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Zur Herstellung von Pulvern mit hoher Partikeldichte, wie sie fiir die Vibra-
tionsverdichtung geeignet sind, wurde die Methode des Schmelzens von UQ, im
direkten Stromdurchgang unter Argon-Schutzgas weiterentwickelt. Der erstellte
experimentelle Schmelzofen gestattet es, pro Arbeitstag beim Schmelzen von
insgesamt vier Chargen bis zu 35 kg geschmolzenes UQO, herzustellen. Die
Erhohung der Kapazitit durch den Bau von Ofen mit groferem Schmelzeinsatz
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tion-compaction, further development was done on the method of melting UO,
by induction heating under an argon blanket. Using the experimental furnace
constructed and melting a total of four charges per working day, it is possible
to produce up to 35 kg of melted UO,. The output could be increased by
building furnaces of greater capacity, but this was not attempted in the course
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ist moglich, wurde aber im Rahmen des Vertrages nicht erprobt, Zum Schmel-
zen konnen sowohl Prefilinge mit grofem Durchmesser als auch einfache Pulver-
schiittungen eingesetz werden. Bei diesem Verfahren entsteht pro Charge nur
etwa 1 9% an chemisch aufzuarbeitendem Schrott.

Das geschmolzene und gemahlene UO, weist nach einer Stochiometrieglithung
folgende Zusammensetzung auf: Verhiltnis O/U = 2,00 bis 2,01 Kohlenstoff
ca. 60 ppm, N, ca. 50 ppm, Wasserstoff ca. 10 ppm, Feuchtigkeit zwischen
5 ppm (grobstiickig) und 200 ppm (feinkornig).

Schmelzen an Luft oder unter Wasserstoff erwies sich als weniger giinstig
verglichen mit Schmelzen unter Argon.

Aus dem erschmolzenen UO, wurden Pulvermischungen von verschiedener
Korngroflenverteilung hergestellt und fiir Vibrationsversuche in Hiillrohren unter-
schiedlicher Dimensionen aus austenitischem Stahl und Zircaloy-2 verwendet.
Die erreichten Brennstoffdichten lagen in der Regel zwischen 87 und 88 %, in
einigen Rohrsorten konnten jedoch Werte bis zu 90 % th. D. erzielt werden.

Durch Rundhimmern der vibrierten Stibe liefen sich Brennstoffdichten bis
zu 93 % erziehlen. Das Rundhammern kann jedoch zu Hiillrohrschiden fiihren.

Bei einem Vergleich der Herstellungskosten von mit Pulver und mit Sinter-
korpern gefiillten Stdben ergaben sich fiir die mit Pulver gefiillten Stibe um
rund 6 % geringere Kosten. "

of the work under the contract. Either large-diameter pressings or simple
powder charges can serve as feedstock for the melting step. With this process
the amount of scrap requiring chemical treatment is only about 19 per charge.

The composition of the melted and ground UO, after annealing for stoichio-
metry is as follows: O/U ratio 2.00 to 2.01; carbon approx. 60 ppm; nitrogen
approx. 50 ppm; hydrogen approx. 10 ppm; moisture content between 5 ppm
(coarse fraction) and 200 ppm (fine fraction). Melting in air or under hydro-
gen was found to be less favourable than melting under argon.

Powder mixtures of varying grain-size distributions were made from the
melted UO, and used for vibration-compaction tests in austenitic-steel and
Zircaloy-2 cladding tubes of various sizes. The fuel densities attained were
generally between 87 and 88% t.d., though in some types of tube values of up
to 90% t.d. were achieved.

By swaging the vibration-compacted rods it was possible to obtain fuel densi-
ties of up to 93%, but the swaging can result in damage to the cladding tubes.

