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Patentanspriiche:

1. Kernreaktor-Brennelement mit einem den
Kernbrennstoff umgebenden AuBenmantel aus
einer Zirkonbasislegierung, das innerhalb des
AuBlenmantels zusitzlich einen Stoff enthilt, der
in der Lage ist, Wasserstoff zu binden, da-
durch gekennzeichnet, daB der Wasser-
stoff bindende Stoff aus Yttrium, Cer oder einem
anderen seitenen Erdmetall oder aus einer Le-
gierung auf der Basis dieser Stoffe besteht und
fest mit der Innenseite des Aufenmantels ver-
bunden ist.

2. Brennelement nach Anspruch 1l mit einem
rohrférmigen Auflenmantel, welcher gestapelte
Brennstoffpellets umschlieBt und mit Endstopfen
verschlossen ist dadurch gekennzeichnet, dad das
fest mit der Innenseite des Auflenmantels ver-
bundenc, Wasserstoff bindende Material an den
Lndstopfen des Mantelrohres angeordnet und mit
dicsem fest verbunden ist.

3. Brennelement nach Anspruch 2, dadurch ge-
kennzeichnet, dafl das Wasserstoff bindende
Material auch zwischen den Brennstoftpellets
angeordnet ist.

4. Verfahren zur Herstellung eines Brenn-
elementes nach einem der Anspriiche 1 bis 3, da-
durch gekennzeichnet. daf3 das Wasscrstoff bin-
dende Material auf die Innenseitc des Auflen-
mantels bzw. der Endstopfen durch Schmelz-
oder Diffusionsverschweifiung aufgebracht wird.

5. Verfahren zur Herstellung cines Brennele-
mentes nach einem der Anspriichet biv 3, da-
durch gekennzcichnet, daB3 das Wasserstoff bin-
dende Material auf die Innenscite des Auflen-
muantels bzw. der Endstopfen galvanisch oder
chemisch aufgetragen oder aufgespritzt wird.

Dic Lrfindung betrift cin Kernreaktor-Brennele-
ment mit cinem den Kernbrennstoff umgebenden
Auficnmantel aus einer Zirkonbasislegierung, das
innerhalb des Auflenmantels zusiitziich einen Stolf
enthilt. der in der Lage ist, Wasserstoff zu binden,
und auflerdem ein Verfahren zur Herstellung cines
solchen Brennelementes. Das Wasserstofl bindende
Metall, nachfolgend auch Wasserstoffaufnehmer ge-
nannt, ist dadurch gekennzeichnet. dafl seinc Wasser-
stoffaffinitat grofer ist als die von Zirkon und seinen
Legierungen. In anderer. thermodynamischer Aus-
drucksweise heif3t dies, daf3 im Wasserstoffaufnelimer
die partielle molare freiec Enthalpie des Wasserstoffs
kleiner ist als in Zirkon und seinen Legierungen.

Die partielle molare freie Enthalpie des Wasser-
stoffs in cinem Metall kann aus Zersetzungsdruck-
messungen an dem betreffenden Metall-Wasserstoff-
system ermitteit werden. Unsere Untersuchungen
zeigten, daB als Wasserstoffaufnchmer bei Zirkon-
legierungen im Temperaturbereich 20 bis 500° C, wie
er in mit Wasser oder mit organischen Fliissigkeiten
gekiihliten Reaktoren interessiert, hauptsachlich
Yttrium oder andere scltene Erdmetalle in Frage
kommen.

Obgleich bekanntcrmaBen Zirkon eine schr hohe
Wasssertoffaffinitiit besitzt, ist es mit den oben ge-
nannten Wasserstoffaufnehmern bei Herstellung eines
geeigneten metallischen Uberganges mdglich, den in
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Bauteilen aus Zirkonlegierungen vorhandenen
Wasserstoff bis auf geringe Reste abzuziehen und
fest zu binden. Der Wasserstoff wandert dabei durch
Festkorperdiffusion in den Wasserstoffaufnehmer,
geht dort zundchst in Losung und scheidet sich bei
haherer Konzentration als Hydrid aus.

Unter den bekannten gasaufnehmenden Metallen
nehmen Yttrium und die anderen seltenen Erdmetalle
eine Ausnahmestellung ein, die noch dadurch unter-
strichen wird, da8 die sonst gebrduchlichen gasauf-
nehmenden Metalle wie Titan, Hafnium, Vanadin,
Nicb, Tantal, Thorium oder Uran auf Grund ihrer zu
geringen Wasserstoffaffinitit als Wasserstoffauf-
nehmer in Verbindung mit Zirkonlegierungen nicht
in Frage kommen.

