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SPANNUNGSANALYSE AN BESCHICHTETEN
BRENNSTOFFTEILCHEN ZUR BESTIMMUNG
IHRES ABBRANDVERHALTENS IM HOCHTEMPERATURREAKTOR

K. BONGARTZ,
Institut fiir Reaktorwerkstoffe, Kernforschungsanlage Jiilich, Jilich, Germany

ABSTRACT

Str are induced into the coatings of a spherical coated fuel particle in a HIR mainly by

dimensional changes of the material caused by the fast neutron flux and by fission gas pressure
and swelling of the fuel material caused by burnup. By these stresses the lifetime of the fuel
in the reactor is limited. Using a model established by H. Walther (SORIN) the lifetime of a
multilayer particle for a power reactor was calculated. The calculation results indicate how
the lifetime depends on the g ry of such a particle. Furthermore the results of an irra=-

diation test with practically no burnup was compared with the calculation result. This led to
an understanding of the mechanismes induced by the fast dose which most probably should have
caused the desintegration of the partic¢le in the test.



1.

2,

-6 -

Zweck der Modellrechnung zur Sp ngsanalyse

Viele mit coated particle-Brennstoff flir Hochtemperaturreaktoren durchgefilhrte Bestrah-
lungen deuten darauf hin, daf mechanische Effekte, d.h. Spannungen, die sich im Laufe der
Bestrahlung im Teilchen ausbilden und zu RiSbildung fiihren kBnnen, sein Verhalten im Re~
aktor wesentlich beeinflussen k8nnen. Daher wurden von Prados und Scott [}] und Kaae [?]
Modelle entwickelt, um solche Spannungen zu berechnen. Das von Herrn Dr. Walther I?]auf—
gestellte Modell ist eine Erweiterung derselben und seiner Anwendungsmbglichkeit wesent-
lich vielseitiger.

Allgemeines iiber Rechenmodelle zur Spannungsanalyse

Ein beschichtetes Brennstoffteilchen im Hochtemperaturreaktor hat im allgemeinen einen
portsen Kern, der den Bremnstoff enthilt, z.B. in Form von (U,Th)oz. Sein Durchmesser

liegt je nach Reaktorkonzept zwischen 250 und 800 (/um). Dieser Kern ist von einer Be-
schichtung umgeben.

Kern

Pufferschicht (Pyrokolenstoff niedriger Dichte)

Hochdichte isotrope Pyrokchlenstoffschicht

Die Beschichtung besteht im einfachsten Fall aus einer por8sen Pyrokohlenstoffschicht,
der sog. Pufferschicht und einer hochdicht isotropen Pyrokohlenstoffschicht, PyC~HDI ge-
nannt. Der Sinn dieser Beschichtung ist es, die wdhrend des Abbrandes entstchenden Spalt-
produkte mbglichst weitgehend im Brennstoffteilchen zurlickzuhalten. Die Porositit im Kern
und in der Pufferschicht dient zur Aufnahme der Spaltgase, ebenfalls soll sie das Schwel-
len des Kernmaterials, welches durch den Abbrand verursacht wird, auffangen. Die hoch-
dichte isotrope Aufienschicht (PyC;HDI) dient als Druckkessel filir die Spaltgase, ebenfalls
ist sie eine Diffusionsbarriere flir die metallischen Spaltprodukte und den Brennstoff im

Kern.

Eine Ursache flir Versagen der Teilchen im Reaktor ist Rifbildung in der AuBenschicht in-
folge zu hoher Tangentialspannungen. Bei Auftreten eines solchen Risses oder gar Abplat-
zen der Schicht wiirden die bis dahin zurlickgehaltenen Spaltstoffe 2u einem groBen Teil
aus dem Teilchen freigesetzt, und kbnnten durch die Graphitmatrix, in welche die Teilchen
normalerveise verpreBt sind, sowie die Graphit-Strukturteil des Brennelementes in das

Kiilhlgas des Reaktors gelangen.

Die Spannungen in der Beschichtung des Teilchens werden im wesentlichen durch folgende
Mechanismen erzeugt:
1) Durch den Spaltgasdruck innerhalb der hochdichten AuBenschicht.

2) Durch das Schwellen des Kerms.
3) Durch Dimensionsinderungen der PyC-HDI Schicht, die durch den schnellen Neutronenfluf
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induziert werden. Diese Dimensionsinderungen setzen sich wiederum zusammen:

a) aus Schrumpfen bzw. Schwellen der Schicht in tangentialer bzw. radialer Richtung
(siche Abbildung 1). Die Schicht hat die Eigenschaft im spannungsfreien Zustand
in tangentialer und radialer Richtung zu schrumpfen, ab einer Neutronendosis von

etwa oberhalb § x 102l (nvt) dehnt sie sich dagegen in radialer Richtung aus.

b) aus Kriechen der Schicht, welches bei Vorhandensein von Spannungen auftritt.

