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Anspriiche

(E) Kernbrennstoffelement mit (a) einem zentralen Kern eines Kdr-
pers aus Kernbrennstoffmaterialien aus Verbindungen des Urans,
Plutoniums, Thoriums und deren Mischungen und (b) einem be-
hidlterartigen, l&nglichen, zusammengesetzten Mantel mit einem
Rohr aus einer Zirkoniumlegierung, wobei die Bestandteile
auBer Zirkonium in elner Menge von mehr als 5000 ppm vorlie-
‘gen, und einer Sperre aus Zirkonium, die mit der Innenfl&che
des Substrates verbunden ist, wobei der Mantel den Kern so
umschlieRft, daf ein Spalt zwischen beiden vorhanden ist, nach
Patentanmeldung P 25 50 029.2, dadurch gekenn -
zelichnet, daR das Zirkonium der Sperre Verunreini-
gungen in einer Menge von mindestens 1000 ppm bis zu weniger
als 5000 ppm enthilt.

2. Kernbrennstoffelement nach Anspruch 1, dadurech g e-
kennzeichnet, dak das Zirkonium der Sperre

schwammfOrmig vorliegt.

3. Kernbrennstoffelément nach Anspruch 1 oder 2, dadurch
gekennzeichnet, dal der Sauverstoffgehalt des

Zirkoniums der Sperre im Bereich von etwa 200 bis etwa

200 i .
1200 pem LICEY 0 08814/1011
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Kernbrennstoffelement

Die Erfindung betrifft ein Kernbrennstoffelement mit (a) einem
zentralen Kern eines KOrpers aus Kernbrennstoffmaterialien aus
Verbindungen des Urans, Plutoniums, Thoriums und deren Mischunggg/
(b) einem beh#lterartigen, lidnglichen, zusammengesetzten Mantel
mit einem Rohr aus einer Zirkoniumlegierung, wobei die Bestand-
teile auBer Zirkonium in einer Menge von mehr als 5000 ppm vor-
liegen, und einer Sperre aus Zirkonium, die mit der Innenfliche
des Substrates verbunden ist, wobei der Mantel den Kern so um~
schliet, daB ein Spalt zwischen beiden vorhanden ist/nach Patent-
anmeldung P 25 50 029.2.

Es werden gegenwidrtig Kernreaktoren entworfen, konstruiert und
betrieben, bei denen der Kernbrennstoff in Brennstoffelementen
enthalten ist, die verschiedene geometrische Formen besitzen kén-
nen, z. B. die von Platten, Rohren oder Stdben. Das Brennstoff-
material ist im allgemeinen von einem korrosionsbestédndigen,
nicht-reaktiven und wirmeleitenden Behdlter oder Mantel einge-
schlossen. Die Elemente sind zu einem Gitter mit festen Abstin-
den voneinander in einem Kiihlmitteldurchlaufkanal bzw. in einem
Kiihlmitteldurchlaufbereich vereinigt, wobeil sie eine Brennstoff-
einheit bilden; eine ausreichende Anzahl von Brennstoffein-
heiten wird zu einer Kernspaltungskette-Reaktionseinheit bzw.,
einem Reaktorkern vereinigt, der von sich aus eine Spaltreak-
tion unterhalten kann. Der Kern ist wiederum in einem Reaktions-

gefip eingeschlossen, durch das ein Kihlmittel geleitet wird.
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Der Mantel dient verschiedenen Zwecken, wobei es sich beil

zwel Hauptzwecken um folgendes handelt: Erstens sollen Be-
riihrungen und chemische Reaktionen zwischen dem Kernbrennstoff
und dem Kiihlmittel oder dem Moderator (wenn ein Moderator zuge-
gen ist) oder beiden (wenn sowohl das Kilhlmittel als auch der
Moderator zugegen sind) verhindert werden; zweitens soll ver-
hindert werden, daB radiocaktive Spaltprodukte, von denen eini-~
ge Gase sind, aus dem Brennstoff in das Kiihlmittel bzw. den
Moderator bzw. in beide freigesetzt werden, wenn sowohl das
Kiihlmittel als auch der Moderator zugegen sind. Bei iiblichen
Materialien fiir Mdntel handelt es sich beispielsweise um rost-
freien Stahl, Aluminium und seine Legierungen, Zirkoniu%?dseine
Legierungen, Niob und bestimmte Magnesiumlegierungen. Fehler
des Mantels, d.h. ein Undichtwerden, kénnen das Kiihlmittel

oder den Moderator und die angeschlossenen Systeme mwit radio-
gktiven langlebigen Produkten in einem AusmaB kontaminieren,
das den Betrieb der Anlage stort.