A comparison of the production costs of powder-filled fuel rods and rods
. filled with sintered material showed a difference of about 6% in favour of the
former.
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Zusammenfassung

Zur Herstellung von Pulvern mit hoher Partikeldichte, wie sie fiir die Vibra-
tionsverdichtung geeignet sind, wurde die Methode des Schmelzens von UQO, im
direkten Stromdurchgang unter Argon-Schutzgas weiterentwickelt. Der erstellte
experimentelle Schmelzofen gestattet es, pro Arbeitstag beim Schmelzen von
insgesamt vier Chargen bis zu 35 kg geschmolzenes UO, herzustellen. Die
Erhohung der Kapazitit durch den Bau von Ofen mit groferem Schmelzeinsatz
ist moglich, wurde aber im Rahmen des Vertrages nicht erprobt. Zum Schmel-
zen konnen sowohl Preflinge mit grofem Durchmesser als auch einfache Pulver-
schiitttungen eingesetz werden. Bei diesem Verfahren entsteht pro Charge nur
etwa 19 an chemisch aufzuarbeitendem Schrott.

Das geschmolzene und gemahlene UO, weist nach einer Stéchiometriegliithung
folgende Zusammensetzung auf: Verhiltnis O/U = 2,00 bis 2,01 Kohlenstoff
ca. 60 ppm, N, ca. 50 ppm, Wasserstoff ca. 10 ppm, Feuchtigkeit zwischen
5 ppm (grobstiickig) und 200 ppm (feinkérnig).

Schmelzen an Luft oder unter Wasserstoff erwies sich als weniger giinstig
verglichen mit Schmelzen unter Argon.

Aus dem erschmolzenen UO, wurden Pulvermischungen von verschiedener
Korngréfenverteilung hergestellt und fiir Vibrationsversuche in Hiillrohren unter-
schiedlicher Dimensionen aus austenitischem Stahl und Zircaloy-2 verwendet.
Die erreichten Brennstoffdichten lagen in der Regel zwischen 87 und 88 %, in
einigen Rohrsorten konnten jedoch Werte bis zu 90 % th. D. erzielt werden.

Durch Rundhimmern’ der vibrierten Stibe liefen sich Brennstoffdichten bis
zu 93 % erziehlen. Das Rundhimmern kann jedoch zu Hiillrohrschiden fiihren.

Bei einem Vergleich der Herstellungskosten von mit Pulver und mit Sinter-
korpern gefiillten Stiben ergaben sich fiir die mit Pulver gefiillten Stibe um
rund 6 % geringere Kosten.



Einleitung

Die Entwicklung zur Herstellung von Brennelementen mit U02-Pul-
verfillung muBl auf zwei Gebieten gleichzeitig vorangetrieben
werden, Einmal sind auf wirtschaftlichem Wege Pulver mit kom-
pakten Partikeln geeigneter GroBenverteilung herzustellen. Dies
geschieht am besten durch Schmelzen von UO2 und Mahlen der
ochmelzprodukte.

Weiter miissen die verfahrenstechnischen Schritte zur Verarbeitung
dieser Pulver zu Brennelementen gekldrt werden. Hierzu gehidren
das Verdichten des Brennstoffs in den Hullrohren durch Vibration
und evtl. anschlieBendes Rundh&mmern der Sté&be.

Der nachfolgende Bericht beschreibt Arbeiten, welche im Rahmen

eines zwei jdhrigen Entwicklungsvertrages zu diesen Themen durch-
gefiihrt wurden,

Manuskript erhalten am 16. Februar 1966,



1. Entwicklung von Verfahren zur Herstellung von geschmolzenem

1)

daB UO2 im direkten Stromdurchgang erschmolzen werden kann.,

Durch vorangegangene Untersuchungen war festgelegt worden,
Hierbei entstehen keine Verluste durch Verdampfung,und es
wird ein dichtes, zum Mahlen geeignetes Produkt gewonnen.
Dieses Schmelzverfahren wurde durch weitere Arbeiten ausge-
baut und soll hier ndher beschrieben werden.

1.1 Schmelzmethode

Zwel unterschiedliche Verfahrensvarianten fiir das Schmelzen
von UO2 im direkten Stromdurchgang wurden erarbeitet. Bei
beiden wird das 0xid mrit Wechselstrom unter Argon von 400 -
760 Torr auf Schmelztemperatur erhitzt. Die beiden Varianten
unterscheiden sich darin, daB die Ofencharge in einem Fall
nur aus U02-Pulver besteht, wihrend bei der anderen Methode
ein Teil der Charge in Form von relativ groBen U02—PreBk6r-
pern eingesetzt wird.

