewissen Bildung von UsSis nur eine geringe Wechselwir-
kung zwischen Brennstoff und Ummantelung. Basierend auf Betrachtungen von selek-
tiven Temperaturbereichen heillt dies, dass nach anfanglichen Reaktionen zwischen
dem Brennstoff U3Si> und der SiC Ummantelung, sich Grenzphasen ausbilden aber in

deren Folge alle weiteren Wechselwirkungen gestoppt werden /HAR 15/.
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Somit versprachen diese Erkenntnisse zunachst ein stabiles UsSi,-Brennstoff/SiC-Hiill-
rohr-System. Mittlerweile hat Westinghouse, ein Hauptentwickler dieses Brennstoffs im
Rahmen seines EnCore©-Programms /SHA 18/, /IWEC 19/, jedoch nach Angaben der
U.S.NRC aufgrund von Problemen, welche bei der Untersuchung bestrahlter Lead Test
Assemblies aufgetaucht sind, die Forschung an diesem Brennstoff eingestellt. Stattdes-
sen richtet sich der Fokus dieses Herstellers nun auf die Erforschung und Qualifizierung
von Urannitrid bzw. Urannitrid/-silizid /ORT 16/ (siehe auch Kap. 3.2.3) als Brennstoff mit
erhdhter Urandichte /NRC 21/.

3.2.3 Urannitrid

Als weitere potentielle Brennstoffvariante wird der Einsatz von Urannitrid (UN, speziell
U'N) angesehen, und speziell von Westinghouse verfolgt. Es besitzt im Vergleich zu
UO; eine um 41 % hohere Dichte, und somit eine ebenso héhere 2*°U-Beladung bei glei-
cher Anreicherung. Parallel dazu verfiigt U'®N um eine ca. finffach bessere Warmeleit-
fahigkeit, bei einem mit zu Standard-UO; vergleichbaren Schmelzpunkt. Diese bessere
Warmeleitfahigkeit reduziert zum einen die Brennstofftemperatur an sich, und hat durch
diesen geringeren Wert der Warmespeicherung zudem einen positiven Effekt beim Auf-

treten jeglicher Arten von Leistungstransienten /SCH 21/.

Hintergrund fur den Einsatz des Isotops N ist seine Stabilitat im Neutronenstrahlungs-
feld bei nur geringer Reaktivitat mit einfallenden Neutronen. An das eingesetzte Stick-
stoff-Isotop "®N werden dabei hohe Reinheitsanforderungen gestellt, da andere Isotope
und v. a. Elemente eine Stérung der stdchiometrischen Verbindung bewirken und in der
Folge andere Phasen oder Verbindungen entstehen. Natirlicher Stickstoff besteht aller-
dings lediglich zu 0,4 % aus '°N. Das weit tiberwiegende "N geht unter Bestrahlung in
signifikanter Menge durch (n, p)-Reaktion in das Kohlenstoff-Isotop C Uber, das eine
hohe biologisch-/radiologische Wirksamkeit aufweist. Die Anreicherung von '*N ist sehr
prozessintensiv. Sie erfolgt heutzutage durch ein Zentrifugalverfahren mit nachgelager-
tem kryogenen NHs-Verfahren. Auf diese Weise kénnen Anreicherungsniveaus von bis
zu 99,9 % erreicht werden /NEA 18a/. Parallel dazu wird an einer Laserisotopentrennung

fur eine Herstellung von *N-Isotopen im industriellen MaRstab gearbeitet.
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Die Spaltgasfreisetzung bei Urannitrid-Brennstoff ist im Vergleich zu Standard-UO2-
Brennstoff geringer, was im Wesentlichen durch die geringere Brennstofftemperatur be-
dingt ist. Bei UN-Brennstofftabletten muss auch deren héhere Quellrate beachtet, bzw.
durch Einstellen der Porositat der Pellets und Festlegung der Grofe des Spaltes zwi-
schen Brennstoff und Hullrohr bertcksichtigt werden. Die warme- und bestrahlungsbe-

dingten Kriechraten besitzen glinstigere Werte als die des Standardbrennstoffes.

Als problematisch zeigt sich die hohe Korrosionsrate von U'°N bei Kontakt mit Kiihimittel
und das noch nicht ausreichend untersuchte Quellverhalten des Brennstoffes unter ent-
sprechenden Bestrahlungsbedingungen. Ebenfalls ist das technisch industrielle Verfah-
ren, um U'N zu hochdichten monolithischen Brennstofftabletten zu pressen, noch Ge-
genstand aktueller Arbeiten /NEA 18a/.

Zur Vermeidung der genannten Korrosion, bzw. der Oxidation unter Unfallbedingungen
wird die Ummantelung der Tabletten als eine mdgliche Lésung gesehen. Als mdgliche
Ummantelungsmaterialien ware eine Zr-Legierung oder eine SiC-Ummantelung denk-
bar. Auch wird untersucht, ob durch die Hinzugabe von U;Si; als Additiv die U'SN-Kdérner
vor dem Angriff von Kihlmittel geschitzt werden kénnen (z. B. Flissigphasen-Sintern
bei ca. 1,700 °C). Den Wert der Silizidfraktion fir ein optimales Ergebnis ist noch Gegen-
stand weiterer Versuche, ebenfalls die dabei zu verwendende Sinteratmosphare. Die
verbesserte Korrosionsfestigkeit durch Zugabe des Additiven flhrt zu einer verringerten
Urandichte und verringert die Warmeleitfahigkeit, wobei letztere dann immer noch ober-
halb der von UQ:;, liegt.

Die Oxidation von U3Si» und UN zu U3Os erfolgt unter hdherer Massenzunahme wie auch
Volumenausdehnung im Vergleich zu der von UO,, sowohl unter Luft als auch unter
Wasserdampf-Atmosphare. Fir die Staffelung der Oxidationstemperaturen unter Luft gilt
die Temperatur-Reihenfolge UO, <UN < U3Si; und unter Dampf-Atmosphare
UN < UsSi, bei jeweils pulverformiger Materialkonsistenz. Somit ist U3Si> mit seiner ho-
heren Oxidationstemperatur, zumindest vom Temperaturverhalten, das guinstigere Ma-

terial.
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Die industrielle Produktion des Brennstoffs auf Basis des standardmaRigen Ausgangs-
material UFs ist durch ein chemisches Synthetisieren zu U'°N-Pulver vorgesehen. Hier-
bei gilt es zwingend, die notwendigen hohen Reinheitsforderungen in der Prozesskette
einzuhalten. AnschlieRend soll das Pulver unter Verwendung von zum Teil herkdmmli-
cher Presstechnik mit geschlossener Diise und Sintern innerhalb einer kontrollierten At-

mosphare, zu Brennstoffpellets verarbeitet werden.

Ein Vorteil des U'N Brennstoff ist, dass die bestehende 5% 235U Anreicherungsgrenze
aufgrund der hohen Urandichte nicht verandert werden muss, um eine héhere Brenn-
stoffdichte zu erreichen, so dass bei allen Fragen der Anreicherung, Herstellung, Trans-
port und des Betriebseinsatzes von U'N groRteils auf bestehende Regelwerke z.B. im

Hinblick auf Kritikalitatssicherheit zurlickgegriffen werden kann.

Hinsichtlich der Modellierung von Nitridbrennstoff in einem Brennstabcode wurden von
der franzdsischen Kommission fir alternative Energien und Atomenergie (CEA) die zu-
grunde liegenden Datenbankeintrage einer Version des Programmsystems METEOR/
TRANSURANUS adaptiert, um Eigenschaften und Verhaltensgesetze von Nitridbrenn-

stoff berticksichtigen zu kénnen.

Als mdogliche Einsatzpaarung Brennstoff-/Hullrohrkombination verfolgt z.B. Westing-
house mit EnCore© /WEC 19/ u. a. eine Kombination von U'®N-Brennstoff /ORT 16/ mit-
tels einer kihlmittelresistenten SiC-Ummantelung, bzw. mittels Einsatzes eines geeignet
behandelten Zircaloy-Hillrohrs. Neben Kostenschatzungen bis zur Erreichung der
Marktreife wurden auch Zeitplane fiir einen kompletten Ubergang der Westinghouse
Brennelementproduktion auf ATF-Technologie im Jahre 2032 erstellt. Nach Aussage
von Westinghouse sind keine uniberwindlichen Hindernisse fir die Lizenzierung der un-
falltoleranten Brennstofftechnologien ATF bei der amerikanischen NRC bekannt
ISCH 21/.

Das Potential von Nitrid-Brennstoffen zeigt auch eine russische Untersuchungen Uber
dessen Gebrauchstauglichkeit in einer Uran-Plutonium-Nitrid-Konfiguration, die als
Grundlage fur die Brennelemente des bleigekihlten schnellen Neutronenreaktors
BREST-OD-300 gilt /NEIM 20/.
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3.24 TRISO-Partikel in inerter Matrix

Der TRISO-Brennstoff (tri-struktureller isotroper Partikelbrennstoff, TRISO) kommt ur-
springlich aus dem Bereich der gasgekihlten Hochtemperatur-Reaktortechnik (High-
temperature gas-cooled reactor, HTGR) und besteht aus kleinen Partikeln von spaltba-
rem Material, die mit mehreren Schichten aus porésem oder dichtem Kohlenstoff und
Siliziumkarbid (SiC) beschichtet werden und so ihre eigene Schutzhulle besitzen. Diese
umhullten Partikel wurden fur den Einsatz im HTGR ihrerseits in eine Graphitmatrix ein-
gebettet. Die ersten Schritte der Herstellung eines solchen kugelférmigen Brennstoffs
erfolgen, indem Uranylnitrat-Lésung mit weiteren Zusatzen mittels einer vibrierenden
Duse zu Tropfchen dispergiert und nach weiteren Prozessschritten zu Karbid (UC), Nitrid
(UN), Karbonitrid U(C,N) oder Oxid (UO2) ausgehartet werden, vgl. z. B. die Patentschrift
/HEI 79/. Durch die Verwendung von UC oder UN bzw. U(C,N) anstelle von UO. kann
eine Erhdhung der Dichte um bis zu 40 % im Spaltstoffbereich der Partikel erreicht wer-

den.

Diese Art der Brennstoffkonfigurierung soll fir den Einsatz im Leichtwasserreaktoren
einsetzbar gemacht werden. Dies soll mittels des TRISO-SiC-Komposit-Konzeptes, d. h.
der Einbettung von TRISO-Partikeln in eine SiC-Matrix und diese wiederum von einer
Metall- oder Keramikverkleidung umgeben, an die Notwendigkeiten hinsichtlich der LWR
Betriebsbedingungen, Form- und Umgebungsstabilitdt angepasst werden. Dieses Kon-
zept wird auch als vollkeramischer mikroverkapselter Brennstoff (Fully ceramic microen-
capsulated, FCM) bezeichnet. Die Vorteile dieser Technik werden durch einen effektiven
Einschluss von gasférmigen Spaltprodukten durch die Mehrfachummantelung, einer ho-
hen mechanischen und chemischen Stabilitat des Konstruktes auch im Hochtempara-
turbereich und eine gute Warmeleitfahigkeit gesehen. Die nach wie vor grofite Heraus-
forderung ist die niedrige Beladungsdichte mit spaltbarem Material, bzw. die sich daraus
ergebenden Randbedingungen. Hierzu wird an mehreren Variationsparametern,
z.B. der Verwendung einer héheren Urananreicherung bis hin zu 20 %, hohe Packungs-
anteile von TRISO-Partikeln in der Brennstoffmatrix, groRe Korn-zu-Partikel-Volumen-
verhaltnisse und Kdérner héherer Dichte, bis hin zu einer VergroRerung des Brennstab-

durchmessers an sich geforscht.

