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Nukleare Sicherheif

Um den sicheren Betrieb des Kerns eines Reaktors zu gewahrleisten, missen die
Veranderungen der unter harten Funktionsbedingungen eingesetzten Werkstoffe
bekannt sein. Im PSI «Labor flr Werkstoff-Verhalten» (LWV) des Forschungsbereiches
«Nukleare Energie, Sicherheit» wird im Rahmen von materialwissenschaftlichen Un-
tersuchungen beurteilt, wie gut Brennstabe, Steuerstabe, Brennelementkasten und
alle Ubrigen Kerneinbauten die Bestrahlung Uberstanden haben. Diese Arbeiten
dienen also dazu, Reaktor-Werkstoffe zu optimieren, die Restlebensdauer von Kom-
ponenten abzuschatzen, Sicherheitsmargen zu ermitteln und mégliche Schadens-
mechanismen aufzukldren. Im Brennstoff entstehen bei der Energieerzeugung im
Reaktorkern radioaktive Spaltprodukte und Neutronen. Letztere aktivieren die Kern- -
einbauten, so dass die Brennelemente und Struktur-Werkstoffe nach dem Reaktor-
betrieb hochradioaktiv sind. Die Nachbestrahlungsuntersuchungen kénnen deshalb
nur in einem speziell ausgeristeten Labor, dem PSI-Hotlabor, durchgefiihrt werden.
Im Bericht wird einleitend die Hotlabor-Infrastruktur und -Zielsetzung dargestellt und
anschliessend an Beispielen die Vielschichtigkeit von Fragestellungen fiir Nach-
bestrahlungsuntersuchungen gezeigt.

Informationen aus dem Kernbereich
von Leistungsreaktoren

M Gerhard Bart Abwasserreinigungs- und Abfallkonditio-
nierungs-Anlagen. Voraussetzung fiir che-
mische und festkorperphysikalische Mate-

rialuntersuchungen ist aber auch eine lei-

Hotlabor-Infrastruktur
und -Zielsetzungen

Die Hotlabor-Infrastruktur erlaubt mate-
rialwissenschaftliche Untersuchungen an
stark radioaktiven Proben. Zu der Infra-
struktur gehoren abgeschirmte, mit Mani-
pulatoren bediente Zellen (Bild 1), Unter-
druck-Boxen, aufwendige Zu- und Abluft-
systeme sowie Aktivititsiiberwachungs-,

Adresse des Autors:
Dr. Gerhard Bart, Leiter Labor fiir Werkstoff-
verhalten, Paul Scherrer Institut, 5232 Villigen PSI.
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stungsstarke, gut funktionierende ana-
lytische Gerite-Infrastruktur. Bild 2 zeigt
dazu als Beispiel den Arbeitsplatz einer ab-
geschirmten Elektronenmikrosonde.

Die heutigen reaktortechnischen Frage-
stellungen beziehen sich auf die Kompo-
nentensicherheit der Anlagen im Normal-
betrieb, auf Fragen zur Schliessung des
Brennstoffzyklus, auf Unsicherheiten in
der Abfall-Endlagerung. Dabei bilden die

& Bild1 Hinter 1 m dicken
. " Betonabschirmungen

& werden fernbedient stark
radioaktive, grosse Kom-
onenten zuerst zersto-
ungsfrei untersucht. Je
nach Aufgabenstellung
- analysieren wir spater
ier separierte Kleinpro-
en in anderen Labora-
orien (Bilder PSI)
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Nﬁi{leare Sicherheit

experimentellen Resultate die Vorausset-
zung fiir die Entwicklung und Validierung
von Modellen, die das Werkstoffverhalten
voraussagen. Gleichzeitig unterstiitzt das
Hotlabor mit seiner operationellen und ana-
lytischen Infrastruktur die PSI-Beschleu-
nigeranlagen, aber auch nichtnukleare Ma-