Es sind Probleme bei der Herstellung und beim Einsatz von Kern-
brennstoffelementen, die bestimmte Metalle und Legierungen als
Mantelmaterialien verwenden, infolge mechanischer oder chemi-
scher Reaktionen dieser Mantelmaterialien unter bestimmten Unm-
stdnden aufgetreten. Zirkoniﬁm?n%eine Legierungen stellen un-
ter normalen Bedingungen ausgezeichnete Kernbrennstoffméntel
dar, da sie kleine Neutronenabsorptionsquerschnitte besitzen
und bei Temperaturen unterhalb etwa 400 °C in

Gegenwart von entmineralisiertem Wasser oder Dampf, die iib-
licherweise als Reaktorkilhlmittel und -moderatoren verwen-~
det werden, fest, zdh, extrem stabil und nicht-reaktiv sind.

Jedoch ist beim Brennstoffelementbetrieb ein Problem hinsicht-
lich der RiBbildung des Mantels infolge Sprﬁdigkeit durch die
kombinierten Einwirkungen des Kernbrennstoffs, des Mantels

und der Spaltprodukte aufeinander sufgetreten, die wdhrend

der Kernspaltreaktionen gebildet werden. Es wurde festgestellt,
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dak diese Fehler von Ortlichen mechanischen Beanspruchungen in-
folge unterschiedlicher Expansion und Reibung zwischen Brennstoff
und Mantel herriihren. Es werden aufgrund der Kettenreaktion Spalt-
produkte aus dem Kernbrennstoff freigesetzt und diese Spaltpro-
dukte sind an der Mantelfldche vorhanden. Die 8rtlichen Bean-
spruchungen kdnnen in Gegenwart der spezifischen Spaltprodukte,

wie Jod oder Kadmium, aufgrund solcher Erscheinungen, wie Spannungs-
korrosions-RiBbildung und Fliissigkeits-Metallversprodung zu Fehlern
im Mantel flihren.

Innerhalb der Grenzen eines verschlossenen Brennstoffelements
kann gasformiger Wasserstoff durch langsame Umsetzung zwischen
dem Mantel und restlichem Wasser im Mantel gebildet werden und
dieser gasformige Wasserstoff kann sich in einem lMaB anreichern,
das unter bestimmten Umstinden zu einer Srtlichen Hydrierung
des Mantels mit gleichzeitiger lokaler Zerstorung der mecha-
nischen Eigenschaften des Mantels filhren kann. Der Mantel kann
ferner durch Gase, wie Sauerstoff, Stickstoff, Kohlenmonoxid
und Kohlendioxid, in einem weiten Temperaturbereich nachteilig
beeinfluflt werden.

Der Zirkoniummantel eines Kernbremnstoffelementes ist einem oder
mehreren der vorstehend angefiihrten Gase und Spaltprodukte

wahrend der Bestrahlung in einem Kernresktor ausgesetzt; dies
tritt trotz der Tatsache ein, daB diese Gase nicht im Reaktor-
kithlmittel oder -moderator vorliegen und ferner soweit wie
méglich aus der umgebenden Atmosphidre bei der Herstellung des
Mantels und des Brennstoffelements ausgeschlossen wurden. Ge-
sinterte feuerfeste und keramische Massen, wie Urandioxid und
andere Zusammensetzungen, die als Kernbrennstoff verwendet
werden, setzen meBfbare Mengen der vorstehend angefiihrten Gase
beim Erhitzen frei, z.B. bei der Brennstoffelementherstellung;
sie setzen ferner Spaltprodukte beim Bestrahlen frei. Es sind
feinteilige feuerfeste und keramische Massen bekannt geworden,
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wie Urandioxid- und andere Pulver, die als Kernbrennstoffe ver-
wendet werden, die noch grdBere Mengen der vorstehend angefiihrten
Gase beim Bestrahlen freisetzen. Diese freigesetzten Gase k®nnen

- mit dem Zirkoniummantel reagieren, der den Kernbrennstoff ent-
h&lt.

Davon ausgehend ist es erwiinscht, den Angriff von Wasser, wasser-
dampf und anderen Gasen, insbesondere Wasserstoff, die mit dem
Mantel vom Inneren des Brennstoffelements her reagieren, am
Mantel wdhrend der gesamten Zeit zu vermindern, die das Brenn-
stoffelement beim Betrieb der Kernkraftanlagen verwendet wird.
Ein derartiger Versuch besteht darin, Haterialien zu finden,

die chemisch rasch mit dem Wasser, dem Wasserdampf und anderen
Gasen reagieren, um diese aus dem Inneren des Mantels zu ent-
fernen; derartige Materialien werden als Fangstoffe (getters)
bezeichnet.