1,1.1 Schmelzeinrichtung

Der Versuchsschmelzofen (Abb. 1) besteht aus einem Metall-
tiegel und einem Aufsatz, welcher die obere Elektrode sowie
zweli Vorratsbehdlter fiir U02-Pulver enthdlt. Die obere Elek-
trode wird aus einem wassergekilhlten Kupferrohr mit einer
Graphitplatte gebildet. Sie ist beweglich angeordnet, damit
wdhrend des Schmelzens der Kontakt mit der zusammensinkenden
Uranoxidcharge aufrecht erhalten werden kann.



Der wassergekiihlte lletalltiegel von ca. 20 cm innerem Durch-
messer dient als untere Elektrode, er enth&lt einen Graphit-
einsatz zur Aufnahme des Schmelzgutes. Nach Beendigung des
Schmelzprozesses 188t er sich rasch gegen einen anderen char-
gierten Tiegel auswechseln. Hierdurch wird erreicht, daB die
Schmelzeinrichtung nicht durch den langwierigen Abkihlprozess
des UO2 blockiert ist.

Da wegen der starken Temperaturabhidngigkeit des elektrischen
Widerstandes von UO2 beim Schmelzvorgang ein groBer Bereich
von Spannung- und otromstiarkewerten durchlaufen werden mul,
werden zwei Transformatorentypen bendtigt: ein Regeltrans-
formator mit einer Ausgangsspannung von O bis 600 Volt und
einer Leistung von 50 kVA zum Aufheizen der kalten Pellet-
sdule sowie ein System von vier SchweiBtransformatoren, das
die flur die Schmelzphase notige Stromstédrke von etwa 1600 Amp.
bei ca., 20 Volt Spannung liefert.

1.1.? Schmelzverfahren

Die beiden Varianten des Schmelzverfahrens lassen sich wie

folgt charakterisieren:
a) Schmelzen von PreBkorpern

Die Anordnung der Schmelzeinrichtung geht aus Abb. 2 hervor.
Es werden 3 PreBkorper von ca. 100 mn g mit einem Gesamtge-
wicht von 7 bis 8 kg in den Tiegel eingesetzt. Prelkorper
diéser Abmessungen lassen sich auf einer gewShnlichen Presse
bei Driicken von 0,2 bis 0,4 t/cm2 herstellen und weisen eine
Dichte von etwa 4 g/cm3 auf. Pellets mit'noch—gréBeren Durch-
messern bis zu 150 mm konnten ohne Schwierigkeiten erzeugt
werden, doch wurden im allgemeinen nur solche der oben ge-



nannten Abmessung verwendet, da -die Dimensionierung der Ver-
suchsschmelzanlage fir groBere Pellets etwas unglnstig war,

Bei der Pelletherstellung konnen Ricklaufprodukte vorhergehen-
der Chargen (siehe Abschnitt 1.2) nach geeigneter Zerkleinerung
nit verwendet werden. Ublicherweise werden 2 - 3 Teile frisches
Pulver mit 1 Teil Riicklaufpulver genischt, doch ist die Her-
stellung von Pellets auch bei einem lMischungsverhdltnis von

1:1 noch phne ochwierigkeiten moglich.

Der Zwischenraum zwischen der Pellets&ule und der Tiegelwand
wird zur besseren Warneisovlierung nit UO2—Pu1ver gefillt,
Dieses Pulver wird erst wdhrend des Schmelzens aus den in

Abb. 1 erkennbaren Vorratsbehdltern zugegeben, wenn die Pellet-
sdule durch Vorwdrmen Uber eine Zeit von 20 - 30 llinuten schon
einen geringen elektrischen Widerstand erreicht hat.

Der Schmelzzyklus spielt‘sioh folgendermallien ab:

Der Ofen wird mit den Prelkorpern beschickt. Danach wird eva-
kuiert, Schutzgas (Argon) eingelassen und der Heizstrom einge-
schaltet und so die Pelletsdule allm&Zhlich erw&rmt. In Abb. 3
sind einige Kurven der Temperaturverteilung iliber den Pellet-
querschnitt (Durchmesser 100 mn) wdhrend der Heizphase wieder-
gegeben, die lleBstellen lagen in Pelletmitte und 10 bzw. 30 mn
vom Pelletrand entfernt. Aus den Kurven entnimmt man, dall zu
Beginn der Heizphase die Hochstwerte der Temperatur, bedingt
durch Zufdlligkeiten der Kontaktbildung zwischen den Pellets,
nicht in der ichse der Pelletsdule liegen und sich erst nach
einiger Zeit eine Symmetrisohe Temperaturverteilung einstellt.
Die Aufheizphase nimnt normalerweise ca. 30 Ilinuten in .n-
spruch.