terialforschungsthemen. ~ Verfahrenstech-
nisch werden keramische Matrizen zur
Actinidenverbrennung und Rezepturen zur
Entsorgung eigener actinidenhaltiger Ab-
falle entwickelt. Die Hotlabor-Infrastruktur
dient auch zur Manipulation hochradioakti-
ver in der Medizin und Industrie eingesetz-
ten Strahlenquellen. Das Hotlabor hilft
schliesslich mit aktiver Personalausbildung
(Physiklaborantenlehrlinge, Praktika fiir
Hochschulabsolventen und Dissertations-
themen) personell mit, die Option Kern-
energie offen zu halten. Es bietet Gewihr
fiir materialwissenschaftliche Expertisen im
Umgang und in der Beurteilung von Reak-
torkern-Komponenten. Der Betrieb und die
Wartung der Anlage (Infrastruktur) bean-
spruchen ein Viertel der Ressourcen. Je ein
weiteres Viertel wird fiir Forschung auf den
Gebieten der Entsorgung und fortgeschrit-
tener Brennstoffe eingesetzt. Das letzte
Viertel wird dem nachstehend eingehender
dargestelltem Projekt EDEN gewidmet.

Hohe materialtechnische
Anforderungen an die
Reaktorkern-Werkstoffe

Das Projekt EDEN

Die Druckgefisseinbauten der schwei-
zerischen 10- bis 25jdhrigen Kernkraftwer-
ke sind beziiglich Temperatur, Thermo-
hydraulik, Strahlenbelastung, Radiolyse-
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Bild 2 Mit Hilfe der
abgeschirmten Elektro-
nenmikrosonde kann an
geschliffenen, hoch-
aktiven Proben auf
kleinster Flache (etwa
1 Quadrat-Mikrometer)
die chemische Zusam-
mensetzung ermittelt
werden. Das moderne
oberflachenanalytische
Messgerat (das kleine
Bild ermdglicht einen
Blick hinter die Abschir-
mung) ist von einem
' Prozessrechner gesteu-
ert. In den Abschirmun-
~ gen im Hintergrund
werden die Proben fiir
die Mikrosonde und
weitere Gerdte vor-
bereitet

(Bild H.R. Bramaz)

produkten und Wasserinhaltsstoffen sehr
anspruchsvollen Umgebungsbedingungen
ausgesetzt. Die Palette moglicher Material-
beeintrichtigungen ist dementsprechend
gross und umfasst je nach dem Zusammen-
spiel der Werkstoff-Belastungsarten Ero-
sions- und Korrosionsphinomene, Schiden
durch statische und zyklische mechanische
Uberbeanspruchung und vor allem auch
Kombinationen dieser schiddigenden Wir-
kungen, definiert zum Beispiel als Span-
nungs- und Schwingungsrisskorrosion und
strahlungsinduzierte ~Spannungsrisskorro-
sion. Dank sorgfiltiger Auslegung, Werk-
stoffwahl, Fertigung und Betriebsiiber-
wachung erreichen trotz der Einsatzbe-
dingungen die meisten Komponenten die
erwartete Lebensdauer. Diese wird mit zu-
nehmender Erfahrung und Werkstoffent-
wicklung zwecks Kosten- und Abfallmini-
mierung gezielt auch noch erhoht. Dennoch
ist ein frithzeitiges Komponentenversagen
nicht ganz ausschliessbar.

gBrenr\s’rob-Halnohrkcncslon

{Bestrahlungsvergleich von Brennstoff
1kugeln und Tabletten

2 Brennstoff - Gadolinium - Abbrand b

i Mischexid - Brennstoffverhalten p

:Siedewcssevrecktor-B:ennstabschcde;}.

‘Brennstoffverhalten bel Leistungs-
‘tronslenten

}Brennsfoff - Hochabbrand-Konzepte

i Reaktorwasseranalysen

Im Spannungsfeld von Werkstoff-Wei-
terentwicklungen und unerwarteter, friih-
zeitiger Werkstoff-Korrosion oder -Riss-
bildung sind vielfiltige Untersuchungen
notwendig. Im folgenden wird an ausge-
wihlten Beispielen gezeigt, welche Vielfalt
von Fragestellungen im LWV-Projekt
EDEN! mit Nachbestrahlungsuntersuchun-
gen? gelost werden kann (Bild 3).