Ein anderes Herangehen, wie es in der US-PS 3 108 396 beschrieben
ist, bestand darin, das Kernbrennstoffmaterial mit einem kerami-
schen Material zu liberziehen, um zu verhindern, dah Feuchtigkeit
mit dem Kernbrennstoffmaterial in Berilhrung kommt. In der

US-PS 3 085 059 wird ein Brennstoffelement mit einem Metall-
gehduse, das ein oder mehrere Pellets eines spaltbaren kera-
mischen Materials enthilt, und einer Schicht aus glasartigem
Material vorgeschlagen, das an die keramischen Pellets der-

art gebunden ist, daB die Schicht zwischen dem Gehduse und dem
Kernbrennstoff liegt, um eine gleichmiBig gute Wdarmeleitung

von den Pellets zum Gehduse zu gewihrleisten. In der US-PS

2 873% 238 werden mit einem Mantel versehene spaltbare Klum-

pen aus Uran in einem Metallgehduse vorgeschlagen, wobel die
Schutzmintel bzw. -iiberziige fiir die Klumpen Zink-Aluminium-
Verbundschichten sind. In der US-PS 2 849 387 wird ein

mit einem Mantel versehener spaltbarer Korper mit einer Viel-
zahl von offen endenden, ummantelten Kdrperabschnitten eines
Kernbrennstoffs beschrieben, die in ein geschmolzenes Bad eines
Bindematerials getaucht wurden, was eine wirksame thermisch
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leitende Verbindung zwischen den UrankSrperabschnitten und dem
Behdlter (bzw. Mantel) ergab. Fir den Uberzug wird irgendeine
Metallegierung mit einer guten WArmeleitfihigkeit mit Beispie-

len vorgeschlagen, die Aluminium-Silicium- und Zink-Aluminium-
Legierungen einschliefen. Die JA-AS 47-4655G8 (vom 24, November
1972) beschreibt die Verbindung von diskreten Kernbrennstoff-
tellchen zu einem zusammengesetzten, kohlenstoffhaltigen Matrix-
Brennstoff, wobei man die Brennstoffteilchen mit einem hochdichten
glatten, kohlenstoffhaltigen Uberzug rund um die Pellets versieht,
Ein weiterer anderer Uberzug ist in der JA-AS 47-14200 beschrie-
ben, wobel der Uberzug von einer von zwei Gruppen von Pellets

aus einer Schicht aus Siliciumcarbid besteht und eine andere Grup-
pe mit einer Schicht aus Pyrokohlenstoff oder Metallcarbid {iber-

zogen ist.

Das Uberziehen von Kernbrennstoffmaterialien bringt Probleme hin-
sichtlich der Zuverlissigkeit mit sich, da gleichmiBige Uberziige
ohne Fehler kaum erhalten werden. Ferner kann die Zerstbrung der
Uiberziige zu Problemen bei der langen Verwendung von Kernbrenn-

stoffmaterialien fiihren.

In der Druckschrift GEAP-4555 vom Februar 1964 wird ein zusam-
nengesetzter lMantel aus einer Zirkonlegierung mit einer inne-
ren Auskleidung aus rostfreiem Stahl beschrieben, der metallur-
gisch mit der Zirkonlegierung verbunden ist; der zusammengesetz-—
te Mantel wird durch Extrudieren eines hohlen Barrens der Zir-

konlegierung mit einer Innenauskleidung aus rostfreiem Stahl
—
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hergestellt. Dieser Mantel weist den Nachteil auf, daB im
rostfreien Stahl sprdode Phasen auftreten und daB die rostfreie
Stahlschicht eine Neutronenabsorption (neutron absorption
penalty) des 10- bis 15-fachen Werts der Neutronenabsorption
von Zirkonlegieruhgsschichten der gleichen Starke mit sich
bringt.