Insgesamt wird diese Art als ein vielversprechendes mittelfristiges Brennstoffkonzept be-
zeichnet, wobei die fiur die Einsatzreife neutronische und thermohydraulische Kompati-
bilitdt noch verifiziert werden missen. Speziell in USA und Korea werden hierzu umfang-

reiche Forschungs- und Testanstrengungen unternommen, um langfristig die Marktreife
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zu erreichen. Fir den Einsatz von TRISO-SiC Brennelementen in dem urspringlichen
koreanischen Standardreaktor OPR-1000 /LEE 13/ sind erste Randbedingungen be-
kannt. Hierzu gehoéren die Verwendung von Urankarbonitrid U(C,N) bei einer erhéhten
Anreicherung von ca. 15% 23U, ein grésserer Brennstabdurchmesser und eine gerin-
gere Hullrohrdicke. Um dies zu erreichen, wird hier anstelle von Zirkonium-Legierungen

das FeCrAl als Hullrohrmaterial vorgesehen.

Fur die Produktion von U(C,N)-Kérnern kann auf eine bereits bestehende Methodik zu-
ruckgegeriffen werden, indem nur der letzte Produktionsschritt als karbothermische Re-
duktion, um das Zweiphasengenisch in U(C,N) umzuwandeln, erganzt wird. Die nackten
Brennstoffpartikel werden anschlieRend durch chemische Dampfablagerung (Chemical
Vapor Deposition, CVD) im FlieRbettverfahren mit den verschiedenen Beschichtungen
belegt, um die finalen TRISO-Brennstoffpartikel zu erhalten. Im daraufffolgenden Pro-
duktionsschritt werden diese in eine dichte SiC-Matrix eingekapselt und mit einem Uber-

zug aus SiC mit besonderen Oxidadditiven erganzt, um den FCM-Brennstoff zu erhalten.

In China wird eine eigene Technologie entwickelt, um ein spezielles Pellet, dass sog.
Inerte Matrix Dispersions-Pellet (Inert matrix dispersion pellets, IMDP) als Mischung aus
TRISO und inerten Materialien herzustellen. Somit besteht das IMDP aus einer Brenn-

stoffzone und einer Nicht-Brennstoff-Pufferschicht an der Oberflache.

Zur Uberprifung des Betriebsverhaltens wurden in den USA im Rahmen der Advanced
Fuels Campaign (AFC) am High Flux Isotope Reactor (HFIR) des Oak Ridge National
Laboratory (ORNL) erste Bestrahlungstests von FCM-Brennstoff mit Ersatz-TRISO-
Partikeln in einer SiC-Matrix durchgeflhrt /SNE 14/. Insgesamt wurden dabei keine gro-
Reren Probleme erkannt. Besonders das Quellverhalten der SiC-Matrix war wesentlich
geringer als bei UO,. Wie erwartet verschlechterte sich zwar die Warmeleitfahigkeit von
SiC unter Neutronenbestrahlung bis zu einer unteren Sattigungsgrenze, besitzt aber im

Vergleich zu UO.-Brennstoff noch héhere Werte.

Noch nicht abschlieRend geklart ist das Problem der Korrosion des Brennstoffes in LWR-
KuhImittelumgebung und die sich daraus bedingenden Anforderungen an das den
Brennstoff umgebende Hullrohr. Aktuell wird jedoch vom Einsatz von FeCrAl-Hullrohren
beim koreanischen OPR-1000 ausgegangen, bzw. werden Betrachtungen des Verhal-
tens bei mdglichen Unfallszenarien, zur Absicherung des weiteren Vorgehens, vorange-

trieben.
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Eine besondere Neuentwicklung ist die geplante mittels 3D-Drucker unterstitzte Her-
stellung von vollkeramischen mikroverkapselten FCM-Kernbrennstoff durch den Herstel-
ler Ultra Safe Nuclear Corporation (USNC) /WNN 22/. Der Aufbau von TRISO-Kern-
brennstoff soll hierbei durch die lagenweise Einbringung der TRISO-Brennstoffpartikel
mittels 3D-Drucktechnik in die aufzubauende Siliziumkarbidmatrix erfolgen.

SRR

Bildquelle: USNC, https://www.world-nuclear-news.org/Articles/3D-printers-to-be-used-in-fuel-manufacture

Abb. 3.7 FCM-Kernbrennstoff des Herstellers USNC nach /WNN 22/

Anfang 2022 erhielt die USNC die Lizenz fir ein solches 3D-Druckverfahren zur Herstel-
lung feuerfester Keramikkarbide in Kombination mit einer chemischen Dampfinfiltration.
Geplant ist der Einsatz dieser Brennstoffe jedoch nicht in LWR, sondern in dem Modular
Micro Reactor (MMR) Design der USNC.

Der Prozess bendtigt nach Herstellerangaben in dieser Form weder die sonst Ublichen
hohen Temperaturen zur Verbindung der Materialien noch die entsprechenden Metho-
den zur Verarbeitung technischer Keramik. Die Herstellung des Materials erfolgt durch
Drucken, direkt aus digitalen Designdateien, ohne der Notwendigkeit zur Herstellung von
Form-Werkzeugen und ermoglicht so eine schnelle Iteration von Design bis hin zur Er-
stellung einzigartiger Geometrien. Erste Bestrahlungstests sollen am NRG in Petten,

Niederlande, durchgefuhrt werden. Nahere Informationen liegen derzeit nicht vor.
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4 Implementierung ausgewahlter ATF in TESPA-ROD

Der von der GRS entwickelte und gepflegte Stérfallsimulationscode TESPA-ROD wurde
im Verlauf des Vorhabens RS1577 um ausgewahlte ATF (Accident-Tolerant Fuels | Stor-
fallresistente Brennstoffe) erweitert und damit zukunftsfahig gemacht, da davon auszu-
gehen ist, dass diese kinftig international eine immer gréRere Rolle in der Kerntechnik
spielen werden. Am weitesten entwickelt sind derzeit Chrom-beschichtete, Zircaloy-ba-
sierte Hullrohre sowie Hullrohre aus ferritischen Eisen-Chrom-Aluminium-Stahlen (Fe-
CrAl). Deshalb wird deren Implementierung in TESPA-ROD bevorzugt durchgefiihrt, und
im Folgenden beschrieben. Die verwendeten physikalischen GréRen werden dabei mit
den Variablen bezeichnet, die jeweils daflir im Quellcode von TESPA-ROD verwendet
werden. Eine Auflistung aller verwendeten Variablen und Parameter sowie deren Be-

deutung ist in Kap. 4.2.4 gezeigt.

41 Code-Erweiterungen fiir Chrom-beschichtete Hiillrohre

Chrom-beschichtete Hullrohre scheinen diejenigen ATF zu sein, die am friihesten Markt-
reife erreichen werden. Sie verbinden das gut erforschte und verstandene System der
Zircaloy-Hullrohre mit den gegenuber Zirkonium vorteilhafteren oxidativen Eigenschaf-
ten des Chroms. Da die Beschichtung nur einige wenige Mikrometer Dicke aufweist, wird
davon ausgegangen, dass sie die mechanischen Eigenschaften des Tragermaterials
nicht verandert. Aus diesem Grund musste in dem Fall der beschichteten Hullrohre we-
niger tief in den bestehenden Code eingegriffen werden, wie dies ein Material mit ande-

ren mechanischen Eigenschaften erfordert, und in Kap. 4.2 fir FeCrAl beschrieben ist.

Dennoch treten auch hier Besonderheiten im Vergleich zu einem Zircaloy-Hillrohr auf,
welche beachtet werden missen. So passiert der Warmestrom auf seinem Weg vom
Pellet zur HillrohrauRRenseite mehr Schichten (Chrom Cr und Chromoxid Cr203) als bis-
her, welche wiederum mit ihrer stoffspezifischen Warmeleitfahigkeit beschrieben werden
missen. Der Schichtaufbau verschiedener Varianten ist als Ubersicht in Abb. 4.1 gra-
fisch dargestellt, hier zu Vergleichszwecken einschliellich FeCrAl welches in Kap. 4.2

naher beschrieben ist.

Des Weiteren kommt es im Falle eines Hullrohrbruchs zu einer Oxidation der Hillrohrin-
nenseite, welche nicht beschichtet ist. Somit muss der Code sowohl um die Oxidation

des Chroms an der AuRRenseite erweitert als auch das bestehende Modell zur Oxidation
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des Zirkoniums so eingebunden werden, dass es nur die Innenseite beschreibt. Ein Ab-
platzen der Beschichtung wurde in Experimenten bisher nicht beobachtet /STE 22/, wes-
halb an dieser Stelle nicht davon ausgegangen wird, sodass eine entsprechende Funk-

tionalitat nicht in den Code implementiert.

'KUhlmittel
Zircaloy = € Zr-Legierung
= ZrO,
c — Cr—Bzeschlchtung
|&|} CI’203
Zircaloy | g FeCrAl
- Q ALO;
g Brennstoff
o
FeCrAl =
£
Schichtaufbau nicht
malstabsgetreu

Abb. 4.1  Schematischer Aufbau von Brennstaben mit Hillrohren aus Zircaloy,

Chrom-beschichtetem Zircaloy und FeCrAl

411 Eingabe der Chromschichtdicke

Dem Nutzer ermdglicht es TESPA-ROD, die Schichtdicke der aufgetragenen Chrombe-
schichtung anzugeben. Standardmafig ist hier ein Wert von 25 um voreingestellt. Ob-
wohl eine Schichtdicke von bis zu 25 um die mechanischen Eigenschaften nicht veran-
dert, verarbeitet TESPA-ROD die Dicke dennoch bei anderen Modellen wie etwa bei der
Warmeleitung. Eine Eingabe von Uber 25 um ist zu Testzwecken technisch mdglich, ob-
wohl hierflr keine mechanischen Modelle integriert wurden. Dies sollte in der Praxis
nach heutigem Ermessen auch nicht vorkommen, da moderne Beschichtungsmethoden
deutlich unter 25 um bleiben /NEA 18b/. Sobald die Daten einsatzreifer Chrom-beschich-
teter Hillrohre bekannt werden, wird der Standardwert an diese Vorgaben angepasst
werden, und zusétzlich eine Warnmeldung bei willkiirlichem Uberschreiten der 25um

Grenze ausgegeben.
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41.2 Oxidationsverhalten von Chrom-beschichteten Zirkoniumhiillrohren

Obwohl ein Abplatzen einer Chrom-Beschichtung von einem Zircaloy-basierten Hullrohr,
wie in Kap. 4.1 besprochen, derzeit nicht betrachtet wird /STE 22/, muss der Code den-
noch zwei verschiedene Oxidationsmodelle verarbeiten: Ein neu implementiertes Modell
fokussiert sich auf die dem Kihlmittel zugewandte Aulienseite des Hullrohrs, welche
durch Chrom geschutzt und dadurch die Oxidation von Chrom zu Chrom(lll)-oxid (Cr20s3)
zum Gegenstand hat. Kommt es zu einem Hiillrohrbruch, so wird an der Hullrohrinnen-
seite spontan das ungeschutzte Zirkonium oxidiert, weswegen das andere, bisher vor-
handene Oxidationsmodell von TESPA-ROD Anwendung findet. Die entsprechenden
Parameter wurden so angepasst, dass der Code zwei unterschiedliche Oxidationspro-

zesse simulieren kann.