Bevor das Schmelzen beginnt, wird das Isolierpulver aus den
Vorratsbehidltern zugegeben. Seine llenge entspricht ungefihr
der PelletsZule.



Die Temperaturverhdltnisse in der Isolierpulverschicht gibt
Abb, 4 wieder. Bei diesem Versuclhr wurden Pellets von 70 nm
Durchmesser verwendet, wobei sich die Dicke der Isolierschicht
entsprechend den J)fendimensionen zu 45 mm ergab. Aus Abb. 4
ist ersichtlich, daB im Laufe des Versuches, wenn die Pellet-
sdule auf die Schmelztemperatur erhitzt ist, ein groBler Teil
der Pulvermenge Temperaturen von iiber 2000°¢ annimnt, die
randnahen Schichten dagegen relativ kalt blieben.

Das eigentliche ochmelzen dauert ebenfalls etwa 30 Ninuten, sein
Ende 148t sich an der Elektrodenstellung und aus der Stromspan-
nungscharakteristik abschétzen. Gegen Ende des Schmelzprozesses
wird der Ofen mehrmals kurz evakuiert und anschlieBend wieder
mit Argon geflutet., Auf diese Veise 148t sich durch Verminderung
der Porenbildung ein kompakteres Produkt erzielen.

Etwa 15 Minuten nach Beendigung des Schmelzens wird der Tiegel
vom Aufsatz gelost und unter Argon innerhalb 3 S5td. auf Raum-
temperatur abgekiihlt. Nach Anbringen eines anderen, frisch
chargierten Tiegels kann sofort ein neuer Schmelzzyklus beginnen.

Am Ende des bchmelzprozesses enthdlt der Tiegel die aufge-
schmolzene FTelletsdule mit einer Kruste aus angesintertem,

noch pordsen UO,, und daneben nicht gesintertes Isolierpulver.
Das dichte, ein&andfreie llaterial des Kernes wird durch Aus-
lesen von Hand von der angesinterten Kruste und dem verbliebenen
U02-Pulver getrennt. Das Pulver und die gesinterten Stiicke
flieBen in den Prozel zurlick und nur der geschmolzene Kern

der Pelletsdule wird weiterverarbeitet.:

-7 -



b) .Schmelzen von Pulverschiittungen

Beil dieser Verfahrensvariante entf&dllt die Herstellung groBer
PreBlinge, der Ofen wird einfach nit UOZ—PulVer gefillt. Da-
fiir muB die Charge beim Anheizen in der llitte durch einen
diinnen Graphitstab (Durchmesser 10 - 15 mm) vorgewidrmt werden,
Die Anordnung der Apparatur ist in Abb. 5 schematisch wieder-
gegeben, Die lMenge des pro Schmelzvorgangs ausgebrachten llate-
rials hidngt stark von der Dichte der Ausgangsschiittung ab. Um
eine erhthte Ausbeute zu erzielen, werden daher zwei verschie-
dene Pulverschiittungen eingebracht, eine innere mit hdherer
Dichte und etwa 100 mm Durchmesser, welche aus zerkleinertem
Riicklaufmaterial oder besonderem Ausgangspulver (z.B. durch
thermische Zersetzung von Uranylnitrat hergestelltem Pulver)
und einer &uBeren Isolierschicht entsprechend Variante a) be-
steht.

Der Schmelzvorgang spielt sich folgendermalBen ab:

Nach dem Beschicken wird der zentrale Graphitstab bei offenen
Tiegel einige Minuten lang durch direkten dtromdurchgang auf
etwa 800°C erhitzt. Danach wird der Stab entfernt und die Elek-
trode jetzt direkt auf die vorgewdrnmte zentrale Pulverzone ge-
driickt. Der Ofen wird geschlossen und mit irgon gespiilt. Die
Pulverschiittung 148t sich nun néch dem fiir die Variante a)
geschilderten Verfahren aufschmelzen.