Die US-PS 3 502 549 beschreibt ein Verfahren zum Schiitzen von
Zirkon und seinen Legierungen durch elektrolytische Abscheidung
von Chrom, um ein zusammengesetztes Material vorzusehen, das
fiir Kernreaktoren brauchbar ist. Ein Verfahren zur elektrolyti-
schen Abscheidung von Kupfer auf Zircaloy-2-Oberflichen mit
einer nachfolgenden Wiarmebehandlung zur Erzielung einer Ober-
fldchendiffusion des elektrolytisch abgeschiedenen Metalls wird
in Energia Nucleare, Band 11, Nr. 9 (September 1964), auf den
Seiten 505 bis 508, vorgeschlagen. In'Stability and Compatibi-
lity of Hydrogen Barriers Applied to Zirconium Alloys”von F.
Brossa et al. (European Atomic Energy Community, Joint Nuclear
Research Center, EUR 4098e 1969) werden Methoden zur Abséheidung
verschiedener Uberziige und ihre Wirkungsgrade als Wasserstoff-
diffusionsschutz zusammen mit einem Al-Si-Uberzug als vielver-
sprechendstem Schutz gegen Wasserstoffdiffusion beschrieben.
Methoden zum Elektroplattieren von Nickel auf Zirkon und Zirkon-
Zinn-Legierungeh und die Wiarmebehandlung dieser Legierungen zur
Erzieiung von Legierungsdiffusionsbindungen werden in Electro-
plating on Zirconium and Zirponium—Tin”von W. C. Schickner et
al. (BM1-757, Technical Information Service, 1952) beschrieben.
In der US-PS 3 625 821 wird ein Brennstoffelement filir einen
Kernreaktor mit einem Brennstoffmantelrohr vorgeschlagen, wo-
bei die Innenfliche des Rohrs mit einem schiitzenden Metall
(retaining metal) mit einem kleinen Neutroneneinfangquerschnitt,
wie Nickel, iiberzogen ist, in dem fein dispergierte Teilchen
eines brennbaren Gifts enthalten sind. InfReacth Development
Program Progress Report' vom August 1973 (ANL-RDP-19) wird eine
chemische Fangstoffanordnung einer sich aufbrauchenden Schicht
(sacrificial layer) aus Chrom auf der Innenfliche eines rost-
freien Stahlmantels vorgeschlagen.

80881471011



2842198
g -

Weitere Brennstoffelemente, die Ubersziige auf der inneren Ober-
fl4che des Mantels tragen, sind z. B. in der US~PS 3 1U5 150 be-
schrieben, in der ein Brennstoffelement beansprucht ist, das

einen hohlen, abgedichteten Druckbehdlter aus einem Metallhydrid,
das lose einen Kern aus spaltbarem Material h#lt und eine diinne
korrosionsbestindige Umhiillung, die den Druckbehdlter einschlieft,
umfaRt. Die US-PS 3 053 TU3 offenbart ein Brennstoffelement mit
einem Metallrohr, das auf seiner Innenwand mit metallischem Nickel
oder einer Nickel/Eisen/Chrom-Legierung Ulberzogen ist, wobei das
Rohr einen Kern aus Kernbrennstoff-Pellets umgibt, zwischen denen
sich gelegentlich Abstandshalter befinden. In der GB-PS 933 500
ist ein Kernbrennstoffelement deformierten Querschnittes beschrie-
ben, bei dem die einzelnen Brennstoffteilchen auf ihrer Oberfliche
mit einem oder mehreren Materialien {iberzogen und dann in einem
Beh#lterteil eingeschlossen sind, das einer Deformation unterwor-

fen wurde, um den Querschnitt des Elementes zu vermindern.

Ein anderer Versuch besteht darin, eine freistehende Sperre zwi-
schen dem Kernbrennstoffmaterial und dem Mantel einzufiihren, der
das Kernbrennstoffmaterial h&lt, wie in der US-PS 3 230 150 (Kup-
ferfolie), der DT-AS 1 238 115 (Titanschicht), der US-P3 3 212 988
(Hille aus Zirkonium, Aluminium oder Beryllium), der US-PS

3 018 238 (3perre aus kristallinem Kohlenstoff zwischen dem UO2
und dem Zirkoniumiiberzug und der US-PS 3 088 893 (Folie aus rost-
freiem Stahl) beschrieben ist. Wihrend das Konzept einer Sperre
sich als vielversprechend erwiesen hat, beschreiben einige der
vorstehenden Druckschriften Materialien, die entweder mit dem
Kernbrennstoff (z. B. kann sich Kohlenstoff mit Sauerstoff aus
dem Kernbrennstoff vereinigen) oder dem Mantel (z. B. k&nnen
einige Metalle mit dem Mantel reagieren, wobei die Eigenschaften
des Mantels verdndert werden) oder hinsichtlich der Kernspalt-
reaktion unvertréglich bzw. ungeeignet sind (indem sie beispiels-

welse als Neutronenabsorber wirken).
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Weitere Versuche auf Basis der Sperr-Konzepts sind in der deut-
schen Patentanmeldung P 25 01 309.6 (feuerfeste Metalle, wie
Molybdén, Wolfram, Rhenium, Niob und deren Legierungen in Form
von Rohren oder Folien aus einer oder mehreren Schichten oder
einem Uberzug auf der Innenfliche des Mantels) und der deutschen
Patentanmeldung P 25 01 505.8 beschrieben (Auskleidung aus Zirkon,
Niob oder deren Legierungen gwischen dem Kernbrennstoff und dem
Mantel mit einem Uberzug eines Materials hoher Schmierfihigkeit
zwischen der Auskleidung und dem Mantel).