Hierbei ist zu beachten, dass das Oxidationsmodell von Chrom derzeit nur in einer ver-
einfachten Weise implementiert ist. Die Oxidation von Chrom ist nach Angaben von
IWAG 18/ 15-20-mal geringer als die von Zirkonium. Aus diesem Grund wurde das bis-
her vorhandene Modell mit 1/15 multipliziert, um so einen ungefahren Wert zu erhalten.
Eine verbesserte Datenlage kann es klnftig ermoglichen, ein besser angepasstes Mo-
dell zu erarbeiten. Die Reaktionswarme der Oxidation wurde an Cr.0O3 angepasst und
entspricht damit ca 7,432 kJ/kg. Ebenfalls wurden Variablen fur die Dichte von Cr.03, die

Dichte von Chrom und der Massenanteil von Sauerstoff in Cr.O3 eingefligt.

In Abb. 4.2 ist die berechnete Oxidschichtdicke wahrend eines unterstellten Kuhimittel-
verlust-Storfalls (KMV) dargestellt. Es wird von abfallender Warmeleistung und Kihimit-
teldruck, sowie ein postulierter Kiihimittel-Temperaturanstieg von 400 °C (673 K) mit li-
nearer Aufheizrate von 0,4K/s ausgegangen. Die Berechnung erfolgte fur ein

generisches Chrom-beschichtetes Zircaloy-Hullrohr mit 25 um Chrombeschichtung.

Hierbei lasst sich die stark verringerte Oxidation der Chrom-geschutzten Hullrohrauf3en-
seite (blau) erkennen. Etwa 100 s nach Einsetzen des KMV, im Diagramm gekennzeich-
net durch einen Pfeil, kommt es zum Hullrohrbersten, wonach dann auch die unge-
schitzte Innenseite oxidiert wird (rot). Man erkennt die deutlich geringere Oxidschicht-
dicke des Cr203 (blau) im Vergleich zu ZrO; (rot).
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Abb. 4.2  Oxidschichtdicke eines chrombeschichteten Zircaloy-Hullrohrs bei postu-
liertem KMV mit Hillrohrbersten

41.3 Physikalische Eigenschaften der Chrombeschichtung

41.31 Warmeleitfahigkeit

Die Warmeleitfahigkeit wif von Chrom wird — wie in Gleichung (4.1) beschrieben — be-
rechnet /WAG 18/. Der Verlauf dieser Gleichung ist in Abb. 4.3 grafisch dargestellt. Wie

zu erwarten, nimmt die Warmeleitfahigkeit mit der Temperatur 7TinK ab.

wilf = —2,07 * 1078 x TinK3 + 4,85 % 107° * TinK? — 0,06 * TinK + 101,75  (4.1)

wif = Warmeleitfahigkeit in W / (Kx m)

TinK = Temperatur in Kelvin
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Abb. 4.3  Grafische Darstellung der Warmeleitfahigkeit der Chrombeschichtung in
Abhangigkeit der Temperatur fur einen Temperaturbereich von 200 °C
(473 K) bis 1.200 °C (1.473 K)

Fir die Berechnung der Warmeleitfahigkeit von Cr.O3 konnte in der Literatur bisher keine
temperaturabhangige Beschreibung gefunden werden, weswegen der von Groc et al.
verwendete Wert von 3,86 W/ (K x m) als Konstante verwendet wurde /GRO 96/.

4.1.3.2 Spezifische Warmekapazitit

Der TESPA-ROD Code wurde um die spezifische Warmekapazitat von Chrom und Chro-
moxid Cr.Os erweitert. Die spezifische Warmekapazitat Cp wird wie durch Glei-
chung (4.2) beschrieben berechnet /WAG 18/. Die spezifische Warmekapazitat in Ab-
hangigkeit von der Temperatur TinK ist in Abb. 4.4 dargestellt.

Cp=-1,28%10"7 = TinK3 + 3,39 * 10~* « TinK? — 0,09 * TinK + 483,2 (4.2)

Cp= spezifische Warmekapazitat in J/ (kg xK)

TinK = Temperatur in K
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Abb. 4.4  Spezifische Warmekapazitat von Chrom in Abhangigkeit von der Tempera-
tur fur einen Temperaturbereich von 200 °C (473 K) bis 1.200 °C (1.473 K)

Die spezifische Warmekapazitat Cp von Cr03 wird nach Gleichung (4.3) berechnet
/CHA 98/. Fir die Berechnung wird die Temperatur TinKCr203 in K/ 1000 verwendet.
Der temperaturabhangige Verlauf der spezifischen Warmekapazitat ist in Abb. 4.5 dar-
gestellt.

Cp = 124,655 — 0,337045 * TinKCr203 + 5,70501 = TinKCr203?

4.3)
—1,05347 = TinKCr2033 — 2,030501/TinKCr203?

Cp= spezifische Warmekapazitat in J/ (kg x K)
TinKCr203 = Temperatur in K/ 1000
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Abb. 4.5 Spezifische Warmekapazitat von Chromoxid in Abhangigkeit von der Tem-
peratur fur einen Temperaturbereich von 200 °C (473 K) bis 1.200 °C
(1.473 K)

4.2 Code-Erweiterungen fiir ferritische Stahle (FeCrAl)

Der bestehende TESPA-ROD Code wurde um Stoffdaten erweitert und entsprechend
Uberarbeitet. Der bisherige Code war auf die Verwendung von sechs verschiedenen
Hullrohrtypen basierend auf Zirkonium ausgelegt. Nun wurde zusétzlich eine Funktiona-
litdt eingeflhrt, die eine schnelle und einfache Erweiterung um weitere Hullrohrty-
pen/Hullrohrmaterialien ermdglicht. Bei den neu implementierten Modellen handelt es
sich primar um Modelle, die das FeCrAl-Material C35M /YAM 14/, [YAM 15/ betreffen,
da zu diesem Material bereits viele Untersuchungen durchgefuhrt wurden was zu einer
vergleichsweise guten Datenlage fuhrt. Dennoch musste teilweise auf Daten des Mate-
rials Sandvik Kanthal® APMT /SAN 21/, einem kommerziellen ferritischen Stahl, zurtick-
gegriffen werden welcher als Werkstoff fir Temperaturen von bis zu 1.250°C (1.523 K)
eingesetzt wird, wenn diese Daten nicht fir C35M verfigbar waren. Die in den folgenden
auftretenden Gleichungen beinhalten Variablen, die unter denselben Bezeichnungen im

TESPA-ROD Code vorkommen. Diese werden anschliefRend erlautert.
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4.21 Mechanische Modelle fiir FeCrAl

Die mechanischen Modelle, die in TESPA-ROD verwendet werden und die im Falle ei-

nes neuen Huillrohrmaterials angepasst werden missen, erfordern folgende Daten:

— die Poissonzahl

— das Elastizitatsmodul
— das Kriechverhalten
— die Berstkriterien

— die Warmedehnung
4211 Poissonzahl

Die Poissonzahl flr Zircaloy-artige Materialien ist in TESPA-ROD ein temperaturunab-
hangiger Skalar. Im Falle des FeCrAl wurde eine temperaturabhangige Variable einge-
flhrt, die die Poissonzahl ny fir C35M, wie in Gleichung (4.4) beschrieben und allgemein
fur ferritische Stahle angibt, siehe Gleichung (4.5) /GAM 17/. Der berechnete Wert ist
abhangig von der Temperatur THA.

ny = 3,85 %1075 » (THA — 273,15) + 0,268 (4.4)

Falls es sich bei dem zu betrachtenden FeCrAl-Hullrohrmaterial nicht explizit um C35M
sondern um ein anderes FeCrAl-Material handelt, wurde die allgemeine Poissonzahl ny,
wie sie im Handbook on the Material Properties of FeCrAl Alloys for Nuclear Power Pro-
duction Applications /FIE 18/ beschrieben ist, implementiert. Der Wert ist abhangig von

der Temperatur THA und wird hier gemal Gleichung (4.5) berechnet.

ny = 4,46 x 1075 x (THA — 273,15) + 0,27 (4.5)

ny = Poissonzahl
THA = Temperatur Hillrohr in K

Zur visuellen Verdeutlichung der Funktionen wurden diese flir einen Temperaturbereich
von 100 °C (373 K) bis 1.500 °C (1.773 K) in Abb. 4.6 grafisch dargestellt. Es handelt

sich in beiden Fallen um eine lineare Funktion, die mit der Temperatur ansteigt.
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Poissonzahl fur C35M und andere FeCrAl-Materialien in Abhangigkeit von
der Temperatur fur einen Temperaturbereich von 100 °C (373 K) bis
1.500 °C (1.773 K)

Blau: generisches FeCrAl (nach /FIE 18/, s. 0.); rot: C35M

Elastizitatsmodul

Der Elastizitatsmodul Emodul von FeCrAl wird gemal Gleichung (4.6) berechnet

/FIE 18/. Da es sich bei dem hierbei ausgegebenen Wert um die Einheit GPa handelt,

TESPA-ROD jedoch eine Eingabe in Pa vorrausetzt, wird die Funktion mit 10° multipli-

ziert, dem Faktor zur Umrechnung von GPa zu Pa. Als Eingabeparameter wird die Hull-

rohrauRentemperatur TH2 in Kelvin benétigt, die praktisch der Kiihimitteltemperatur ent-

spricht. Bei der Gleichung handelt es sich um eine abfallende Funktion, die sich

annahernd linear verhalt, siehe Abb. 4.7.