Bei gIeichem Gesamteinsatz ist die Ausbeute an geschmolzenem
Méterial bei der Pulvervariante stets etwas niedriger als bei
der Pelletmethode. So werden z. B. beim Pelletschmelzen 8 kg
UO2 in Form von PreBlingen und 7 kg UO2 als Isolierpulver
eingesetzt und etwa 8 kg geschmolzenes llaterial erzielt, was
etwa der Menge der eingesetzten Pellets entspricht. Bei der



Pulvermethode dagegen lassen sich nur um etwa 25 % niedrigere
Ausbeuten erreichen, wenn Geometrie und Dichte der inneren
Pulverschiittung denen der Pellets&dule entsprechen. Die Zahlen-
werte sind 9 kg fiir die dichte Schiittung (Dichte 3 - 4 g/cmB),
7 kg fir die Isolierschicht und 6,5 kg filir die Ausbeute. Den
erwdhnten EinfluBl der Dichte der Pulverschiittung auf die Aus-
beute zeigt Abb. 6.

Unm die llenge des ausgebrachten UO2 flir beide Verfahren etwa
gleich zu halten, wird beim Pulverschmelzen ein lidngerer Tiegel
verwendet, nachdem sich gezeigt hatte, daB Pulverschiittungen
mit einem Verh3ltnis von Hohe/Durchmesser wie 2/1 noch gut
geschmolzen werden konnen. Dieser Tiegel muBl allerdings in
seinem oberen Teil wegen der Gefahr elektrischer Uberschlidge
zwischen Elektrode und Tiegelwand elektrisch isoliert werden.

Wie bereits erwdhnt, wird nach dem SchmelzprozeB der erhaltene
Regulus aus geschmolzenen UO2 von den gesinterten Teilen durch
Zerschlagen und Verlesen von Hand abgetrennt. Abb. 7 zeigt einen
zerteilten Regulus, der aus einer Pelletsdule von 70 mm Durch-
nesser hergestellt wurde. Man erkennt deutlich, daB die dichte
~Zone hauptséachlich aus groBlen, im Temperaturgefdlle gewachsenen
Stengelkristallen besteht. In Abb. 8 sind einige typische dieser
Kristalle wiedergegeben.

1.2 Mengenbilanz

Zur Ermittlung der genauen Mengenbilanz und des Arbeitsaufwands
flir die beiden Schmelzvarianten wurden nach einleitenden Ver-
suchen zur Erprobung und Ausarbeitung der Verfahren Testpro-
duktionsldufe durchgefiihrt. Hierbei wurden bei der Pelletvari-
ante 217 kg geschmolzenes UO2 in 28 Schmeléprozessen und bei



der Pulvervariante 115 kg UO2 in 14 aufeinanderfolgenden
Schmelzen hergestellt. Die Abb. 9 und 10 zeigen den llaterial-
fluB fir die beiden liethoden, die Anteile fiur Einsatz, Aus-
beute, Rlcklauf und ochrott sind in den Ddarstellungen ver-
merkt. Beim sSchmelzen nach der Pulvervariante wurde, wie
.erwdhnt, ein etwas l&ngerer Tiegel verwendet, so dafl die
Ilenge des pro Schmelzvorganges ausgebrachten llaterials den
fiir das Pelletverfahren gebr&uchlichen Jert vcn etwa 8 kg
vergleichbar war. aus den in Abb. 9 und 10 genannten Zahlen-
werten filir Ausbeute und Riicklauf geht hervor, dal die Unlauf-
mengen an UOZ’ die zur Durchfuhrung der Produktion bendtigt
wird, beim Pulververfahren etwa doprelt so hoch ist wie bei
der Pelletvariente. Beim ochmelzen von rulver wird dajzegen
die Verarbeitung des Rucklaufs merklich vereinfacht, da des
geschmolzene UO2 nicht mehr in gesinterten und pulverformigen
anteil getrennt werden muil, wie dies bei der Pelletmethode
wegen der nachfolgenden Verwendung des gesinterten anteils
bei der Pelletherstellung notwendig ist. Der gesante Rilicklauf
kann jetzt vielmehr nach einer groben Zerkleinerung der ge-
sinterten anteile direkt wieder zur Herstellung der dichten
zentralen Pulverschiuttung verwendet werden. Die vereinfachte
Verarbeitung des Rlicklaufes schliief3t noch den Vorteil nit ein,
daBB weniger Verunreinigungen in das ilaterial eingeschleppt
werden., So zeigte sich, dafl das Ilahlen des gesinterten Riick-
laufes im Backenbrecher zu einer Korngrofe < 0,8 mn, wie es
fiir die Pellietherstellung erforderiich ist, eine merkliche
Erhdhung des Eisengehaltes mit sich bringt. 3ei der Probewro-
duktion betrug der rFe-Gehalt im Schmelzprodukt nuch den ersten
Prozessen ca. 25 - 30 ppm, die letzte ochnelze wies dagegen
80 ppm Fe auf, obwohl der alUcklauf nach demn llahlen magnetisch