Ein besonders wirksames Kernbrennstoffelement zur Verwendung im
Kern eines Kernreaktors weist einen Verbundmantel auf, der aus
einer Metallsperre aus miRig reinem Zirkonium, wie Zirkonium-
schwamm, das metallurgisch mit der Innenseite eines Rohres aus
einer Zirkoniumlegierung verbunden ist, besteht. Der Verbundmantel
schlieBt das Kernbrennstoffmaterial so ein, daB ein Spalt zwi=-
schen dem Brennstoff und dem Mantel bléibt. Die Metallsperre
schirmt das Legierungsrohrhon dem darin enthaltenden Kernbrenn-
stoffmaterial als auch den Spaltprodukten und Gasen ab. Die
Metallsperre macht 1 - 30 % der Dicke des Mantels aus. Eine
Metallsperre von weniger als etwa 1 % der Dicke des Mantels ist
bei der Herstellung im kommerziellen MaRstabe schwer zu erhalten
und eine Metallsperre mit mehr als 30 % der Dicke des Mantels
ergibt hinsichtlich der liber 30 % hinaus gehenden Dicke keinen
weiteren Nutzen. Wegen seiner Reinheit bleibt die Auskleidung
wdhrend der Bestrahlung weich und minimalisiert 8rtliche Span-
nungen innerhalb des Kernbrennstoffelementes und schiitzt so das
Legierungsrohr vor Spannungskorrosionsrifen oder Fllissigkelts-
Metallversprddung. Der Metallrohrteil des Mantels ist gegeniber
den iliblichen Metallrohren fiir diesen Zweck unverindert und wird
aus den Ublichen Mantelmaterialien, wie Zirkoniumlegierungen,
ausgewdhlt.

Verfahren zum Herstellen des Verbundmantels schlieRen die fol-

genden ein:

1. Anpassen eines Hohlkragens aus der Metallsperre innerhalb
Hohlbarrens aus Zirkoniumlegierung und das Verbinden des Kragens

90981471011
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mit dem Barren unter Ausnutzung einer Explosion und das Strang-
pressen des Verbundstoffes gefolgt von einer Rohrverengung,

2. das FEinpassen eines Hohlkragens aus der Metallsperre inner-
halb eines Hohlbarrens aus Zirkoniumlegierung, das Erhitzen
von Kragen und Barren unter Druck zur Herstellung einer Dif-
fusionsverbindung des Kragens mit dem Barren und das Strang-
pressen des VerbundkOrpers gefolgt von einer Rohrverengung,

3. das Einpassen eines Kragens aus der Metallsperre innerhalb
eines hohlen Barrens aus Zirkoniumlegierung und das Strang-

pressen des Verbundstoffes gefolgt von einer Rohrverengung.

Die Metallsperre beili dem erfindungsgemiifen Brennstoffelement
ergibt keine merklichen Probleme hinsichtlich des Neutronenein-
fangs, der Warmelibertragung oder der Materialunvertdglichkeit.

Die der Erfindung zugrunde liegende Aufgabe ist die Schaffung
eines Kernbrennstoffelementes, das in Kernreaktoren fiir eine
léngere Zeitdauer eingesetzt werden kann, ohne daB ein Abséal—
ten oder Korrodieren des Mantels auftritt oder daf® andere Prob-
leme des Brennstoffversagens auftreten. Hierzu soll ein Ver-
bundmantel fiir das Brennstoffelement aus einer Metallsperre,
verbunden mit der inneren Oberfléche eines Rohres aus einer Zir-
koniumlegierung geschaffen werden, wobel die Verbindung zwischen
Rohr und Metallsperre langlebig ist.

Im folgenden wird die Erfindung unter Bezugnahme auf die Zeich-
nung nédher erliutert. Im einzelnen zeigen: '

Figur 1 eine teilweise weggeschnittene Schnittansicht einer Kern-
brennstoff-Baueinheit mit Kernbrennstoffelementen, die
gemiB der vorliegenden Erfindung konstruiert sind,

Figur 2 eine vergrdferte Schnittansicht des Kernbrennstoff-

elementes nach Figur 1, die die erfindungsgemife Lehre
veranschaulicht.
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In Figur 1 ist die Kernbrennstoff-Baueinheit 10 gezeigt, die einen
rohrférmigen Strdmungskanal allgemein quadratischen Querschnitts
aufweist und an ihrem oberen Ende mit einem Hebe-bligel 12 und

an ihrem unteren Ende mit einem nicht-dargestellten Nasenstiick
versehen ist. Das obere Ende des Kanales 11 ist bei 13 offen

und das untere Ende des Nasenstiickes ist mit Kihlmittel-Strdmungs-
6ffnungen versehen. Eine Reihe von Brennstoffelementen oder
-stiben 14 ist innerhalb des Kanales 11 eingeschlossen und dort
mittels einer oberen und einer unteren (nicht-dargestellten)
Halteplatte 15 versehen. Das flilissige Kiihlmittel tritt iiblicher-
weise durch die Offnungen in das untere Ende des Nasenstiickes

ein, gelangt an den Brennstoffelementen 14 entlangflieBend nach
oben und verlidRt die Baueinheit durch den oberen AuslaR® 13 in
teilweise verdampftem Zustand fir Siedereaktoren oder in un-

verdampften Zustand fiir Druckreaktoren bei erhbhter Temperatur.