Emodul = (=5,46 * 1075 % (TH2 — 273,15)% — 3,85 x 102

Emodul
TH2

(4.6)
* (TH2 — 273,15) + 199) = 10°

E-Modul in Pa

Temperatur in Kelvin
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Abb. 4.7  Elastizitatsmodul von FeCrAl im Temperaturbereich von 200 °C (473 K) bis
800 °C (1.073 K)

421.3 Kriechverhalten

Bei einer konstanten Last neigen FeCrAl-Materialien zu einer plastischen Verformung
(Kriechen). Dieser Vorgang kann mathematisch beschrieben werden, jedoch ist hierbei
eine Einteilung notwendig. Zum einen wird zwischen normalem Kriechen dedt und strah-
lungsindiziertem Kriechen dedtlrr wie in Gleichung (4.7) /GAM 17/ unterschieden. Ent-
sprechend wie von Gamble et al. /GAM 17/ beschrieben, wurde die Gleichung (4.8) flr
einen Temperaturbereich von <600 °C verwendet, und oberhalb dieser Temperatur die
Gleichung (4.9) /SAU 97/. Als weitere Eingabeparameter werden die Spannung SIG
durch Gas- und Festkorperdruck am Hullrohr (Umgangsspannung) in Pa und der

schnelle Neutronenfluss NfluxFast bendtigt.

SIG
_ -31 4.7
dedtlrr = 4,5 * 10 *(1000000)*NfluxFast (4.7)
dedt = 2,89 x 10736 % SIG>S % ¢729709/Tinp - T<600°C (4.8)
dedt = 5,96 * 10727 x SIG5> % ¢~47136/Tinp ~ T>600°C (4.9)
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dedtlrr = Kriechrate des strahlungsinduzierten Kriechens in 1/s

dedt = Kriechrate in 1/s

SIG = Spannung in Pa

NfluxFast = Schneller Neutronenfluss in Neutronen/(m?x s)
Tinp = Temperatur in Kelvin

4.21.4 Berstkriterien

Die Berstkriterien fur FeCrAl kdnnen nicht von Zircaloy ibernommen werden, und muss-
ten deshalb in TESPA-ROD neu definiert werden. Es wurde ein Vorschlag von Gamble
et al. /GAM 17/ verwendet, welcher die Zugfestigkeit (Ultimate Tensile Strength) als
Berstkriterum SG_Bruch fir eine Temperatur TH2 von unter 523,8 °C (796,8 K) verwen-
det. Oberhalb dieser Temperatur wird die Exponentialfunktion in Gleichung (4.13) dar-
gestellt. Dieser Ansatz wurde um den Schmelzpunkt von C35M (1.500 °C/1.773 K) er-
weitert /PAS 17/. Bei dieser Temperatur hat das Material keinerlei Integritdt mehr,
weswegen der Wert hier auf Null gesetzt wird. Die verwendeten Gleichungen ((4.10),
(4.11), (4.12), (4.13)) werden jeweils mit 10° multipliziert, um die Einheit Pascal anstelle
von Megapascal zu erhalten. In Abb. 4.8 ist der Verlauf der Zugfestigkeit in MPa in Ab-
hangigkeit der Temperatur gezeigt. Der Knick bei etwa 527 °C (800 K) zeigt den Uber-

gang von der Zugfestigkeit zur Exponentialfunktion an.

Temperatur < 278 °C (551 K)

SG_Bruch = (—0,52157 * TH2 + 598,78) * 1000000 (4.10)

Temperatur < 371 °C (644 K)

SG_Bruch = (—0,17204 * TH2 + 637,79) * 1000000 (4.11)

Temperatur < 523,8 °C (796,8 K)

SG_Bruch = (—1,27957 * TH2 + 1318,33) * 1000000 (4.12)
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Temperatur < 1.500 °C (1.773 K)

SG_Bruch = (28440,98 x ¢ ~0005588+TH2) 4 1000000 (4.13)

Temperatur 2 1.500 °C (1.773 K)

SG_Bruch = 0 (4.14)
SG_Bruch = Zugfestigkeit in Pa
TH2 = Temperatur in Kelvin
500 -
400 -
©
% 300
=
.E 200
100 -
0 —
400 600 800 1000 1200 1400
Temperatur [°C]
Abb. 4.8 In TESPA-ROD implementierter temperaturabhangiger Verlauf der Zugfes-
tigkeit von C35M fiir einen Temperaturbereich von 300 °C (573 K) bis
1.400 °C (1.673 K)
4.21.5 Warmeausdehnung

Der Warmeausdehnungskoeffizient von C35M, flr einen Temperaturbereich von 27 °C
(300K) bis 1.327 °C (1.600K), wird mit nach der Funktion aus dem Handbook /FIE 18/
berechnet, siehe Gleichung (4.16). Flr eine Temperatur unterhalb von 27 °C (300 K) wird

von keiner signifikanten Warmeausdehnung ausgegangen, weswegen sie in Glei-

chung (4.15) mit 0 angegeben ist. Um die tatsachliche Warmdehnung zu erhalten, wird

der Warmeausdehnungskoeffizient alpha, dargestellt in Abb. 4.9, mit der urspringlichen
Lange und der Temperaturdifferenz T—300 multipliziert. Da im TESPA-ROD Code die
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Multiplikation mit der urspriinglichen Lange an anderer Stelle erfolgt, wird hier lediglich

mit der Temperaturdifferenz multipliziert, wie in Gleichung (4.16) beschrieben.

Temperatur < 27 °C (300 K)

dl=0 (4.15)
Temperatur > 27 °C (300 K)
alpha = (9.095 = 1071% %« T3 — 17.46 * 1077 = T? + 4.53 (4.16)
1073 « T + 9.81) *107° '

dl = alpha * (T — 300) (4.17)
alpha =  Warmeausdehnungskoeffizient
T= Temperatur in K
dl = ~Warmeausdehnungsfaktor® (wird mit der urspriinglichen Lange multipliziert)

0.018 -
[
L2
< 0.016
U
7 0.014 -
o))
c
3 0.012
c
<
[} 0.010 -
o
% 0.008
o
E 0.006 -
(o 0.004 -
=

0.002 -

200 400 600 800 1000 1200

Temperatur [°C]

Abb. 4.9 Warmeausdehnungsfaktor von C35M in Abhangigkeit von der Temperatur
fur einen Temperaturbereich von 200 °C (473 K) bis 1.200 °C (1.473 K)
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4.2.2 Oxidationsverhalten von FeCrAl-Materialien

Das bisherige Oxidationsmodell fir Zirkonium kann aufgrund der unterschiedlichen ele-
mentaren Zusammensetzung nicht fir FeCrAl-Hullrohre Gbernommen werden. Obwohl
sich das Oxidationsverhalten der beiden Materialien teils erheblich unterscheidet, kon-
nen manche Modelle dennoch tGbernommen werden. So ist es moglich, die Vergrolie-

rung der Angriffsflache bei maximaler lokaler Dehnung weiterhin zu verwenden.

Da die Oxidation eines Werkstoffes mit mehreren chemischen Elementen deutlich kom-
plexer ist als ein elementarer Werkstoff, muss an dieser Stelle ein komplexer Vorgang
beschrieben werden, bei dem mehrere Systeme ineinandergreifen. Da aufgrund der
Komplexitat der Oxidation eine vollstandige Beschreibung im Zeitrahmen dieses Vorha-
bens nicht méglich war, wurde an dieser Stelle zunachst auf die Oxidation des Alumini-
ums fokussiert, welche bei Temperaturen tber 1.050 °C (1.323 K) primar auftritt und da-

mit besonders flr Storfalle interessant ist.

Die Bildung von Aluminiumoxid Al>O3 kann durch die Verwendung der parabolischen
Geschwindigkeitskonstante beschrieben werden, welche die Geschwindigkeit angibt, mit
der sich ein Oxid bildet. Hierzu wird die parabolische Geschwindigkeitskonstante von
Sandvik Kanthal® APMT verwendet. Diese entspricht vermutlich nicht genau der von
C35M welche derzeit nicht bekannt ist, durfte sich aber in derselben Gréflenordnung
befinden, und wurde aufgrund der gegebenen Datenlage verwendet. Die Geschwindig-
keitskonstante pararateconst ist in einem Bereich zwischen 1.050°C (1.323 K) und
1.475°C glltig und Iasst sich Uber die Gleichung (4.18) bestimmen /FIE 18/. Da TESPA-
ROD jedoch eine Schichtdicke des Oxides berechnen soll, wird anschlielRend durch Wur-
zelbildung der Geschwindigkeitskonstante der Massenzuwachs massgain berechnet wie

in Gleichung (4.19) gezeigt. Der Massenzuwachs wiederum wird durch Dividieren durch
die Dichte von Al,O; (3,95 g/cm?®) zu einem Wert mit der Einheit ﬂs , welcher in dieser
Einheit fur die weitere Verarbeitung von TESPA-ROD bendtigt wird und als parabolische
Schichtdicke Dex bezeichnet werden kann. Dies ist in Gleichung (4.20) beschrieben.
Eine graphische Darstellung der parabolischen Schichtdicke Dex ist in Abb. 4.10 gezeigt,

sie zeigt sowohl die Abhangigkeit von der Temperatur THA, als auch von der Zeit.
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pararateconst = 7,84 x ¢8314462xTHA (4.18)
massgain = \/pararateconst (4.19)
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Abb. 410 Temperatur- und zeitabhangiges Wachstum des Aluminiumoxids fur einen
Temperaturbereich von 300 °C (573 K) bis 1.200 °C (1.473 K)

Da bei FeCrAl-Materialien nicht von einer Aufnahme von Sauerstoff und Wasserstoff
ausgegangen wird, wurden die daflr vorgesehenen Modelle in TESPA-ROD fiir diesen
Fall deaktiviert.
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Da dieses Modell nur einen kleinen Teil der komplexen Oxidation von FeCrAl beschreibt
und diesen auch nur jenseits von 1.050 °C (1.323 K), wird kinftig ein detailliertes Modell
erarbeitet, welches sowohl die Oxidation der anderen Komponenten Eisen und Chrom

betrachtet als auch die betriebliche Oxidation abbildet.

4.2.3 Physikalische Eigenschaften von FeCrAl-Materialien

Neben den bisher diskutierten mechanischen Eigenschaften des FeCrAl-Hillrohrmate-
rials bendtigt TESPA-ROD weitere physikalische GréRen, um das Hullrohrverhalten
mdglichst genau abbilden zu kdnnen. So spielen sowohl die Warmeleitfahigkeit als auch
die spezifische Warmekapazitat eine wichtige Rolle, da sie malgeblich zur Temperatur
des Hullrohrs beitragen. Hierbei werden auch die Oxide berlcksichtigt, um die Genauig-

keit der Simulation weiter zu erh6hen.