Untersuchungen am Brennstoff,
der Quelle der Energie

Um die Wirme eines elektrischen Haus-
halt-Warmluft-Heizkorpers von 1200 Watt
Leistung vier Jahre lang ununterbrochen zu
efzeugen, miissten neun Fisser zu je 200
Liter Heizol verbrannt werden. Die gleiche
Wirmeleistung wird im Kernkraftwerk
Gosgen einer Brennstab-Séulenlidnge von
5 cm (entsprechend etwa fiinf Brennstoff-
pellets oder total 50 Gramm Brennstoff)
entzogen. Dabei fillt dem keramischen nu-
klearen Brennstoff aus Urandioxid oder
Uran-Plutonium-Dioxid (letzterer wird als
Mischoxid- oder auch MOX-Brennstoff
bezeichnet) als erste Barriere gegen Spalt-
produktfreisetzungen in den Wasserkreis-
lauf eine wichtige Sicherheitsfunktion zu.
Zusammen mit dem korrosionsresistenten
Hiillrohr (zweite Barriere) bildet der
Brennstab ein zuverldssiges Schutzsystem
gegen Kreislauf-Kontaminationen. Die
Statistik zeigt, dass auf 100000 tiber vier
Jahre eingesetzte Brennstibe heute nur
noch deren zwei bis fiinf undicht werden.
Hinter diesem eindriicklichen, bisher er-
reichten Ziel steckt sehr viel Forschungs-
und Entwicklungsarbeit, zu der auch im
Projekt EDEN mitgewirkt wird. Nach ih-
rem Reaktoreinsatz werden ausgewihlte

1 EDEN = Entwicklung, Durchfiihrung und Evaluation
von Nachbestrahlungsuntersuchungen.

2 Nachbestrahlungsuntersuchungen (NBU): Untersu-
chung von Werk- und Brennstoffen nach deren Einsatz
in einem Strahlungsfeld (iiblicherweise Neutronen-
strahlung).

/. Brennelement - Zentrierstifschéaen
/

/I Schaden an Kemumfassungsschrouben ‘

¢ 3 ,.‘ Druckgetéss-Uberwachungs-Programm I

.[ Brennelementkastenkorrosion I

—/‘{ Steuerstabplartenschaden |

Materialzusammensetzung nach
Kernschmelzunfall

i

[Akﬂvltétslnvemav u. Korrosion ven Kernabfﬁl\enl

Bild 3 Uberblick zu Reaktoren Materialforschungs- und Dienstleistungsaufgaben im Projekt EDEN der

letzten zehn Jahre
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Bild 4 Anteil des aus
dem Brennstoff ins
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weiterentwickelte Testbrennstéibe in einer
Zusammenarbeit des PSI mit dem Kern-
kraftwerk Gosgen und der Siemens AG auf
Materialverdnderungen hin gepriift. Beim
Brennstoff interessiert insbesondere, wie-
viel Xenon- und Krypton-Spaltgase bei ei-
nem moglichst hohen Abbrand ins Hiill-
rohr-Auffangvolumen (Plenum) abgegeben
werden. Diese Gasmenge ist abhédngig von
der Wirmeleistung und dem Warmefluss-
Widerstandswert, die letztlich die Brenn-
stofftemperatur bestimmen. Der Wirme-
fluss-Widerstand wiederum ist abhingig
von der Grosse des Einfiillspaltes zwischen
Brennstoffpellet und Hiillrohr (Bild 4),
dem Hiillrohr-Wirmeflusswiderstand, der
Brennstoff-Mikrostruktur und der Ple-
nums-Gaszusammensetzung. Die meisten
dieser Grossen bleiben iiberdies wihrend
der Bestrahlungszeit nicht konstant [3]. Als
Beispiel dazu mag der Einfiillspalt dienen,
der wegen Pelletdehnung und Hiillrohrkrie-
chens wihrend der Bestrahlung abnimmt
(Bild 5). Modellmissige Voraussagen liber
den Spaltgasaustritt in Abhéngigkeit von
der Zeit sind deshalb sehr komplex. Sie
basieren auf experimentellen Laborunter-
suchungen der Brennstoff-Materialverdn-
derungen, wobei makroskopische und mi-
krostrukturelle Verdnderungen gleicher-
massen hinterfragt werden.
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Da der Uran- und Plutonium-Spaltvor-
gang in einem Leichtwasserreaktor mit
langsamen (thermischen) Neutronen inho-
mogen von der Brennstabperipherie her er-
folgt, ist es wichtig, den Abbrand3 jedes
einzelnen Spaltisotops in Abhidngigkeit
vom Brennstabdurchmesser bestimmen zu
konnen. Fiir solche Messungen eignet sich
die Sekundirionen-Massenspektroskopie
(SIMS) besonders gut, und es wurden wiih-
rend der letzten Jahre mehrere internationa-
le NBU-Programme am PSI durchgefiihrt,
weil unser SIMS-Gerit bisher weltweit die
einzige abgeschirmte Anlage ist, die stark
radioaktive bestrahlte Brennstoffproben
tiberhaupt aufnehmen kann. Wie der radia-
le Plutoniumabbrand in MOX-Brennstoff
aussieht, ist in Bild 6 dargestellt [4]. Gegen
die Brennstabperipherie hin nimmt die
Konzentration des Isotopes Pu-239 be-
strahlungsbedingt ab. In der dussersten
Brennstoffzone wird Pu-239 durch Neutro-
neneinfang im Uran-238 erbriitet und steigt
nochmals an. Die experimentellen PSI-Un-
tersuchungen dienen hier auch der Ent-
wicklung und Validierung neutronenphysi-
3 Abbrand: Anteil des zu einem gegebenen Zeitpunkt
gespaltenen Materials, meistens angegeben in produ-
zierter Energie pro Einheit anfinglich vorhandener
Spaltstoffmenge.