Der derzeitige Stand der Technik kann wie folgt
beschrieben werden:

Fiir die Lebensdauer der Brennstoffumhiillung aus
Zirkonlegierungen in mit Wasser oder mit orga-
nischen Fliissigkeiten gekuhiten Rcaktoren ist neben
dem Materialverlust durch den Korrosionsangrifi des
Kithimittels vor aliem die Versprédung durch den auf-
genommenen Wasserstoff mafigebend. Die Getahr
eines Aufreifiens oder Undichtwerdens der Umhiillung
wachst betrichtlich, wenn es zur Ausscheidung von
Hydriden im Hiillmaterial kommi. Die bisherigen
Mcthoden, die Wasserstoffversprodung zu  beein-
flussen, sind folgende:

1. Verwendung einer Schutzschicht zwischen Hiill-

material und Kithlmittel,

2. Begrenzung der schddlichen Verunreinigungen

im Kithimittel und
3. Verdnderung der Zusammensetzung und des
Zustandes des Hillimaterials.

Bei den bisher gebauten und geplanten Land-
rcaktoren ist es iiblich, die Kernladung in Abstinden
ven 2 his 4 Jahren zu wechseln. Im Bereich dieser
Brennelementstandzeiten ist die Beherrschung der
Wasserstolfversprodung mit den genannten Metho-
den moglich. Bei Schiffsreaktoren ist jedoch aus
wirtschaftlichen Griinden eine wesentlich lidngerc
Standzeit der Brennelemente notwerdig. und auch bei
Landreaktoren besteht dic Tendenz zu lidngeren
Brennelementstandzeiten und hoheren  Kiihlmittel-
temperaturen.

Die Wasserstoffversprodung ist dabei mit den bis-
herigen Methoden nicht mehr zu beherrschen.

Es ist bereits die Methode bekannt, dic Wasser-
stoffversprodung in Druckrohren aus Zirkonlegie-
rungen in mit Wasser oder mit organischen Fliissig-
keiten gekiihlten Reaktoren vom Druckrohrtyp da-
durch zu beeinflussen, dal auf der Aufienseite der
Druckrohre Rippen aus dem gleichen Material wic
dem der Druckrohre angeschweifit werden (kana-
dische Patentschrift 80S 850). Da die Rippen sich bei
Reaktorbetrieb  auf tieferer Temparatur als die
Druckrohre befinden, sammeln sich in ihnen die
Hydridausscheidungen bevorzugt an. Diese Methode
ist auf Brennelementumhiillungen jedoch nicht iiber-
tragbar, da sich der notwendige Temperaturunter-
schied nicht herstellen [4Bt.

Weiterhin ist ein Brennelement bekannt. bei dem
die Endstopfen, welche die Brennstoffumhiillung an
beiden Enden abschlielen, mit nach innen offenen
Hohlrdumen versehen sind, in die in lockerer Form
ein gasaulnehmendes Metall eingebettet ist (USA.-
Patentschrift 3 141 830). Bei diesem Brennelement
werden nur die im Innern des Brennelementes vor-
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nandenen Gase durch das gasaufnehmende Metall
gebunden. Dagegen kann weder von innen noch der
durch den Korrosionsangriff des Kiihimittels von
auBen in die Brennelementhiille eingedrungene

Wasserstoff wieder daraus entfernt werden, weil der 5

metallische Ubergang zum gasaufnehmenden Metall
fehlt und auBerdem bei lingeren Brennelementen der
Diffusionsweg zu den Endstopfen fiir den Wasserstoff
zu lang ist.

Es wurde ferner ein Brennelement vorgeschlagen,
das innerhalb dsr Brennstoffumhiillung ein gasauf-
nehmendes Material, unter anderem Cer, enthilt,
welches durch Aufnahme der aus dem Biennstoff
beim Erhitzen freiwerdenden Gase den Gasdruck im
Innern des Elementes kleiner als den AuBendruck
halten soll (britische Patentschrift 842 317). Es soll
dadurch ein guter thermischer Kontakt zwischen
Brennstoff und Hiille gewahrt werden. Entsprechend
der andersartigen Zielsetzung dieses Brennelement-
vorschiages [ehit auvch hier die metallische Ver-
bindung zwischen dem gasaufnehmenden Material
wnd der Brennelementhiille, welcher notwendig ist,
wm den in die Hiille cingedrungenen Wasserstoff
daraus wieder zu entfernen.