4.2.31 Warmeleitfahigkeit

Die Berechnung der Warmeleitfahigkeit wif fur C35M wurde aus /FIE 18/ enthommen
und ist in Gleichung (4.21) beschrieben sowie in Abb. 4.11 grafisch dargestellt. Die War-
meleitfahigkeit fur Aluminiumoxid (Al2O3) wird in Abb. 4.12 gezeigt und ist in einem Be-
reich von 20°C (292 K) bis 1.400°C (1.673 K) gultig. Es handelt sich hierbei um eine
eigens angefertigte Funktion, welche aus mehreren Werten /SHA 01/ zusammengesetzt
wurde, wie in den Gleichungen (4.22), (4.23), (4.24) beschrieben. Da die Warmeleitfa-
higkeit bei 1.200 °C (1.473 K) und 1.400 °C (1.673 K) den gleichen Wert annimmt
/ISHA 01/, wird die Funktion ab dieser Temperatur auf einen konstanten Wert gesetzt,
wie Gleichung (4.24) zeigt. Die Eingabe der Temperatur erfolgt Gber die Variable 7 in K,

bzw. temp in °C.

wlf = —19,86x 1077 *T? + 1,537 « 1072« T + 8,502 (4.21)

wif = Warmeleitfahigkeit Hullrohr in W/ (m x K)

T= Temperatur in K
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Abb. 4.11 Warmeleitfahigkeit von C35M in Abhangigkeit von der Temperatur fir ei-
nen Temperaturbereich von 300 °C (573 K) bis 1.200 °C (1.473 K)

Temperatur >20 °C und =1.000 °C

wlf = 4,29677 * 107° » temp? — 0,0240052 * temp + 25,5584 (4.22)

Temperatur >1.000 °C und <£1.200 °C

wlf = 5,25 % 1076 x temp? — 0,01365 = temp + 14,25 (4.23)

Temperatur > 1.200 °C

wlf = 5,43 (4.24)

wif=  Warmeleitfahigkeit von Al203 in W/(m x K)

temp = Temperaturin °C
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Abb. 412 Warmeleitfahigkeit von Al,O3 in Abhangigkeit von der Temperatur fur einen
Temperaturbereich von 200 °C (473 K) bis 1.400 °C (1.673 K)

4.2.3.2 Spezifische Warmekapazitit

Die spezifische Warmekapazitat fir C35M wurde ebenfalls aus dem Handbook /FIE 18/
entnommen. Diese spezifische Warmekapazitat ist von der Curie-Temperatur abhangig,
also von der stoffspezifischen Temperatur, bei der ein Stoff seine magnetischen Eigen-
schaften von ferromagnetisch zu paramagnetisch wechselt, und ist deswegen in die zwei
Gleichungen (4.25) und (4.26) aufgeteilt. Der Einfluss der Curie-Temperatur auf den Ver-
lauf der Warmekapazitat ist in Abb. 4.6 dargestellt. Die temperaturabhangige spezifische
Warmekapazitat Cp von Aluminiumoxid (Al203), welches bei der Oxidation von FeCrAl
entsteht, wird anhand der Gleichung (4.27) berechnet /MCM 87/. Der Verlauf ist in
Abb. 4.14 dargestellt. Die Eingabe der Temperatur erfolgt tber die Variable TinK in Kel-

vin.

Fir eine Temperatur < 597 °C (870 K) gilt fir C35M

Cp = 2,45 x TinK — 4,002 x 1073 » TinK? + 2,72 « 107°  TinK3 (4.25)
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Fir eine Temperatur > 597 °C (870 K) gilt fur C35M

Cp = 1,946 « TinK — 2,002 * 1073 * TinK? + 0,698 * 107° * Tink3

<—1,652 * 103 (4.26)

Tk ) — (53,93 * log(TinK — 870) /870)

Cp= spezifische Warmekapazitat des C35M Hullrohrs in J/(kg x K)
TinK = Temperatur in Kelvin
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Abb. 413 Spezifische Warmekapazitat von C35M in Abhangigkeit von der Temperatur
fur einen Temperaturbereich von 200 °C (473 K) bis 1.200 °C (1.473 K)

Uber den gesamten Temperaturbereich gilt fir Al,O3

Cp = (133,6878 + (—2,726627 — 133,6878)/(1 + (Tink/

(4.27)
240,1914)253278Y)/0,101969

Cp= spezifische Warmekapazitat von Al2Os in J/ (kg % K)
TinK = Temperatur in Kelvin
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Abb. 4.14 Spezifische Warmekapazitat von Al.O3 in Abhangigkeit von der Tempera-
tur fir einen Temperaturbereich von 200 °C (473 K) bis 1.200 °C (1.473 K)
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424 Auflistung der in der Code-Erweiterung verwendeten Variablen

Im Folgenden sind die Variablen sowie deren Bedeutung aufgelistet, welche zur Berech-

nung der oben genannten Parameter verwendet werden.

Tab. 4.1  Auflistung der in TESPA-ROD im Zusammenhang mit ATF verwendeten

Variablen sowie deren Bedeutung

Variable Bedeutung

wlf Warmeleitfahigkeit in W/ (K xm)

Cp Spezifische Warmekapazitat in J/ (kg x K)

TinK Temperatur in K

TinKCr203 Temperatur des Chromoxids Cr.O3 in K/1000

ny Poissonzahl

THA Temperatur im Hullrohr in K

Emodul E-Modul von FeCrAl in Pa

dedtlrr Kriechrate des strahlungsinduzierten Kriechens von FeCrAl in 1/s

dedt Kriechrate von FeCrAl in 1/s

SIG Spannung durch Gas- und Festkérpgrdruck am Hullrohr
(Umgangsspannung) in Pa

NfluxFast Schneller Neutronenfluss in Neutronen/(m?x s)

SG Bruch Zugfestigkeit in Pa

TH2 Temperatur des Hillrohrs, Auenseite, in K

Alpha Warmeausdehnungskoeffizient in 1/K
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4.3 Uberarbeitung des Benutzerinterface von TESPA-ROD

Durch die neu implementierten Hullrohrmaterialien wurde es notwendig, die alte Einga-
bemaske, die in Abb. 4.15 gezeigt ist, zu Gberarbeiten, da die graphische Benutzerober-
flache von TESPA-ROD rein flachemmalig keinen komfortablen, Gbersichtlichen Platz
fur weitere Materialen mehr bot. Dies lasst sich im linken oberen Eck, der Abb. 4.15 unter
den Punkten Pellet Material und Cladding Material erkennen. Die neue Eingabemaske
bietet nun neben einem neuen Design, welches in Abb. 4.16 zu sehen ist, auch die M6g-
lichkeit Uber eine Schnellauswahl auf der linken Seite, die neuen ATF-Materialien anzu-
wahlen. Ein exemplarisches ausgeklapptes Schnellauswahlmena ist in Abb. 4.17 ge-
zeigt. Dadurch wird es dem Benutzer erleichtert schnell zwischen den verschiedenen
Hullrohrtypen zu wechseln, wodurch ein direkter Vergleich zwischen ATF und bisherigen
Hullrohrtypen vereinfacht wird. Das Schnellauswahlmenl ersetzt die bisherigen radio
buttons, der alten Eingabemaske und zeigt nur noch den ausgewahlten Brennstoff oder
das ausgewahlte Hullrohrmaterial an. Dies ist exemplarisch in der Abb. 4.17 unter den
Punkten Pellet Material und Cladding Material zu sehen. Desweiteren wurde bereits die
Maoglichkeit fur eine Erweiterung der Brennstoffe berlicksichtigt, da sich ATF-Konzepte

haufig auch auf diese erstrecken.

Die bereits zuvor bestehende Funktionalitat wurde in bedienungstechnisch veranderter

Form beibehalten.
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Abb. 4.16 Uberarbeitete Eingabemaske von TESPA-ROD
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Abb. 4.17 Schnellauswahl fur ATF-Hullrohrtypen

4.4 Verifizierung des Codes

Um die eingefligten Modelle zu prifen, wurden entsprechende Simulationen durchge-
fuhrt. Da bislang keine belastbare Datenlage zu Betrieb und zu Storfallen vorliegt, konnte
im Falle der Chrombeschichtung kein geeigneter Benchmark auf Basis experimenteller
Daten gefunden werden. Es wurden bestehende Zircaloy-Simulationen unter denselben
Bedingungen mit Chrombeschichtung simuliert, um die Funktionsfahigkeit des Codes
weiterhin zu gewahrleisten. Folglich kdnnen an dieser Stelle keine belastbaren Aussa-
gen uber die Korrektheit der Ergebnisse getroffen werden. Jedoch sind die ersten Er-

gebnisse, wie etwa die Dicke der Oxidationsschicht, plausibel.

Im Falle des FeCrAl konnte auf den ACTOF Benchmark /IAEA 20a/ zurtickgegriffen wer-
den. In diesem wird das Verhalten eines Zry-4 Hullrohrs Uber einen betrieblichen Zeit-
raum von vier Jahren mit einem hypothetischen Hullrohr aus C35M verglichen. Zwischen
einer An- und Abschaltzeit von drei Stunden wird eine Leistung von 25 kW/m fur 35037 h
angenommen. Weitere KenngréRen sind in Tab. 4.2 aufgelistet. Die Ergebnisse sowie

der Vergleich mit den anderen Teilnehmern sind in Abb. 4.18 und Abb. 4.19 dargestellt.
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Tab. 4.2  Spezifikationen des Zry-4 und C35M Hullrohrs des ACTOF-Benchmarks
fur den betrieblichen Fall nach /PAS 17/

UO:/Zircaloy-4 UO./FeCrAl
Brennstab Brennstab

Anzahl der Brennstoffpellets 10 10
Pelleth6he (mm) 11,86 11,86
Pellet Innendurchmesser (mm) 0 0
Pellet Auendurchmesser (mm) 8,19 8,57
Anfangliche Br.ennstoff(.jichte 05 95
(% der theorotischen Dichte)
Anfangliche Brennstoffdichte (kg/m?3) 10431 10431
Anreicherung (% #*°U) 5 5
Anfanglicher Kornradius, 3D (um) 5 5
Radiale Spaltweite (um) 80 80
Flllgas He He
Anfanglicher Fillgasdruck (MPa) 2 2
Huallrohr Innendurchmesser (mm) 8,35 8,73
Hillrohrwandstarke (mm) 0,575 0,385
Hullrohr AuRendurchmesser (mm) 9,5 9,5
Oberes Plenum (mm) 26 26
Unteres Plenum (mm) 1 1
Freies Gesamtvolumen (cm?) 1,725 1,874
Gesamte Brennstablange (mm) 150 150
Kihlmittel Massenstromdichte (kg/m?s) 3800 3800
KihImittel Einlasstemperatur (K) 580 580
KuhImitteldruck (MPa) 15,5 15,5
Abstand Brennstabgitter (mm) 12,6 12,6
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Nach einem anfanglichen, starken Dehnen, bedingt durch eine Volumenzunahme des
Pellets, nimmt die Dehnung des Hullrohrs Uber einen Zeitraum bis etwa 19000 h stetig
ab. Dies lasst sich dadurch erklaren, dass sich das Pellet nach einem anfanglichen
Schwellen zunachst wieder verdichtet (z. B. durch Sintern). Dadurch ist der AulRendruck
hoéher, was zu einer negativen Spannung (siehe Abb. 4.18) und einer Verringerung der
Dehnung fiihrt. Bei etwa 19000 h kommt es zum Spaltschluss, dies bedeutet, dass das
Schwellen des Pellets, den Effekt der Verdichtung Ubertrifft und so weit angeschwollen
ist, dass es wieder auf das Hullrohr trifft. Hierbei fallt auf, dass sich der Spaltschluss zwar
in der Nahe der anderen Teilnehmer bei etwa 19000 h im Falle von TESPA-ROD befin-
det, sich aber gerade der Verlauf der Dehnung deutlich unterscheidet. Da in TESPA-
ROD fir das Pellet ein starres Modell sowie ein stetiges Anschwellen implementiert sind,
drickt das Pellet immer weiter auf das Hullrohr, weswegen ab diesem Zeitpunkt die Deh-

nung und die Spannung wieder zunehmen.