4 Zircaloy: Eine Legierung mit geringem Neutronen-
verlust auf der Basis von Zirkonium.

Nukleare Sicherheif

kalischer Abbrand-Rechencodes. Die Ziel-
stellung der Anforderungen an den Brenn-
stoff ist klar: Trotz immer hoheren Ab-
brands soll die Brennstab-Defektrate noch
abnehmen.

Begrenzt Wasserstoffversprodung
die Einsatzdauer von Hiillrohren?

Gegenwirtig begrenzt die wasserseitige
Korrosion am Hiillrohrmaterial den End-
Abbrand. Auf der Hiillrohr-Oberflédche bil-
det sich eine Oxidschicht und das Metall
nimmt Wasserstoff (H,) auf. Deshalb wer-
den im Projekt EDEN die Belastungsgren-
zen herkémmlicher Hiillrohrmaterialien
unter realen Einsatzbedingungen erforscht
und die Korrosionseigenschaften verénder-
ter untersucht. Die Arbeiten erfolgen in in-
ternationaler Zusammenarbeit mit Brenn-
stoffherstellern, Kernkraftwerkbetreibern
und Forschungsinstituten.

Die Wasserstoffaufnahme durch das
Zircaloy4-Hiillrohr fiihrt zu einer Ver-
schlechterung der mechanischen Eigen-
schaften. Die zuldssige H,-Konzentration
im Hiillrohr wurde deshalb aus Sicherheits-
griinden auf 0,5%o¢ begrenzt. Fiir die che-

60

50

Zunahme des
Pu-239-Abbrandes
Richtung
Brennstabperipheri
o

Bildung von
Pu-239 aus U-238
maximal am
Rand der Prol

B

w
s

Bildung von
Pu-240, Pu-241, Pu-242 durch Neutroneneinfang

Plutonium-Tsotopenanteil (%)

-4 32 0 2
Abstand vom Brennstabzentrum [mm]

Bild 6 Die Plutonium (Pu)-Isotopenverteilung in
Uran-Plutonium-Mischoxid-Brennstoff wurde 1991.
im PSI-Hotlabor wohl weltweit erstmals ermittelt.
Sie zeigt den Abbrand des Ausgangs-Isotops
Pu-239 gegen die Brennstaboberflache hin. Gleich-
zeitig steigt die Konzentration der hoheren
Pu-Isotope

0.6

O e
B  Hilllrohr
. ] Brennstoff-
[ 3 Tableuen
i i ;

: 15 52 895 127 161 20
Abstand vom Hiillrohr-Abschnittsende (mm)
Bild 7 Wasserstoffgehalt in einem Hiillrohr, das
mit Brennstofftabletten gefiillt ist. Dort, wo die
Tabletten aneinanderstossen, ist der Hp-Gehalt
hoher

Wasserstoffgehalt (%o0)
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Nukleare Sicherheit

mische Analytik stellen sich folgende Fra-
gen:

° Wieviel Wasserstoff wird absolut im
Durchschnitt aufgenommen?

e Wie verteilt sich der Wasserstoff im
Hiillrohr?

e In welcher Richtung werden die Hy-
dride5 im Hiillrohr ausgeschieden?