Um iiber die Lebensdauer von beschichteten Teilchen im Reaktor Voraussagen machen zu k&nnen,
wurden die mathematisch physikalischen Modelle entwickelt. Man will die Spannungen be-
rechnen, die durch die genannten Effekte verursacht werden und zu RiBbildung der Beschich~
tung fdhren kdnnen. Die Modelle setzen Kugelsymmetrie der Teilchem voraus und berilcksich-
tigen nur mechanische Effekte.

Wesentliche Haterialcigenschaften‘die in ein solches Modell eingehen, sind, in der Reihen-

folge ihrer Bedeutung:

1) Schrumpfen bzw. Schwellen des PyC-HDI

2) Kriechen des PyC-HDI

3) Anisotropie des PyC~HDI. Diese geht liber die gemessenen Daten fir das Schrumpfen bzw.
Schwellen des Materials, welche stark von der Anisotropie abhingen, ein. In gleicher
Weise geht die Dichte des Materials ein.

4) Zerreiffestigkeit des PyC-HDI

5) Schwellen des Kernmaterials

6) Elastizititsmodul der verschiedenen Zonen des Teilchens

7) Thermische Ausdehnung der verschiedenen Materialien.

Fir die in die Modelle eingehenden Daten sind momentan keine genauen Werte sondern Be-
reiche bekannt. Dies liegt einerseits an meBtechnischen Schwierigkeiten und andererseits
an der Tatsache, daB die Materialien noch nicht streng reproduzierbar herzustellen sind,”
Daher sollte man vom Modell noch keine qualitativ genauen Ergebnisse erwarten, auSerdem
ligt sich eine im Modell gemachte Voraussetzung, némlich Kugelsymmetrie der Teilchem, in

der Praxis nicht streng realisieren.

In Amerika hat man viele Teilchensorten, die bis zu verschiedenen Abbrinden bestrahlt wor-

den waren, mit einem Rech dell nachgerechnet und anschlieBend den im Test erzielten
Abbrand mit dem vom Modell vorhergesagten verglichen.

In der Abbildung 2 ist auf der Abszisse der nach dem Modell berechnete und auf der Ordina-
te der im Test erzielte Abbrand aufgetragen. Die Diagonale trennt den linken oberen Be-
reich, wo nach dem Modell Versagen zu erwarten wire, vom rechten unteren Bereich, wo die
Teilchen nach dem Modell iberleben sollten. Die offenen Marken bezeichnen Uberleben der
Teilchensorte im Test, die geschlossenen Marken Versagen. Es sind hier hohe Abbrinde un-
tersucht worden, was mit den amerikanischen Reaktorkonzepten zusammenhdingt. Wir haben uns

dagegen bisher nur fiir Abbriinde von 10-15 Z (fima) interessiert.

Mann entnimmt der Abbildung, daB die Teilchensorten, die im Test versagt haben, vorwiegend
in demjenigen Teil des Plots liegen, wo dies nach dem Rechenmodell zu erwarten ist. Mit
den Teilchensorten, die den Test uberdauert haben, verhdlt es sich analog.
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Dieser Darstellung entnimmt man, daB dem Modell eine gewisse Aussagekraft zukommt. Wenn
es auch noch keime quantitativ richtigen Aussagen machen kann, so sollte es doch geeig-
net sein, Trends im Teilchenverhalten aufzuzeigen: z.B. wie Hndert sich die Lebensdauer,
wenn man den Durchmesser oder die Porositlit des Kerns Hndert, bzw. die Dicken oder die
Materialeigenachaften der einzelnen Schichten des coatings. Das Modell wurde daher bei
Dragon und KFA Julich bis jetzt im wesentlichen dazu benutzt, Anhaltspunkte zu geben, wie
man die Teilchen optimieren kann. ’

Ubergang von einem Teilchen mit einer PyC-Beschichtung zu einem solchen mit Silizium~

karbid-Zwischenschicht.