Ab etwa 21000 h entlastet das thermische Kriechen das Hullrohr, was zu einer konstan-
ten Spannung wie in Abb. 4.18 dargestellt flihrt. Bei etwa 29000 h wechselt der TESPA-
ROD Code das interne Modell zur Berechnung des Pelletschwellens. Bei Abbranden
oberhalb von ca. 51 MWd/kg SM andert sich die Rate mit denen sich die Kristallgitter-
versetzungen durch die fortschreitenden Spaltungen im Brennstoff auf eine Volumenan-
derung auswirken /SON 02/. Aus diesem Grund kommt es an diesem Punkt zu einem
Knick im Diagramm, da sich bedingt durch das vermindete Schwellen auch eine vermin-
derte Dehnung im Hullrohr ergibt. Das Schwellen des Brennstoffs wird ab ca. 21000 h
durchgehend vom Kriechen des Hiullrohrs begleitet. Durch die verminderte Schwellrate
hat das Hullrohr mehr Zeit, die elastische Dehnung in eine irreversible Kriechdehnung
umzuwandeln und so Spannungen abzubauen. Dieser Effekt zeigt sich in dem leichten
Abfall der Spannung ab 29000 h. Die Codes der anderen Teilnehmer zeigen qualitativ
einen weitgehend ahnlichen Verlauf, auch wenn sich gerade im Fall der Dehnung die

Werte quantitativ stark unterscheiden.

Die Ursache hierfiir ist noch nicht abschlieRend geklart, da im Zuge der Integration von
FeCrAl in TESPA-ROD der Code an mehreren Stellen verandert wurde. Auch kann die
Verwendung von anderen Modellen wie etwa ein nicht starres Pelletschwellen oder ein
visko-elastisches Pelletmodell durch die anderen Teilnehmer nicht ausgeschlossen wer-
den. Da es sich jedoch um ein fiktives Szenario handelt, kann nicht evaluiert werden,
welcher Code sich ndher an der Realitat befindet. Aus diesem Grunde wird TESPA-ROD
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anhand von Experimenten so bald verfiigbar weiter validiert werden, um eine mdglichst

reale Beschreibung von ATF sowohl im Betrieb als auch im Stérfall abbilden zu kénnen.
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Abb. 418 Berechnetes Spannungsdiagramm des FeCrAl Hullrohrs im Vergleich mit
teilnehmenden Codes des ACTOF Benchmarks
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Abb. 4.19 Berechnetes Dehnungsdiagramm des FeCrAl Hullrohrs im Vergleich mit
teilnehmenden Codes des ACTOF Benchmarks
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5 Begleitung internationaler Forschung

5.1 TOPATF — Anwendbarkeit bisheriger Sicherheitskriterien fiir LWR-
Brennstoffe

Im Rahmen der Beteiligung an der OECD/NEA Working Group for Fuel Safety (WGFS)
wurde der Technische Bericht Technical Opinion Papers on Accident-Tolerant Fuel
(TOPATF) zur Anwendbarkeit bestehender Sicherheitskriterien auf verschiedene Acci-
dent-Tolerant Fuels erstellt/NEA 22a/. Das Dokument behandelt funf verschiedene ATF-

Konzepte:

Chrom-beschichtete Zircaloy-Hdullrohre,

— FeCrAl-Hullrohre,

Siliziumkarbid-Hdullrohre,

dotierte Urandioxid-Brennstoffe und

Uransilizid-Brennstoffe.

Fir die Bewertung tber die Anwendbarkeit von Sicherheitskriterien wurde eine Auswer-
tetabelle erstellt, anhand derer Sicherheitskriterien fir den Normalbetrieb, Transienten,
sowie flr Stér- und Unfalle aufgefihrt sind. Die bestehenden Sicherheitskriterien wurden
im Bezug auf das Brennstoffkonzept aus Urandioxid-Brennstoffen und Hullrohren aus
Zirkoniumlegierungen (UO,-Zirkaloy-Konzept) entwickelt, und werden in der Tabelle den
einzelnen ATF-Konzepten gegentibergestellt. Neben der Zuordnung zu Betriebsweisen

werden die einzelnen Sicherheitskriterien auf drei Ebenen bewertet:

— Qualitative Anwendbarkeit
beschreibt, ob dasselbe physikalische Phanomen bei dem untersuchten ATF-

Konzept denselben Einfluss hat wie das UO,-Zirkaloy-Konzept.

— Anwendbarkeit bestehender Metriken
beschreibt, dass dieselbe Metrik im Sinne der Messbarkeit bzw. der Messweise

eines Grenzwertes verwendet wird.
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— Einfluss auf das Akzeptanzkriterium
beschreibt, inwieweit der anzuwendende Grenzwert durch das ATF-Konzept er-
fullbar ist, oder ggf. durch neue, andere physikalisch-technische Parameter be-

einflusst wird.

Die GRS war hierbei federfiihrend bei dem Kapitel flir FeCrAl-Hullrohre und beteiligte
sich an den Diskussionen zur Gestaltung dieses Berichts. Die Bearbeitung des TOPATF
ergab wichtige Rickschlisse zu dem Themengebiet FeCrAl. Durch die intensive Dis-
kussion des Themas ergab sich die Erkenntnis, dass die Vielfalt an FeCrAl-Legierungen
nicht durch ein einzelnes Modell in TESPA-ROD reprasentiert werden kann. Die mecha-
nischen Eigenschaften von den bisher untersuchten Legierungen der Entwickler ORNL
und GE Hitachi unterscheiden sich von den Oxid-dispersionsgeharteten (oxide dis-
persed strenghened, ODS) Legierungen in Japan vor allem des Herstellers NFD in vielen
Eigenschaften. Der vorlaufige Entwicklungsstopp in den USA und die stetigen Fort-
schritte in Japan machen kinftig eine vertiefte Betrachtung von ODS-FeCrAl notwendig

so weit Daten und Informationen veroffentlicht werden.

Insgesamt sind die Ergebnisse fir die weiter entwickelten ATF-Konzepte, Chrom-be-
schichtete Zirkaloyhllrohre und FeCrAl-Hullrohre, umfangreicher und praziser als die
der langfristigen Konzepte wie Siliziumkarbid-Hullrohre oder Uransilizid-Brennstoffe.
Das liegt zum einen an dem gréReren bisher angesammelten Wissensumfang und zum
anderen an der bereits bestehenden praktischen Erfahrung auf dem Weg zur industriel-
len Umsetzung. Hier werden z.B. die Eigenschaften von Chrom-beschichteten Hullroh-
ren je nach Beschichtungsverfahren unterschiedlich bewertet, da hier Forschungsinsti-
tute und Hersteller bereits Erfahrungen eingebracht haben. Im Gegensatz dazu liefern
die langfristigen ATF-Konzepte allgemeinere Ergebnisse, entsprechend dem Stand der

Forschung und Entwicklung.

Zusammenfassend bietet der TOPATF-Bericht mitsamt der Evaluierungstabellen eine
wertvolle Erganzung bei der Sicherheitsbetrachtung verschiedener ATF-Konzepte. Die
Erkenntnisse zum Thema Chrom-beschichtete Huillrohre und FeCrAl-Hullrohre sind in
die Implementierung ausgewahlter ATF in TESPA-ROD (vgl. Kap. 4) mit eingeflossen.
Die Bearbeitung des OECD/NEA-Berichts Technical Opinion Papers on Accident-Tole-
rant Fuel (TOPATF) wurde innerhalb des Vorhabens abgeschlossen.
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5.2 Auswertung internationaler Entwicklungen

5.21 GLOBAL/TOPFUEL 2019

Vom 22. bis 27. September 2019 fand die Konferenz GLOBAL/TOPFUEL in Seattle,
Washington, USA statt. Hierbei wurde unter anderem in mehreren Vortragen der Fort-
schritt in der industriellen Herstellung von Chrom-beschichteten Hullrohren der Hersteller
Westinghouse und Framatome vorgestellt. Tschechische und amerikanische Arbeits-
gruppen berichteten Uber spezifische Verfahren, die zum Chrombeschichten benutzt
werden, wie z. B. Kaltgasspritzen, physikalische Gasphasenabscheidung, sowie deren
Anwendungserfahrung und den anschlieRenden Materialtests. Die hierbei prasentierten
Ergebnisse sind oftmals detaillierter als die verdffentlichten Daten der Hersteller selbst.
Eine Schwierigkeit ergibt sich dabei, dass die Hersteller dieser Produkte die dargestell-
ten Ergebnisse dieser Arbeitsgruppen weder bestatigen noch widerlegen. Griinde hierflur
sind die Betriebsgeheimnisse Uber spezifische Beschichtungsverfahren, da der hier an-
gewendete Prozess des tschechischen Konsortiums nur nachgebildet ist und nicht das

Originalverfahren eins zu eins abbilden kann.

Der Beitrag des Karlsruher Instituts fir Technologie (KIT) zeigte unter anderem die Mog-
lichkeit fur eutektische Reaktionen bei der Verwendung von Eisen-Chrom-Aluminium
(FeCrAl) Brennstabhllrohren in Verbindung mit den Materialien der Thermoelemente.
Zwar sind die hier dargestellten Effekte der Thermoelemente ein Teil des experimentel-
len Aufbaus der QUENCH-Anlage, jedoch zeigt es die Herausforderungen der Einflh-
rung neuer Hullrohre auf Stahlbasis. Die Verwendung der hier beschriebenen FeCrAl-

Werkstoffe wird zurzeit in den USA, in Japan und in Korea verfolgt.

5.2.2 Quench-Workshop 2019

Vom 22. bis zum 24. Oktober 2019 wurde der 25. Quench-Workshop in Karlsruhe be-
sucht /KIT 19/. Neben der detaillierten Beschreibung der Quench-Experimente wurde
unter anderem von der CEA eine Methode vorgestellt, dass die Verwendung der her-
kommlichen Methoden, um einen ECR-Wert zu berechnen auch bei Chrombeschichtun-

gen moglich ist, und konservative Ergebnisse liefert.
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5.2.3 ESCP 2019

Vom 4. bis 7. November 2019 fand das Extended Storage Collaboration Program
(ESCP) Meeting in Charlotte, North Carolina, USA statt. Diese Veranstaltung ist vom
Electric Power Research Institute (EPRI) organisiert und bringt Forschungsinstitute, Be-
hérden und Industrievertreter zusammen. Im Rahmen dieses Meetings wurde ein dezi-
dierter Workshop Uber die ATF und deren Auswirkungen auf die Entsorgung organisiert.
Mehrere Brennstoffhersteller haben ihre Fortschritte bezuglich der Entwicklung von ATF
vorgestellt. Festzustellen war, dass manche Konzepte schon relativ weit ausgereift sind.
Dagegen wurde aber auch deutlich, dass einige Aspekte der Entsorgung bis jetzt nicht
ausreichend bericksichtigt wurden, wie zum Beispiel die Eignung der aktuellen Trans-
port-/Lagerbehalter fir zukinftige Brennelemente, die Anpassung der Beladungsanla-
gen, und das Brennstabverhalten der ATF (Hullrohr-Versprédung) wahrend der Lage-

rungsphase, insbesondere bei verlangerter Zwischenlagerung.