Die Kernbrennstoffelemente 14 sind an ihren Enden mittels End-~
verschllissen 18 abgedichtet, die durch SchweiRen mit dem Mdntel
17 verbunden sind und diese Endverschliisse k6nnen Bolzen 19 sein,
um die Montage der Brennstoffstibe in der Baueinheit zu erleich-
tern. An einem Ende des Brennstoffelementes ist ein Leerraum 20
vorgesehen, um die Lingsausdehnung des Brennstoffmaterials und
die Ansammlung vom Brennstoffmaterial abgegebener Gase zu ge-
statten. In diesem Hohlraum 20 ist eine Einrichtung in Form einer
Feder 24 angeordnet, um die axiale Verschiebung der Brennstoff-
kolonne, insbesondere widhrend der Handhabung und des Transportes
des Brennstoffelementes mbglichst zu verhindern.

Das Brennstoffelement ist so gebaut, daB ein ausgezeichneter
thermischer Kontakt zwischen dem Mantel und dem Brennstoffma-

terial besteht, ein Minimum an parasitirer Neutronenabsorption
stattfindet und das Element bestdndig ist gegen Durchbiegen und
Vibration, die gelegentlich durch die Kihlmittelstrbmung bei
hoher Geschwindigkeit verursacht werden.

'Eines der Kernbrennstoffelemente 14 ist teilwelse aufgeschnitten

in Figur 1 gegzeigt. Dieses Kernbrennstoffelement schlielt einen
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Kern oder zentralen zylindrischen Teil aus Kernbrennstoffma-
terial 16 ein, das im vorliegenden Falle aus mehreren Brennstoff-
pellets aus spaltbarem und/oder Brutmaterial besteht, das inner-
halb eines Mantels oder Beh&lters 17 angeordnet ist. In einigen
Fdllen konnen die Brennstoffpellets verschiedene Gestalten haben,
wie diqéines Zylinders oder einer Kugel und in anderen Fdllen
kénnen auch verschiedene Brennstoffformen benutzt werden, wie
teilchenfrmiger Brennstoff. Die physische Form des Brennstoffes
ist fiir die vorliegende Erfindung unwesentlich. Es kOnnen ver-
schiedene Kernbrennstoffmaterialien benutzt werden, einschlieB-
lich Uranverbindungen, Plutoniumverbindungen, Thoriumverbin-
dungen und deren Mischungen. Ein bevorzugter Brennstoff ist Uran-
dioxid oder eine Mischung aus Urandioxid und Plutoniumdioxid.

Das den zentralen Kern des Brennstoffelementes 14 bildende Kern-
brennstoffmaterial 16 ist, wie in Figur 2 ersichtlich, von einem
Mantel 17 umgeben. Dieser Mantel ist ein Verbundmantelbehilter,
der den Kern so einschlieft, das ein Spalt 23 .zwischen dem-Kern
und dem Beh&dlter wihrend der Verwendung in einem Kernreaktor
vorhanden ist. Der Verbundmantel besteht aus einem Rohr 21 aus
einer Zirkoniumlegierung, die in einer bevorzugten Ausfiihrungs-
form Zircaloy-2 ist. Mit der inneren Oberfliiche des Legierungs-
rohres ist eine Metallsperre 22 verbunden, die eine Abschirmung
zwischen dem Legierungsrohr 21 und dem darin enthaltenden Kern-
brennstoffmaterial 16 bildet. Die Metallsperre macht 1 - 30 %
der Dicke des Mantels aus und besteht aus einem Material mit
einer geringen Neutronenabsorption, ndmlich méBig reinem Zirko-
nium. wie Zirkoniumschwamm. Die Metallsperre 22 schiitzt das
Legierungsrohr des Mantels vor der Bertihrung und der Umsetzung
mit Gasen und Spaltprodukten und verhindert das Auftreten 8rt-
licher Belastungen.