Man nicmt an, daB Siliziumkarbid (SiC) ein wesentlich besseres Riickhaltevermgen bezlig-
lich fester Spaltprodukte haben sollte als PyC. Man hat daher Teilchen entwickelt, die
eine SiC-Zwischenschicht haben, die in die HuBere hochdichte PyC-Schicht eingelagert ist.
Filr ein solches komplexes Teilchen wurde von Herrn Dr. Walther (SORIN) ein erweitertes
Modell entwickelt. Flir die Berechnung eines solchen Teilchens benBtigt man aufler den bis-
her genannten Materialdaten auch noch diejenigen fiir SiC, die aber nicht so stark in das
Modell eingehen, da SiC relativ formstabil ist. Auch das erweiterte Modell erweist sich
in der Anwendung auf SiC-beschichtete Partikel als leistungsflihig. Dies zeigt die Nach-
rechnung von zwei Bestrahlungstests, die sich, wemn man sie in den Plot eintriigt,
richtig einordnen.

Einige Ergebnisse von Optimierungsrechnungen

An Teilchen mit SiC-Zwischenschicht wurden mit dem Modell von Dr.Walther Cptimierungs-
rechnungen vorgencmmen. Als Rriterium flr die Lebensdauer des Teilchens wurde ReiBen der
sic-Schicht angenommen und als ZerreiBspannung des SiC O bzw. 3500 kp/cmz. Da das Modell
nur qualitative Ergebnisse liefern kann, wurde die berechnete Lebensdauer bei Variation
eines Parameters immer ausgedrlickt in Prozent bezogen auf die Lebensdauer des Standard-
teilchens. Als Beispiel sei hier ein Diagramm angeftthrt, das die Lebensdauer eines Teil-
chens in AbhHngigkeit von der Dicke seiner Pufferschicht wiedergibt, Abbildung 3. Man
pieht eine starke Zunahme der Lebensdauer mit zunehmender Dicke der Pufferschicht. Die
folgende Abbildung 4 zeigt die Lebensdauer in Abhlngigkeit von der Dicke der SiC-Schicht,
Bier erscheint die Abhingigkeit innerhalb von Dickenmbereichen, die technisch interessant
sind, geringfligig. Bei Variation der Dicken der inneren und HuBeren PyC-Schicht zeigt
die Modellrechnung ebenfalls nur eine geringfligige Abhiingigkeit. Weiterhin zeigt die Mo-
dellrechnung, daB die Lebensdauer stark abhlingt vom Kernradius und seiner Porositit. Sie
nimmt zu mit kleiner werdendem Radius und tunehmender Porositit.

Interpretation von Bestrahlungstests mit der Modellrechnung
2

In einem Dounreay-Bestrahlungstest mit sehr hoher schneller DPosis (160x10 onvt, E> 0,1 Mev)
und vernachldssigbar kleinen Abbrand, wurden u.a. Teilchen mit SiC Zwischenschicht be-
strahlt. An diesem Test lieBen sich die von der schnellen Dosis allein induzierten Effek-
te besonders gut untersuchen. Es sind dies im wesentlichen Effekte, die durch die dosis-
induzierten Lingeniinderungen des PyC-HDI hervorgerufen werden. Der Spaltgasdruck und das
Schwellen des Kernmaterials sind dabei vernachldssigbar klein. Der Test ergab, daB bei
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den Teilchen mit SiC 2wischemschicht die Beschichtung vollkommen gerissen oder von den
Kernen abgeplatzt war. Der Verlauf der Maximalspannungen in den beiden PyC-HDI-Schichten
sowie der SiC-Zwischenschicht dieses Teilchens in diesem Test wurde mit dem Modell des
Herrn Dr. Walther nachgerechnet. Es ergab sich folgendes Bild:

Zu Beginn der Bestrahlung besteht ein Spalt zwischen Kern und Pufferschicht, der von der
Fabrikation herrilhrt. Die Pufferschicht verdichtet sich zur theoretischen Dichte und
reiBt. Nach einer bestimmten schnellen Dosis reiSt die innere PyC-HDI-Schicht. Diese
Schicht ist danach spannungsfrei, sie hat die Eigenschaft, in diesem Zustand in radialer
Richtung zu schwellen. Dadurch wird der Spalt zwischen Kern und Beschichtung bald ge-
schlossen.

Da der Kern jetzt mit der Beschichtung gekoppelt ist, wird durch das weitere Schwellen
der PyC-HDI-Schicht die SiC-Schicht so stark unter Zugspannung gesetzt, daB sie augen-
blicklich reiBt und mit ihr die HuBere PyC-HDI-Schicht.