von einen Teil des eingeschleppten Eisens befreit worden war.



Wird die llagnetreinigung nicht angewendet, so widchst die Ver-
unreinigung noch wesentlich rascher an. 3ei den Pulverschmelzen
war dagegen nach 14 Schmelzen noch keine Zunahme des re-Gehalts
festzustellen,

Der Schrottanteil von 1 % des Zinsatzes besteht hauptsdachlich
aus der den Elektrodenflichen anliegenden UOZ—Schicht, welche
merkliche Verunreinigungen von Kohlenstoff enth&lt. Dieses
Material mufl chemisch wieder aufgearbeitet werden. 2in nennens-
werter Materialverlust entsteht nicht.

In der Tabelle 1 ist der Aufwand fir beide Schmelzvarianten
genauer verglichen., Die eingetragenen .erte fur Zinsatz und ..us-
beute gelten nicht fiur die ersten bchmelzen einer Produktion,
sondern treffen nur dann zu, wenn rRiucklaufmaterial mit verwendet
wird, Die Verdnderung der Ausbeute im Verlauf einer groleren
Serie von Schmelzen zeigt 4bb, 11 am Beispiel der Probeproduk-
tion nach der Felletvariante. |

Der Aufstellung in Tabelle 1 entnimmt man, dalB die Pulvervari-
ante in der durchgefiihrten Form gegeniber der Pelletmethode
weniger Arbeitsaufwand erfordert und daher fir eine Produktion
vorzuziehen ist. Es sei allerdings noch darauf hingewiesen,
daB die aufzuwendende Arbeitszeit fir Pulver- und Pelletvari-
ante gleich werden, wenn die rulversiule hoherer DJichte die
gleiche Geometrie wie die Pelletsdule hat. In diesen fall be-
trdgt der Einsatz an Pulver 17,5 kg und die .usbeute 6,1 kg
UO2 pro Schmelze.

1.3 Weiterverarbeitung des geschnolzenen UO2
Das durch Verlesen von Hand vom pulverformigen und gesinterten
Material getrennte geschmolzene UO2 wird zundchst im Backen-

brecher vorgebrochen. Nach diesem Behandlungsschritt haben
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etwa 60 % des Produktes eine TeilchengroBe » 4 mm, 7 % haben
eine Kérnung von 4 bis 3 mm, 14 % von 3 bis 2 mm. 12 % von 2. -
bis 1 mm, der Rest von ca. 7 % ist & 1 mn.

Der Sauerstoffgehalt des Schmelzproduktes entspricht nicht der
stochiometrischen Zusammensetzung, sondern liegt bei einem 0/U=
Verhdltnis von 2,01 bis 2,08, Dabeil werden die niedrigeren
#erte am Rand, die htheren im Zentrum des Regulus gefunden.

Um ein der Stochiometrie entsprechendes 0/U-Verhdltnis einzu-
stellen, wird das Pulver in wWasserstoff gegliiht. Versuche zur
Ermittlung der glinstigsten Glithtemperatur zeigten, daB bei einer
Glithzeit von 5 h eine Stdochiometrisierung schon bei 800 -

1000°C msglich ist (Abb. 12) und bei 900°C auch sehr grobe
Teilchen einen 0/U-Wert unter 2,01 erreichen. Auf Grund dieser
Ergebnisse wird der geschmolzene Anteil bei 1000°¢ 5 5td. zur
Reduzierung gegliiht.