Die absolute Menge an H, wird durch
Aufschmelzen der Hiillrohrproben gemes-
sen, wobei der Wasserstoff durch einen
Gasstrom in eine Messzelle transportiert
wird. Wenn der Zinngehalt im Zircaloy von
1,5% auf weniger als 1,2% abgesenkt oder
Zirkonium mit Niob legiert wird, erhoht
sich die Korrosionsbestindigkeit, gleich-
zeitig steigt aber der relative Wasserstoff-
anteil im Hiillrohr.

Die Wasserstoffverteilung untersuchen
wir am PSI mit vier Methoden: zersto-
rungsfrei durch Wirbelstromdefektpriifung
und durch Neutronenradiographie; zersto-
rend durch Metallographie und durch die
Wasserstoffbestimmung in einzelnen Hiill-
rohrringen. Bild 7 zeigt, dass schon die
geringe Temperaturabsenkung an den Stoss-
stellen der Brennstofftabletten im Hiillrohr
eine Erhohung der Wasserstoffkonzentra-
tion bewirkt. Erreicht die Korrosions-
schicht auf dem Hiillrohr eine Dicke von 50
bis 100 mm, platzt sie stellenweise ab. Sol-
che Stellen mit abgeplatzten Oxiden sind
ebenfalls Stellen tieferer Temperatur, an
denen sich der Wasserstoff ansammeln und

5 Hydride: Chemische Verbindungen zwischen Was-
serstoff und Metall.
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Bild 9 Schematische Darstellung von axialen
Rissen in KKL-Liner-Brennstében [6]

Q

Bulges

(S

=

I8

by |
—_—

(=)

28

Bild 8 Neutronenradio-
graphie eines Hiillrohr-
abschnitts mit ungleich-
massiger Wasserstoff-
verteilung (digitalisiert,
" in Falschfarben)

als Zirkonhydrid linsenformig ausscheiden

kann. In Bild 8 sind solche Wasserstoff-

linsen durch Neutronenradiographie am
SAPHIR-Reaktor sichtbar gemacht. Wich-
tig im Zusammenhang mit der Wasserstoff-
aufnahme ins Hiillrohr ist dessen Ausschei-
dung als Zirkoniumhydrid und besonders
die raumliche Orientierung dieser Hydride,
die im Metallographiebild klar hervorgeht.
Durch Zug- und Berstversuche an Rohrab-
schnitten priifen wir die Konsequenzen der
Hydridausscheidungen auf die Material-
zdhigkeit und -festigkeit.

Schadensanalyse an Liner-
Brennstiben oder die Frage
nach den Griinden fiir die
Entstehung langer Risse

In den 70er Jahren konnte die Mehrzahl
auftretender Brennstabrisse von Siedewas-
serreaktoren ursdchlich auf mechanische
Spannungen zwischen Brennstoff und
Hiillrohr zuriickgefiihrt werden. Solche
Pellet-Clad-Interaktionen (PCI) entstehen
bei Leistungsidnderungen, weil sich Brenn-
stoff und Hiillrohr bei Temperaturéinderun-
gen unterschiedlich dehnen oder kontrahie-
ren. Die PCI-Schadensursache wurde eli-
miniert durch Einbau einer zihen, weichen,
etwa 80 mm dicken Hiillrohr-Innenhaut
(Liner) aus Rein-Zirkonium. Mit Liner-
Hiillrohren wurden PCI-Schiden nicht
mehr festgestellt. Seither liegt die hdufigste
— besser gesagt, am wenigsten seltene —
Schadensursache bei Reib- oder Schlag-
schidden durch Fremdpartikel, vor denen

kein Kraftwerk vollig gefeit ist. Solche so-
genannten «Fretting-Schidden» zeigen ein
typisches, gut identifizierbares Rissbild.