Der ‘Gehalt der Metallsperre aus miRlg reinem Zirkonium ist wich-
tig und dient dazu, der Metallsperre besondere Eigenschaften zu
verleihen., Das miRig reine Zirkonium enth#lt allgemein gesagt
mindestens 1000 ppm (bezogen auf das Gewicht) und weniger als
5000 ppm an Verunreinigungen und vorzugsweise weniger als etwa
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etwa 4200 ppm. Von diesen Verunreinigungen ist Sauerstoff in

dem Bereich von etwa 200 bis etwa 1200 ppm gehalten. Alle an-
deren Verunreinigungen befinden sich innerhalb des normalen Be-
reiches fiir kommerzielles Schwammgzirkonium fiir Kernreaktoren und
haben die folgenden aufgefilhrten Werte:

Aluminium 75 ppm oder weniger, Bor O,4 ppm oder weniger, Kadmium
0,4 ppm oder weniger, Kohlenstoff 270 ppm oder weniger, Chrom
200 ppm oder weniger, Kobalt 20 ppm oder weniger, Kupfer 50 ppin
oder weniger, Hafnium 100 ppm oder weniger, Wasserstoff 25 ppm
oder weniger, Eisen 1500 oder weniger, Magnesium 20 ppm oder
wenigep,Mangan 50 ppm oder weniger, Molybddn 50 ppm oder weniger,
Nickel 70 ppm oder weniger, Niob 100 ppm oder weniger, Stick-
stoff 80 ppm oder weniger, Silizium 120 ppm oder weniger, Zinn
50 ppm oder weniger, Wolfram 100 ppm oder weniger, Titan 50 ppm
oder weniger und Uran 3,5 ppm oder weniger.

Bei dem Verbundmantel des Kernbrennstoffelementes der vorllegenden
Erfindung ist die Metallsperre mit dem Substrat in einer fésten
Bindung verbunden. Die metallografische Untersuchung zcigt, dah

es ausreichend Diffusion zwischen den Materialien des Substrates
und dem Metall Sperre gibt, um eine Bindung zu bilden, aber keine
Diffusion weg von dem Bereich der Bindung.

Es wurde festgestellt, daR Zirkoniummetallschwamm eine Metall-
sperre in dem Verbundmantel bildet, die in hohem MaBe besténdig
ist gegeniiber Strahlungshirtung und dies gestattet es der Metall-
sperre auch nach lingerer Bestrahlung die erwiinschten Eigen-
schaften aufrechtzuerhalten, wie Streckgrenze und Hirte, die
betrichtlich geringer sind als in Ublichen Zirkoniumlegierungen.
Die Metallsperre hirtet nicht so viel wie libliche Zirkoniumle-
gierungen, wenn sie Bestrahlung ausgesetzt sind und dies zusammen
mit ihrer anfinglich geringen Streckgrenze gestattet es der Me-
tallsperre sich plastisch zu deformieren und durch Pellets in-
duzierte Spannungen im Brennstoffelement wihrend voriibergehen-
der Spitzenbelastungen aufzunehmen und abzubauen. Die durch Pellets
induzierten Belastungen im Brennstoffelement kdnnen z. B. durch
Quellen der Pellets aus Kernbrennstoff bei den Reaktorbetriebs-
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temperaturen von 300 - 35000 zustande kommen, wodurch das Pellet
mit dem Mantel in Beriihrung kommt.

Es ist weiter festgestellt worden, daR eine Metallsperre aus
Zirkoniumschwamm mit einer vorzugsweisen Dicke von etwa 5 - 15%
der Dicke des Mantels und einer besonders bevorzugten Dicke von
10 % des Mantels bei Bindung an das Rohr aus einer Zirkonium-
legierung eine Spannungsverminderung und eine Sperrwirkung be-
wirkt, die ausreichen, Fehler oder Versagen in dem Verbundmantel
zu verhindern.

Zu den als brauchbare Legierungen flir das Rohr dienende Zirko-
niumlegierungen gehbren Zircaloy-2 und Zircaloy-4. Zircaloy-2
enthdlt auf Gewichtsbasis etwa 1,5 % Zinn, 0,12 % Eisen, 0,09 %
Chrom und 0,005% Nickel und wird in Wasser-gekilhlten Reaktoren
in groRem Umfange eingesetzt. Zircaloy-4 enthidlt weniger Nickel
als Zircaloy-2, daflir aber mehr Eisen als dieses.

Der fiir die erfindungsgemiBen Kernbrennstoffelemente eingesetzte
Verbundmantel kann nach irgendeinem der folgenden Verfahren her-
gestellt sein.

Nach einem Verfahren wird ein Hohlkragen aus Zirkoniumschwamm
in einen Hohlbarren aus einer Zirkonlegierung eingefiihrt und

das Ganze explosionsverbunden. Der Verbundstoff wird dann bei
einer erhBhten Temperatur von etwa 540 bis etwa TSOOC strang-
geprelt und dabel die Ublichen Rohrstrangpresstechniken benutzt.
Der stranggeprefte Verbundstoff wird dann einem Verfahren ein-
schlieBlich liblichem Rohrverengen ausgesetzt, bis die erwlinschte
GriRe des Mantels erreicht ist.