5.2.31 Wasserstoffgehalt und Hydride

Die meisten hier vorgestellten ATF Konzepte zeigen eine deutlich reduzierte Korrosions-
rate und Wasserstoffaufnahme im Hullrohr. Diese Eigenschaften reduzieren die Menge
an Wasserstoffhydriden im Hullrohr, welche ein wichtiger Aspekt bei der — insbesondere
verlangerten — Zwischenlagerung bestrahlter Brennelemente sowie der Endlagerung
sind. Speziell in beschichteten Zirkonium-basierten Hullrohren ist diese Uberlegung von

sicherheitsrelevantem Interesse.

Wasserstoffloslichkeit in Zirkonium-Legierungen ist stark temperaturabhangig: von etwa
300 Gewichts-ppm bei 400 °C sinkt die Wasserstoffldslichkeit bei Raumtemperatur quasi
auf null. Deswegen ist eine Erh6hung der Menge an Zirkoniumhydriden in den Hullrohren
wahrend der Lagerung zu erwarten, da die Nachzerfallswarmeleistung und dementspre-
chend die Huallrohrtemperatur, abnimmt. Diese Hydride kdnnen eine Verspréodung des
Huallrohrs bewirken und je nach ihrer Ausrichtung (Radial- oder Umfangsrichtung) die
Hullrohrintegritat gefahrden. Mit radialen Hydriden ist die Ausbreitung von Rissen durch
die Hullrohrdicke deutlich begunstigt. Die Ausrichtung der Hydride hangt von den Span-
nungsbedingungen im Hullrohr ab. Weitere Einflussparameter kénnen auch eine wich-
tige Rolle spielen, z. B. die Geschwindigkeit der Temperaturentwicklung (Aufwarm- bzw.
Abkuhlrate) oder die Menge und Ausrichtung bereits vorhandener Hydride. Das Ausfal-
len von Wasserstoff kann bei Vorhandensein oder Fehlen von Hydriden unterschiedlich

verlaufen. Vorhandene Hydride kdnnten die Ausrichtung von weiteren Hydriden
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beeinflussen, indem das Ausfallen vom gelésten Wasserstoff sich auf diesen schon vor-
handenen Hydriden fortsetzen wirde /KAU 18/, /LAC 18/, /LEE 18/.

In diesem Sinne kdnnte eine vergleichsweise geringe Wasserstoffmenge im Hullrohr,
welche im Betrieb vorteilhaft ist, nun bei der Zwischenlagerung Probleme verursachen,
denn im Fall einer volligen Auflosung der Hydride z.B. beim Trocknungsprozess zwi-
schen Nass- und Trockenlagerung im Behalter, konnten sich bevorzugt radiale Hydride
bei der langsamen Temperaturabnahme wahrend der Lagerphase bilden. Wenn eine
gréRere Menge an Hydriden beim Trocknungsprozess in Umfangsrichtung ausgefallen
geblieben waren, dann wirde sich vermutlich der aufgeldste Wasserstoff auf diesen
Hydriden abscheiden und nochmals in tangentialer Orientierung ausfallen, sodass keine
oder nur wenige radiale Hydride gebildet wiirden. Praktische Erfahrungen insbesondere
im Langzeitbereich liegen bei beschichteten Zirkonium-basierten Hullrohren derzeit noch

nicht vor.

Bei Hullrohrvarianten ohne Zirkonium spielt die Bildung von Zirkoniumhydriden folgerich-
tig keine Rolle. Andere Materialien wie z.B. FeCrAl oder SiC/SiCs zeigen keine oder
kaum Hydrierungserscheinungen. Dagegen kénnen hier im Langzeitbereich der Lage-
rung andere, bisher nicht berticksichtigte Phanomene auftauchen. Tiefere Betrachtun-

gen hierzu sind derzeit nicht bekannt.

5.2.3.2 Anpassung von Behaltern und Handhabungseinrichtungen

Verschiedene ATF-Brennstoffkonzepte werden z. T. mit héheren Uranbeladungen, An-
reicherungen und Abbranden entwickelt. Das hat auch sicherheitstechnisch relevante
Auswirkungen auf die Schutzziele Sicherstellung der Unterkritikalitat, Zerfallswarmeab-
fuhr sowie Abschirmung der ionisierenden Strahlung, sowohl bei der Nasslagerung im
Abklingbecken als auch einer trockenen Zwischenlagerung in Behaltern. Je nach tat-
sachlich gewahlten Parametern ist es mdglich, dass diese durch die bestehenden ge-
nehmigten Systeme und Komponenten nicht abgedeckt werden kdnnen. Dies durfte es
ggf. erforderlich machen, neue Behalter-Auslegungen zu entwickeln die gewisse Anpas-
sungen erfordern, wie zum Beispiel die Korbstrukturen im Behalterinneren. Das Design
(bzw. die Anpassung) der Behalter, das Zulassungsverfahren und die Herstellung wer-
den einige Zeit erfordern. Sobald ATF-Brennelemente in Reaktoren geladen werden,
dauert es einige Jahren, bis sie in der Lagerungsphase ankommen. Sie werden am An-

fang nassgelagert, so dass Lagerbehalter erst zeitlich verzdgert erforderlich werden.
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Speziell bei Brennstoffen mit erhdhter Urandichte ist mit einem héheren Gewicht der
einzelnen Brennelemente zu rechnen, und damit auch der beladenen Behélter. Bei
Handhabungsvorgangen und den zugehérigen Handhabungseinrichtungen muss dies
berucksichtigt werden. Da einige ATF-Brennelemente voraussichtlich auch hohere Ab-
brande als bisher ermdglichen, ist zu erwarten, dass die Warmeleistung der abgebrann-
ten Brennelemente ebenfalls hdher sein wird als gegenwartig. Die aktuellen Behalter
werden daflr mdglicherweise nicht ausgelegt sein. Eine mdgliche spekulative Konse-
quenz kdnnte in beiden Fallen zunachst sein, dass weniger Brennelemente pro Behalter
eingeladen werden kénnen, was dann zu einer erhdhten Anzahl an zu beladenden Be-

haltern fuhren wirde.

524 FIDES - JEEP INCA

In der OECD/NEA wurde das Framework for Irradiation Experiments (FIDES) gegriindet
/INEA 19/, INEA 22b/. Innerhalb dieses Rahmenprogramms beteiligt sich die GRS an
verschiedenen Experimenten zum Materialverhalten unter Bestrahlung, und behandelt
sowohl Standardmaterialien als auch ATF. Im Rahmen des FIDES fanden mehrere
Workshops zu den einzelnen Joint Experimental Programmes (JEEPs) statt, die seit Be-
ginn von der GRS fachlich betreut worden sind /NEA 19/.

Im Rahmen des vorliegenden Vorhabens ist insbesondere das JEEP /n-pile Creep Stu-
dies of ATF Claddings (INCA) von besonderem Interesse. Es behandelt das Kriechver-
halten von ATF-Hullrohren im Reaktor-Einsatz, experimentell untersucht im tschechi-
schen Forschungsreaktor LVR-15 /CVR 20/ ,/NEA22c/. Es werden je zwei
Hullrohrarten, Optimized ZIRLO und E110, mit zwei verschiedenen Chrom-Beschichtun-
gen kombiniert sowie unbeschichtete Referenzproben eingesetzt, die jeweils mit zwei
verschiedenen Driicken getestet werden sollen. In der ersten Phase wird der Probenhal-
ter OKaP Rig vorgestellt. Dieser Probenhalter enthalt 16 Hullrohrproben, verteilt auf vier
Ebenen, die durch das Reaktorkuhlmittel gekuhlt werden. Durch die vorhandene Gam-
mastrahlung werden die unter Druck gesetzten Hullrohrproben zusatzlich erhitzt. Die
Proben werden vor dem Versuch mit Druck beaufschlagt und versiegelt, so dass unter
dem Einfluss von Warme und Neutronenstrahlung Kriechvorgange in Gang gesetzt wer-

den.

Auf dem INCA-Workshop wurde die geplante Materialienauswahl intensiv diskutiert. Ei-
nige Teilnehmer bevorzugten Zircaloy-4 anstelle von Optimized ZIRLO, da es eine deut-

lich breitere 6ffentlich verfiigbare Datenlage zu dem Material gibt. Der bisher involvierte
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Hersteller Westinghouse stellt jedoch kein Zircaloy-4 her. Eine Entscheidung wurde auf
dem Workshop noch nicht getroffen. In einer zuklinftigen zweiten Phase soll neben dem
Probenhalter OKaP Rig der Probenhalter MELODIE-II verwendet werden, welcher nur
eine Probe fasst, jedoch deutlich umfangreicher instrumentiert ist und eine dynamische
Messung von Umfangsdehnung und Langenwachstum ermdglicht. Der bisherige Plan
fur die zweite Phase sieht vor, dass das MELODIE-II eine beschichtete Zr-Nb-Legierung,

fassen wird und im OKaP Rig FeCrAl- und SiC-Hullrohre getestet werden sollen.