Nun sind aber bei den wenigen auftre-
tenden Hiillrohrschidden der letzten paar
Jahre insbesondere bei Zirkonium-Liner-
Brennstéiben iiberraschend lange, -einer
Mantellinie folgende Risse entstanden, die
zu unerwiinschten hohen Brennstoff- und
Spaltprodukt-Freisetzungen im Reaktor-
Kreislauf und zu unnétigen, radiologischen
und Abfallbelastungen fiihrten. Da auch im
Kernkraftwerk Leibstadt bis 1991 zwei sol-
che Brennstiibe anfielen, entschied sich die
Leitung des KKL zusammen mit dem
Brennstablieferanten General Electric USA
(GE), beim PSI eine Schadensursachenana-
lyse durchfiihren zu lassen.

Das Ziel der Schadensinspektion war
mehrschichtig. Zundchst sollte tber der
ganzen Stabldnge ein vermuteter Primér-
schaden gesucht werden. Dann interessier-
te die Frage, ob Reaktorwasser, einmal
tiber den Primérschaden in den Brennstab
eingedrungen, diesen inwendig oxidiert
und hydriert, ein Vorgang, der spiter (typi-
scherweise bei einer lokalen Leistungsin-
derung) zu den langen Rissen fiihren knn-
te. Schliesslich war die Frage zu beantwor-
ten, ob ausgerechnet der Liner, als Heilmit-
tel gegen PCI-Schiden erfolgreich einge-
setzt, ursdchlich beteiligt ist am Entstehen
der langen Risse, weil er erfahrungsgemiss
schneller korrodiert als die Hiillrohrlegie-
rung und so durch Schwellen das Hiillrohr
von innen her reissverschlussartig 6ffnen
konnte [6].

Die Risse der zwei untersuchten Stibe
sind schematisch in Bild 9 dargestellt, wo-
bei im weiteren zur Illustration nur noch
auf den Schaden des Brennstabes D6 einge-
gangen wird. Die Ergebnisse der Messung
der axialen Gammaaktivititsverteilung und
des Stab-Durchmesserverlaufes sind darge-
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T
~ a: Integrale Gasmmaaktivitit
40
- “ o L s o e L S
20 i
_/\.JJN N
oz ‘QL*P‘{-
i Slap: 0.3 mm_Oote: 29-02-53 e walyed
H i ' b: Wirbelstrom-Defektpriifung
5 t T f
0 r 1 e,
H L L [ A
-5 V\MT | ’
~10 g
Siep: 05 mm Dol 19-01-93 Fle: predt
1000 = E
c: Profilometrie
500 t
= |
< I N7 I W N
—s00F]
-1000
0 400 800 1200 1600 2000 2400 2800 3200 3600 4000

pin position (mm)