Es sind weiterhin zwei Brennelemente bekannt. bei
denen dic Brennstoffumhiillung auf ihrer Innenseite
®it einer Metallschicht versehen ist. Bei dem zinen
Elecment soll die Metallschicht als Diffusionssperre
den Austritt von Plutonium aus dem Brennclement
verhindern, wihrend bei dem anderen Element die
Schicht durch teilweises Eindiffundicren in Brennstoff
und Hiille cine gute thermische Verbindung zwi-
schen diesen beiden herstellen soll (franzdsische
Patentschrift 1412545 und britische Patentschrift
1084 750). In beiden Fillen besitzen die Metalle
oder Metallegicrungen, welche fiir die Schicht vor-
geschlagen werden, eine wesentlich geringere Wasser-
stoffaffinitiit als Zirkon und scine Legicrungen, und
sic vermdgen daher nicht den Wasserstoff aus einer
Brennstoffumhiillung aus Zirkon oder einer Zirkon-
legicrung zu entzichen.

Der vorliegenden Erfindung licgt daher die Auf-
gabe zugrunde die Ausscheidung von  Zirkon-
hydriden in Brennstoffumhiiliungen aus Zirkon-
legierungen wihrend der gesamten Betriebszeit zu
verhindern und damit lingere Brennelementstand-
zeiten und hohere KithImitteltemperaturen als bisher
zu ermdéglichen. Zu diesem Zweck ist ein Kern-
reaktor-Brennelement der einleitend genannten Art
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erfindungsgemdB dadurch gekennzeichnet, da8 der
wasserstoffbindende Stoff aus Yttrium, Cer oder
einem anderen seltenen Ercdmetall oder aus einer
Legierung auf der Basis dieser Stoffe besteht und
fest mit der Innenseite des AuBenmantels ver-
bunden ist. )

Die erforderliche gute metallische Verbindung des
Wasserstoffaufnehmers mit der Breanstoffumhiillung
kann durch eine herkommliche SchmelzschweiBung
nach dem Argon-Arc oder Heli-Arc oder nach dem
PreBschw eilSverfahren hergestells werden oder da-
durch, daB das wasserstoffaufnehmende Metall gal-
vanisch oder chemisch aufgetragen oder nach einem
herkommlichen Verfahren aufgespritzt wird.

Weitere Einzelheiten der Erfindung ergeben sich
aus der nachfolgenden Beschreibung und den Zeich-
nungen, in denen bevorzugte Ausfiihrungsformen der
Erfindung beispielsweise veranschaulicht sind. .

Abb.1 zeigt einen rohrformigen Brennstab, bui
dem der Wasserstoffaufnehmer mit dem Hiillenrohr-
endstopfen diffusionsverschweibt ist, wihrend in

A bb. 2 eine Schmelzschweiliung in R agnahtform
angewandt wurde; A

A bb. 3 zeigt eine abgewandelte. insbesondere fiir
lingerc Brennstibe geeignete Anordnung des Was-
serstoffaufnehrers, bei der die Brennstoff-Séule ein-
oder mehrmals durch einen doppelseitigen End-
stopfen mit je zwei Wasserstoffaufnehmern unter-
brochen ist; _

Abb. 4 zeigt das gleiche Prinzip wie Abb. 3, je-
doch ohne zwischengeschaliete doppelseitige End-
stopfen, da dic zwischengeschalteten Wasserstoff-
aufnehmer mit der Hiillrohrwand direkt verschweifit
oder verlotet sind.

Eine andere Form des Einbauprinzips fiir Wasser-
stoffaufnehmer ist in Abb.5 dargestelt. Hier wird
cin duBeres Rohr (Zr-l.cgierung) mit cinem inneren
Rohr (Wasserstoffaufnchmer) preBverschweifit (Co-
extrusion).

Dic gleiche geometrische Anordnung des Wasser-
stoffaufnehmers gibt Abb. 6 wieder. Jedoch ist hier
das wasserstoffaufnchmende Material auf die Innen-
seite des Hiillrohres galvanisch oder chemisch aul-
getragen oder aufgespritzt. )

Das Einbauprinzip des Wasserstoffaufnehmers bei
Plattenelementen zeigen die Abb. 7 bis 9. Hierbei ist
der Wasserstoffaufnchmer jeweils in einer der are
geonaetrischen Richtungen zwischen Brennstoff und
Rahmen bzw. Plattierung angeordnet.
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