Bei einem anderen Verfahren wird der Zirkonschwamm in einen Hohl-
barren der Zirkoniumlegierung eingesetzt und das Ganze filir z. B.
8 Stunden auf =z, B.’YSOOC erhitzt, um eine Diffusionsverbindung
zwischen dem Kragen und dem Barren zu erhalten. Der Verbundstoff
wird dann in Ublicher Weise stranggeprelt und der stranggepreBte
Verbundstoff einem Verfahren einschlieflich der iiblichen Rohrver-
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engung unterworfen, bis die erwilinschte Grofe des Mantels erhalten

ist.

Bel einem weiteren Verfahren wird ein Hohlkragen aus dem Zirkonium-
schwamm, der als Metallsperre ausgewdhlt ist, in einen Hohlbarren
aus der Zirkoniumlegierung, der als Legierungsrohr ausgewdhlt

ist, eingefiihrt und das Ganze wird nach iliblichen Rohrstrangpref-
techniken extrudiert. Danach unterwirft man den extrudierten Ver-
bundstoff einem Verfahren, das die iibliche Rohrverengung ein-
schlieBt, bis die erwilinschte GrOfe des Mantels erhalten ist.

Die vorgenannten Verfahren fir die Herstellung des Verbundmantels
fiir das erfindungsgemife Kernbrennstoffelement ergeben wirtschaft-
liche Vorteile gegeniliber anderen Verfahren zur Herstellung sol-
cher Mintel, wie das Elektroplattieren oder das Vakuumbedampfen.

Zur Herstellung des erfindungsgemiiBen Kernbrennstoffelementes
wird erst ein Verqdndmantelbehélter aus einer Metallsperre aus
Zirkoniumschwamm, die mit der inneren Oberflidche eines Rohres
aus Zirkoniumlegierung verbunden ist, hergestellt, wobei der Be~
h8lter an einem Ende offen ist. Danach fiillt man den Beh&lter mit
einem Kern aus Kernbrennstoffmaterial, wobei ein Spalt zwischen
dem Kern und der Beh#lterinnenwand und ein Hohlraum am offenen
Ende gelassen werden. In den Hohlraum filihrt man eine Einrichtung
zum Festhalten des Kernbrennstoffmaterials ein, verschlieft das
offene Ende des Beh#lters, wobei man den Hohlraum in Verbindung
mit dem Kernbrennstoff stehen 148t und verbindet dann den Ver-
schluf mit dem Behdlterende, um einen gasdichten Verschluf da-
zwischen herzustellen.

Das erfindungsgemife Kernbrennstoffelement hat verschiedene Vor-
teile filr eine lange Gebrauchsdauer, einschlieflich der Vermin-
derung der chemischen Wechselwirkung mit dem Mantel, der Mini-
malisierung 8rtlicher Belastung auf den Zirkoniumlegierungs-Rohr-
teil des Mantels, der Minimalisierung der Spannungskorrosion und
Dehnungskorrosion des Zirkoniumlegierungs-Rohrteiles des Mantels
und der Verringerung der Wahrscheinlichkeit des Versagens des
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Zirkoniumlegierungsrohres durch Absplittern. Die Erfindung ver-
hindert weiter, daB sich Ausdehnen des Kernbrennstoffes bis zu
einer direkten Berllhrung mit dem Zirkoniumlegierungsrohr, was
neben der Vermeidung des Auftretens 8rtlicher Spannung in dem Rohr
das Einleiten oder Beschleunigen der Spannungskorrosion des Le-
gierungsrohres und das Verbinden des Kernbrennstoffes mit dem Le-
gierungsrohr verhindert.

Ein wesentlicher Punkt bei dem Verbundmantel des erfindungsge-
miBen Kernbrennstoffelementes ist, daB die vorgenannten Ver-
besserungen erreicht werden, ochne daR ein betréchtlicher Nachteil
hinsichtlich der Neutronenabsorption in Kauf zunehmen ist. Ein
solcher Mantel wird fir Kernreaktoren leicht akzeptiert, da der
Mantel wdhrend eines Ausfalles von Kilhlmittel oder eines Unfalles,
bei dem der Kontrollstab herabfdl1lt, kein Eutektikum bilden wiirde.
AuBerdem weist der Verbundmantel nur eine geringfligig schlechtere
Wirmeleitung auf, verglichen mit einem Element, in dem eine se-
parate Folie oder Auskleidung benutzt wird. Der erfindungsgemif
benutzte Verbundmantel kann widhrend der verschiedenen Stadien

der Herstellung und des Betriebes mittels zerstdrungsfreier
Methoden untersucht werden.
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