Bild 10 Zerstorungsfreie Messresultate an defekten Liner-Brennstében

a) Gammaaktivitatsverteilung
b) Wirbelstrom-Defektpriifung

¢) Durchmessermessung; in Abhéngigkeit der Brennstablange
(Die Y-Achse der Profile zeigt im Rissbereich ein relatives Mass der Abweichung)
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stellt in Bild 10. Beide Messmethoden zei-
gen deutlich die Lingsrissposition zwi-
schen etwa 350 und 1000 mm. Das Gam-
maaktivititsprofil erlaubt einen Brenn-
stoffverlust von etwa 300 g abzuschitzen
[7]. Bei genauerem Hinsehen auf das Gam-
maaktivitits-Verteilungsbild (Bild 10a) er-
kennt der Spezialist, dass der Brennstoff
oberhalb des Riss-Endes vermutlich durch
Oxidation heisser gelaufen ist, was zur
Wanderung des fliichtigen Spaltproduktes
Cisium an die kiihleren Pelletstossstellen
fiihrte (die Gammaaktivititsmaxima zwi-
schen Stabposition 970 und 1200 mm lie-
gen genau an Pelletstossstellenpositio-
nen. Weiter oben im Brennstab (oberhalb
1250 mm) verlduft die Aktivitdtsverteilung
wie bei einem intakten Brennstab erwartet,
das heisst mit Aktivititsminima an Pellet-
stossstellen und im Bereich der Brennstab-
Abstandshalter. Die Brennstab-Durchmes-
sermessung (Bild 10c) zeigt zusammen mit
anderen zerstérungsfreien Messmethoden
keine Hinweise auf einen moglichen Pri-
mirfehler im Stab oberhalb des grossen
Lingsrisses. Es musste deshalb davon aus-
gegangen werden, dass der Primdrschaden,
der sich dann zum langen Sekundérschaden
entwickelte, im gleichen schadhaften Teil-
stiick lag. Bild 11 zeigt im metallographi-
schen Querschliff-Ubersichtsbild die Riss-
position und das Ausmass des Brennstoff-
verlustes. In einer metallographischen De-
tailarbeit wurden nun der Verlauf der Riss-
spitzen (Bild 12), die Hiillrohrwand-Oxida-
tion (Bild 13) und -Hydrierung sehr sorg-
féltig im Sinne einer Spurensicherung un-
tersucht. Dabei konnen natiirlich die ge-
zeigten Bilder nur als Beispiele dienen. Sie
zeigen aber als wichtige Hinweise in dem
Indizienprozess deutlich, dass der Liner
erst nach dem Entstehen des langen Risses
massiv oxidiert wurde. Nur so ist verstind-
lich, dass die Lineroxidation auf der Riss-
stirnseite in gleiche Tiefe erfolgte wie auf
der Hiillrohrwand-Innenfliche (Bild 13).
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Bild 11 Brennstab-
Querschnitt in der
Ubersicht. Unter dem
Hiillrohr-Langsriss ist
Brennstoff teilweise
ausgewaschen

Das Bild beweist aber auch, dass der Liner
im Vergleich zur Basislegierung Zircaloy
etwa zehnmal schneller oxidiert. Die Bilder
11-13 zeigen eindriicklich die Anordnung
von Hydridausscheidungen, die mechani-
schen Spannungsgradienten folgen. Sie de-
monstrieren aber auch, dass die Hydrierung
nicht so weit fortgeschritten ist, wie durch
hypothetische, massive Liner-Oxidation
vor dem Aufreissen des Lingsrisses hitte
erfolgen miissen. Kurz: die Liner-Oxidati-
on hat mitgeholfen, den Lingsriss breiter
zu Offnen, sie war aber kaum Ursache des
Liangsrisses selbst. Letztere ist vermutlich
in Materialinhomogenititen zu suchen.

~30° ~30°

Crack-Tip

Crack

Bild 12 Detaillierte metallographische Untersu-
chung der Rissspitze mit Hydridausscheidungen

Nukleare Sicherheif

TMI-Schadensanalyse: Teilnahme
an der internationalen Evaluation
bedeutender Storfalle

Am 28. Mirz 1979 kam es am Three
Mile Island 2 Druckwasserreaktor/USA
aufgrund von Kiihlwasserverlusten zu ei-
nem schweren Unfall. Nur /3 des Kern-
brennstoffes blieb unversehrt, der Rest,
86000 kg, wurde zerstort, oxidiert, ge-
schmolzen oder mechanisch deformiert.
Uber mehrere Jahre wurde diese Havarie
intensiv untersucht, um daraus Riickschliis-
se tiber den Unfallhergang ableiten zu kon-
nen. Das PSI beteiligte sich im Rahmen
einer OECD-NEA-CSNI-Kollaboration an
der Schadensabkldrung und untersuchte die
in Bild 14 gekennzeichneten Proben aus

Bild 13 Detail aus Bild 11. Die Lineroxidation an
der Rissstirnseite erfolgte in gleicher Tiefe wie die
Oxidation von der Hiillrohr-Innenflache her. Der
Liner korrodiert etwa 10mal schneller als das
Zircaloy-Grundmaterial
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Nukleare Sicherheit

S
L

2B Inlet

Defekte obere
Kerngitterplatte

Ablagerungen
rekristallisierter
im Bypass

| _ Leerraum

|__ Lose Kernbruchstiicke

— Kruste

Bild 14 TMI-Reaktor-
kerniibersicht nach
erfolgter Havarie 1979.
Die am PSI untersuchten
Proben sind eingezeich-
net