Diese These wurde durch ein splter ausgewertetes Dounreay Experiment, bei welchem die
Teilchen bis zu verschiedenen Dosiswerten bestrahlt worden waren, erhlirtet. Die Abbil-
dung 5 zeigt Schliffbilder von Teilchen, die bis zu verschiedenen Dosiswerten bestrahlt
sind. Bild a) zeigt ein Teilchen mit geringerer Dosis, bei welchem die innere Schicht
noch intakt ist. Man sieht, der Spalt zwischen Kern und Pufferschicht ist noch vorhanden.
Das Teilchen auf Bild b) hat eine etwas h8here Dosis, hier ist das innere PyC-HDI geris-
sen und radial bereits so stark geschwollen, daB der Spalt zwischen Puffer und Kern ge-
schlossen ist. Auf dem letzten Bild c¢), welches ein Teilchen mit noch h8herer Dosis zeigt,
sieht man, wie das SiC durch den Druck, den die weiterhin schwellende PyC-HDI~Schicht aus-—
Gbt, gerissen ist.

Man kann aus diesem Experiment in Verbindung mit der Rechnung schliefen, da8 ein aus Me-
than abgeschiedenes PyC-HDI niedriger Dichte wahrscheinlich glinstiger wdre, da es weniger
schrumpft in tangentialer Richtung und daher auch nicht so schnell reiBt. Das spannungs-
freie radiale Schwellen wlirde damit verhindert. Eine zweite MBglichkeit wire, anstelle
des bisher Ublichen PyC-HDI, welches aus Methan abgeschieden ist, solches zu verwenden,
welches aus Propylen abgeschieden ist, da nach unserem bisherigen Wissen letzteres form~
stabiler ist und daher weniger schnell schrumpft und infolgedessen nicht so schnell reiSt.
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DISCUSSION

H. WALTHER, Italy

Q

results of Fig. 5 showing the consecutive failure of the coating layers of a particle observed

I know from one of your reports that you made calculations on the experimental

as function of the dose. Could you comment somewhat more on the agreement between calcul-

ated and experimental results ?

K. BONGARTZ, Germany

A

particle were calculated as a function of fast dose. The agreement between calculation and

With the model calculation the maximum tangential stresses in each layer of the

test result lies mainly in the following features :

1. The inner PyC-HDI layer breaks at a dose value below the end dose reached in the test
and so comes into an unrestrained state.

2. The calculation predicts that by the swelling of the inner PyC-HDI in radial direction
which starts after breakage a coupling of the coating with the kernel is reached soon after-
wards. ’

3. The calculation indicates that the continuing swelling of the inner PyC-HDI induces a high
and rapidly increasing tangent}al stress into the SiC layer. Therefore the SiC will break
quickly. Its rupture stress is not very important as the tangential stresses induced by the
broken inner layer increase very fast with dose.

The calculation in connection with the test results shows a way to avoid this kind of failure:
this would be the application of an inner PyC-HDI of lower density which shrinks less and
therefore probably would not break. The application of a propylene deposited PyC-HDI layer

might also be better, because it seems to be more dimensionally stable.

J. L. HEAD, U. K.

Q

various layers. (These cracks are shown clearly in one of the slides. ) Why is the tangential

Could you explain the mechanism by which many tangential cracks develop in the
stress not released fully by the development of the first crack ?

K. DRITTLER, Germany

A

with the distance from the crack center at least in the form of one divided by the distance

Around a crack the stresses are changed. These compensation stresses decrease

to the third. Now, the lengths of the discussed cracks are small compared to the particle
radius. Therefore, the influence region is small compared to the particle volume. From this
it follows that at a certain distance from the crack the stresses are approximately like the
ones without the crack. At this location a new crack will be produced. This mechanism leads

to a lot of cracks all over the layer.
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Q R. HAUSERMANN, Switzerland

1., What is the actual scatter of the material properties under irradiation ? Values of strain
changes scatter by at least of ~ 20%.

2. What are the methods by which you determine the actual irradiation temperature and
doses for the samples ?

3. Does not the shape of the sample influence the test results for graphite irradiation ?

4. Is it not most appropriate to concentrate all the calculations on sensitivity analysis to

find the trend and influence of each material parameter ?

A K BONGARTZ, Germany

1. 2. 4.

,Measurément of the material data was not done by me, precise values of scatter for the
most relevant data cannot be given. I have done the calculation with the model using the
material data I had at hand. Previous parametric studies with variation of material data
showed that the scatter in data influence the results of calculations such that absolute values
for the particles lifetime are not yet obtainable. Therefore the model was up to now, as is
said in the paper, used for optimising the geometry of the coated particles. It was also used
for comparing results of irradiation tests with model calculation results. In most cases good
qualitative agreement could be seen.

3.

The most relevant data : creep and unrestrained dimensional changes of the PyC-HDI can up
to now only be measured on plane specimens. PyC-HDI deposited on plane discs together

with coated particles in a fluidized bed should not differ too much from the PyC-HDI on the

coated particles.