5.2.5 ATF-TS

Im Rahmen des Vorhabens RS1580 Validierung der AC?-Programme ATHLET und
ATHLET-CD zusammen mit dem vorliegenden Vorhaben hat sich die GRS auf das ko-
ordinierte Forschungsprojekt (Coordinated Research Project, CRP) der IAEA mit dem
Titel Testing and Simulation for Advanced Technology and Accident-Tolerant Fuels
(ATF-TS) erfolgreich beworben. ATF-TS soll kiinftig eine umfangreiche Datenbasis flr
verschiedene Experimente an Materialien (beschichtete Hullrohre, FeCrAl, SiC etc.), so-
wie Integraltests ganzer Hullrohrblndel liefern /IAEA 20b/. Die Integraltests behandeln
u.a. das Verhalten im Auslegungsstorfall (Design basis accident, DBA) als auch ausle-
gungsuberschreitende Unfalle (Design extension conditions, DEC). Hierbei ist die Teil-
nahme an einem Code-Benchmark Uber den Versuch QUENCH-19 des KIT geplant.
Hierbei werden die entwickelten Modelle zum thermo-mechanischen Verhalten von Fe-
CrAl-Hullrohren im Hochtemperaturbereich validiert. Das Projekt ATF-TS wird von der

GRS in einem Folgevorhaben wissenschaftlich begleitet werden.
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6 Zusammenfassung

Als Accident-tolerant Fuel (ATF) bezeichnet man alternative, verbesserte Kernbrenn-
stoffe bzw. Brennstoffkonzepte, die im Vergleich zum bisherigen Standardsystem von
Urandioxid und Zircaloy verbesserte Eigenschaften unter Stérfallbedingungen aufwei-
sen. Dazu gehdren eine verbesserte Kihlbarkeit des Kerns unter Stérfallbedingungen,
oder verlangerte Karenzzeiten fur das Wiederherstellen der Notkiihlung, bzw. eine be-
trachtlich verlangerte Toleranz gegentber dem Verlust der Kihlung im Kern ohne signi-
fikante Wasserstofferzeugung. Eine Vermeidung bzw. starke Verringerung der Hullrohr-
oxidation fuhrt zu einer deutlich geringeren Bildung von Wasserstoff, so dass keine
Explosionsgefahr entsteht. Die verringerte Oxidation verschafft auRerdem eine erhdhte
Robustheit gegen den thermischen Schock beim Wiederauffillen des Reaktordruckbe-
halters mit NotkuhImittel nach einem KuhImittelverluststorfall (Quenchen). Ferner sollen
die positiven thermo-mechanischen Eigenschaften der Brennstoffe im Normal- und anor-
malen Betrieb im Vergleich zum UQO,/Zr-System durch ATF mindestens erreicht oder

sogar Ubertroffen werden.

Ein wesentliches Ziel der vorliegenden Arbeit ist die Erfassung und Bewertung der un-
terschiedlichen, international verfolgten, innovativen und kernschmelzresistenteren
Brennstoff- und Hillrohrkonzepte unter dem Oberbegriff ATF. Diese verfolgen primar
das Ziel, eine erhdhte Standfestigkeit des Brennstabs unter Storfallbedingungen gegen
Integritatsverlust bis zur Kernschmelze zu erreichen, sowie der Wasserstofffreisetzung,
insbesondere bei auslegungsiiberschreitenden Kihimittelverluststorfallen. Der GRS
Brennstabcode TESPA-ROD wird dazu um die Fahigkeit erweitert, die beiden Huillrohr-
Konzepte Chrom-beschichtetes Zircaloy sowie Eisen-Chrom-Aluminium-Legierungen
(FeCrAl) zu beschreiben, welche am nahesten der ATF an der grof3technischen Reife
sind. Die internationale Forschung und Entwicklung auf diesem Gebiet wird aktiv verfolgt

und begleitet.

Insgesamt konnten alle Vorhabensziele erreicht werden. Diese werden im Folgenden

kurz zusammengefasst.
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6.1 Internationaler Stand von Wissenschaft und Technik

Auf Basis einer umfangreichen Literaturrecherche sowie der Auswertung von Konferen-
zen und der Teilnahme an verschiedenen internationalen Arbeitsgruppen wurden die
aktuell verfolgten Konzepte an ATF zusammengestellt und beschrieben. Dies umfasst
sowohl Konzepte, welche von der Industrie kurz- oder langfristig verfolgt werden als auch

Konzepte, die bislang nur im Labormafstab untersucht wurden.

Als aussichtsreichste Kandidaten flr den kurz- bis mittelfristigen Einsatz in Kernkraftwer-
ken zur kommerziellen Elektrizitdtsgewinnung wurden Chrom-besschichtete Hullrohre
auf Basis bekannter Zirkonium-basierter Legierungen identifiziert und bestatigt, sowie
Hullrohre aus ferritischen Eisen-Chrom-Aluminium-Legierungen (FeCrAl). Bei Letzteren
zeigt es sich, dass es eine Reihe von unterschiedlichen FeCrAl-Zusammensetzungen
gibt, die sich in ihrem Verhalten als ATF signifikant unterscheiden kénnen. Die meisten
frei verfugbaren Daten konnten hier fir die Variante C35M des US-amerikanischen Oak
Ridge National Laboratory (ORNL) recherchiert werden. Langfristig erscheint Hillrohr-
material auf Basis von Siliziumkarbid als vielversprechender Kandidat, der gegenwartig

von der Industrie mit Nachdruck erforscht wird.

Im Bereich der Brennstoffmatrix sind unterschiedliche Dotierungen des bekannten Uran-
dioxid bereits im Einsatz. Weitere Kandidaten sind Uransilizid und insbesondere Uran-
nitrid, sowie Urandioxid in Form von beschichteten TRISO-Partikeln in einer neutronen-

physikalisch und chemisch inerten Matrix.

6.2 Implementierung ausgewahlter ATF in TESPA-ROD

Auf Basis der Erkenntnisse des Arbeitspakets 1 wurden Chrom-beschichtete Zircaloy-
Hullrohre sowie Hullrohre aus FeCrAl, hier insbesondere die Variante C35M, zur Imple-

mentierung in den GRS Brennstabcode TESPA-Rod ausgewahilt.

Bei Chrom-beschichteten Zircaloy-Hullrohren bleibt das zugrunde liegende Zircaloy-Mo-
dell von TESPA-ROD erhalten, und wird i. W. durch das Oxidationsverhalten von Chrom
sowie erweiterte physikalische Eigenschaften wie Warmeleitfahigkeit und spezifische
Warmekapazitat erganzt. Bei Kihimittelkontakt an der unbeschichteten Innenseite des
Hullrohrs nach einem Bersten greift weiterhin das Zircaloy-Modell. Die mechanischen
Eigenschaften des Hiillrohrs werden durch die diinne Chrom-Beschichtung nicht veran-
dert.
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Dagegen wurden zur Implementierung der FeCrAl-Variante C35M mehrere, tiefer grei-
fende Erweiterungen im Quellcode von TESPA-ROD erforderlich. Gegenliber Zircaloy
musste ein neues mechanisches Modell implementiert werden, mit den entsprechenden,
meist temperaturabhangigen Parametern: Poissonzahl, Elastizitatsmodul, Kriechverhal-
ten, Berstkriterien und Warmeausdehnung. Auch das von Zircaloy deutlich verschiedene
Oxidationsverhalten des FeCrAl musste im Modell angepasst werden, wohingegen die
Interaktion dieses Materials mit Wasserstoff dem gegeniber, eine untergeordnete Rolle
spielt. Weiterhin wurden die temperaturabhangigen physikalischen Eigenschaften War-
meleitfahigkeit und spezifische Warmekapazitat implementiert. Soweit dies auf Basis der
verfugbaren Literatur moglich war, wurden zu Test- und Verifikationszwecken Ver-
gleichsrechnungen mit den Ergebnissen anderer Arbeitsgruppen insbesondere in dem
sog. ACTOF-Benchmark durchgefihrt. Wahrend hier qualitativ vergleichbare Ergeb-
nisse erzielt wurden, gibt es noch z.T. erhebliche quantitative Unterschiede zu den
Benchmark-Teilnehmern, allerdings auch unter diesen selbst. Da diesem Benchmark
keine experimentellen Daten zugrunde liegen ist eine abschlieRende Bewertung derzeit

noch nicht sinnvoll moglich.

Die Benutzeroberflache von TESPA-ROD wurde fiir den Aufruf der neu implementierten
Materialien und Parameter entsprechend Uberarbeitet, erweitert und gleichzeitig tUber-

sichtlicher gestaltet.

6.3 Begleitung internationaler Forschung

Im Rahmen der Beteiligung an der OECD/NEA Working Group for Fuel Safety (WGFS)
wurde der Technische Bericht Technical Opinion Papers on Accident-Tolerant Fuel
(TOPATF) zur Anwendbarkeit bestehender Sicherheitskriterien auf verschiedene Acci-
dent-Tolerant Fuels erstellt. Die GRS war hierbei federfihrend bei dem Kapitel fiir
FeCrAl-Hdllrohre, und beteiligte sich an den Diskussionen zur Gestaltung dieses Be-
richts. Die Bearbeitung des TOPATF ergab wichtige Rickschlisse zu dem Themenge-
biet FeCrAl. Durch die intensive Diskussion des Themas ergab sich die Erkenntnis, dass
die Vielfalt an FeCrAl-Legierungen nicht durch ein einzelnes Modell in TESPA-ROD re-

prasentiert werden kann.

Weiterhin wurde aktiv an den Veranstaltungen GLOBAL/TOPFUEL 2019, KIT QUECH-
Workshop 2019 und dem ATF-Workshop des EPRI ESCP Meetings 2019 teilgenommen.

DarlUber hinaus beteiligte und beteiligt sich die GRS an dem experimentellen FIDES-
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Programm, und hier insbesondere an dem fir ATF relevanten JEEP INCA. Fir die Zu-
kunft konnte eine Beteiligung der GRS an dem IAEA Coordinated Research Project
ATF-TS erreicht werden.

6.4 Ausblick

In einem nachsten Entwicklungsschritt werden FeCrAl-Modelle tber C35M hinaus, so-
wie verbesserte Oxidationsmodelle flir beschichtete Zirkoniumlegierungen recherchiert
und in TESPA-ROD implementiert. Ein Ablésen bzw. Abplatzen der Chrombeschichtung
wird berlcksichtigt werden, was ebenfalls eine Erweiterung der bestehenden Oxidati-

onsmodelle erfordert.

Die bestehenden Modelle sollen kinftig anhand von Nachrechnungen von dann voraus-
sichtlich zur Verfigung stehenden Experimenten sowie durch die Teilnahme an Bench-
marks validiert werden. Die Uberpriifung der neu implementierten bzw. erweiterten Mo-
delle in TESPA-RQOD flr die Simulation der Phdnomene sollen anhand von QUENCH-
und FIDES-Experimenten erfolgen.

Auch wenn davon auszugehen ist, dass Chrom-Beschichtungen bei Zirkonium-basierten
Hullrohren bald den Standard darstellen, sind auch keramische Beschichtungen von In-
teresse, wie etwa Nitride oder MAX-Phasen. Ferner werden die generischen Studien fur
SiC/SiC Hullrohren aus diesem Vorhaben fortgeflihrt, und eine Machbarkeitsstudie fur

die Weiterentwicklung von TESPA-ROD fir anisotrope Materialien durchgefihrt.

Neben den neuen Hillrohrkonzepten sollen neuartige ATF-Brennstoffkonzepte, d.h.
Pellets, untersucht werden. Es sollen zunachst die Modelle fiir das thermisches Verhal-
ten von Uransilizid erstellt werden. Hierflr werden die Warmekapazitat und Leitfahigkeit
in Abhangigkeit von Temperatur und Abbrand als Funktion implementiert. Die Modelle
fur betriebliche Phanomene, wie das betriebliche Schwellen, das Nachverdichten sowie
das Fragmentieren der Pellets im Betrieb werden im Vergleich zu UO.-Brennstoffen un-

tersucht und in der Literatur verglichen und auf Uransilizid angepasst.

Die aktive Teilnahme an nationalen und internationalen Arbeitsgruppen wird fortgeflihrt.
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