1A inlet

Loch im Kernmantel

Fiihrungsrohre 2Ah
der Incore- Gat
Instrumentierung

N
™ Gospsc

te

K09-P2-F )
GO08-PI11-H | PSI

Bruchstiicke im unteren Plenum

Rekristallisierte Schmelze

dem aufgeschmolzenen und wiedererstarr-
ten Kernbereich.
PSI-Elektronenmikrosondenanalysen
zeigten eindriicklich, wie Brennstoff
(UOy), Zircaloy-Hiillrohre (Zr, Sn, Fe, Cr),
Stahl (Fe, Cr, Ni), Steuerstab-Absorberma-
terial (Ag, In, Cd) zu einem Gemenge neuer
metallischer und oxidischer Phasen erstarr-
ten (Bild 15). Aus detaillierten quantitati-
ven Untersuchungen konnte gezeigt wer-
den, dass die Kernschmelze eine Tempera-

(Fe,Ni)
(Ni,Sn)
(Ag.,In,Sn)
(U,Zr)0,

(Zr,U)0,
Fe(Cr)0,

(U,Zr)0, ¢
Fe(Cr,)O,
(Zr,U)0,

Bild 15 Elektronenmikrosondenanalysen erlauben
auf kleinster Flache (Quadratmikrometer) die aus
der Schmelze erstarrten neuen oxidischen und
metallischen Phasen zu bestimmen
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tur von etwa 3000°C erreichte und beim
Abkiihlen wihrend ldngerer Zeit bei einem
Temperaturhaltepunkt von 2000°C ver-
harrte. Trotz der totalen Kernschddigung
blieb dank geniigend eingebauter Sicher-
heitsvorkehrungen der erste schwere Stor-
fall in einem grossen Leistungsreaktor auf
die Anlage beschrinkt und wurde zu keiner
Belastung weder fiir das Personal noch fiir
die umliegende Bevélkerung und die Um-
welt.

Schlusswort
Die  dargestellten  Beispiele  von
Brennstabverinderungen unter Bestrah-

lung und mechanischer Belastung im Reak-
torkern geben einen Eindruck iiber die
Vielfalt von Fragestellungen, die durch
Nachbestrahlungsuntersuchungen — gelost
werden. Als Analysehilfsmitte] werden
hochentwickelte Geridte eingesetzt, deren
einzelne Informationen mosaiksteinartig zu
einem ganzen Bild zusammengesetzt wer-
den. Die Resultate tragen dazu bei, das si-
cherheitstechnisch griindliche Verstindnis
des Materialverhaltens der Kernkompo-
nenten auszubauen und damit das Ver-
trauen in die Zuverldssigkeit dieser wich-
tigen Bauteile der Reaktoren zu vertiefen.
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Informations concernant le cceur
des réacteurs de puissance

L’exploitation siire du ceeur d’un réacteur ne peut étre garantie que si I’on connait les
modifications des matériaux utilisés sous de dures conditions de fonctionnement. Dans
le cadre d’analyses relevant de la science des matériaux, I'Institut Paul Scherrer (IPS),
plus précisément le «Labor fiir Werkstoff-Verhalten» (laboratoire pour I'étude du
comportement des matériaux) du domaine de recherche «Energie nucléaire, sécurité»

 €value de quelle maniére les crayons combustibles, les barres de controle, les supports
~ des éléments combustibles et autres éléments installés dans le coeur du réacteur suppor-
~ tent la radioactivité. Ces travaux permettront d’optimiser les matériaux du réacteur,

d’évaluer la durée de vie résiduelle de composants, de définir les marges de sécurité et
le déroulement de dommages éventuels.
Lors de la production d’énergie dans le cceur du reacteur des produits de fission

 radioactifs et des neutrons apparaissent dans le combustible. Ces derniers activent les

€léments installés a cet endroit de telle sorte que les éléments combustibles et les
matériaux de la structure sont hautement radioactifs apres le fonctionnement du réac-

 teur. Des analyses de radioactivité supplementzures ne peuvent donc étre réalisées que
dans un laboratoire équipé en conséquence, a savoir le «Hotlabor» IPS. L’article

présente tout d’abord I'infrastructure et les objectifs du «Hotlabor», puis, s’appuyant

~ sur des exemples, met en évidence la complex1te des questions qui se posent pour

 des analyses de rad1oacuv1te posteneures a I'exploitation.
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