1.4 Eigenschaften des fertigen Produktes

Das nach demn in Abschnitt 1.1 geschilderte Verfahren hergestellt
Pulver kann durch folgende Daten charakterisiert werden:

Dichte

Die Dichte der einzelnen Partikel liegt nach lMessung nmit einen
Luftpykncmeter zwischen 10,8 und 10,96 g/cm3. Der EinfluB des
0/U-Verhidltnisses auf die Dichte des erschmolzenen llaterials
zeigt Abb. 13, Man erkennt eine merkliche Zu~~hme der Dichte
mit steigendem Sauerstoffgehalt. Dieses Ergebnis stimmt mit

Befunden anderer Autoren ﬁbereinz).



Spezifische Oberfléche

Die spezifische Oberfliche bestimmt die llenge adsorbierter Ver-
unreinigungen, insbesondere den Gehalt an wWasser. Ergebnisse

- von Oberflédchenmessungen an Pulvern verschiedener Korngriolie

nach den BLT-Verfahren sind in Abb. 14 wiedergegeben. Demnach
ist die Oberfléache von geschmolzenen UO2 mit 0,01 mm Korn-

_ grobe 4 bis 10 mal groBer als im Falle idealer Kugeln zu er-
warten wédre und erreichi Jerte bis zu Q0,5 m2/g.

Verunreinigungsgehalt

" Kohlenstoff liegt meist zwischen 20° und 60 ppm vor. Abb, 15

zeigt die aus Uber 500 Einzelanalysen gewonnene - Haufigkeits-
verteilung der C-Gehalte. Danach treten Konzentrationen iiber
100 ppm nur &duderst selten auf.

-~ Der Fe-Gehalt ist kleiner als 100 ppm. Nach dem Iahlen des ge-
schmolzenen liaterials werden in den feinen Pulverfraktionen
merkliche Eisenverunreinigungen festgestellt. So liegen nach
einem typischen lahlversuch in den Kornfraktionen 0,03 mm ca.

20 ppn Fe vor, wdhrend im Bereich < 0,03 mm 84 ppn und <£0,01 mm
sogar 100 ppm nachgewiesen wurden.

Gem&ll den khrgebnissen von leiBextraktionsanalysen liegt der
N2-Gehalt bei 50 ppnm, die H2 Konzentration bei 10 ppm.

Der Feuchtigkeitsgehalt ist stark von der KorngrtBSe des late-

rials abhangig, er betrdgt fir grobes Pulver ca. 5 ppm, kann
jedoch im Reinanteil ( < 60 ,u) auf ber 100 ppm bis zu 200 ppm
ansteigen. Abb, 16 gibt die ermittelten Verh&Zltnisse wieder,
Fir Pulvermischungen, wie sie flir die Herstellung von Brenn-
stidben verwendet werden (siehe Abschnitt 2.1), 148t sich hier-
aus ein Feuchtigkeitsgehalt von ca. 40 ppm abschédtzen. Zur



Bestimmung des Wassergehaltes wurde unter Verwendung eines kiuf-
lichen Analysators (lMoisture Monitor der Firma Consolidated
Electrodynamic Corporation) eine geeignete Einrichtung aufge-
baut, in der das Wasser bei 450°C aus den Proben ausgetrieben
und mit Argon als Tr&dgergas in den Analysator iUberfithrt wird.

otochiometrie

Durch die beschriebene Nachbehandlung in Wasserstoff 14Bt sich
das 0/U-Verhdltnis leicht in den Grenzen.2,00 bis 2,01 halten.
Es wird durch Bestimmung der Gewichtszunahme bei Aufoxidation
zu U308 bestimmt.

Beim Mahlen im Backenbrecher und bei der Vibrationsverdichtung
wird die Stodchiometrie nicht merklich verédndert. Entsprechende
Versuche zeigten ~ur bei Feinanteil mit einer KorngroBe £0,06 mn
Anzeichen fiir eine geringe Zunahme des 0/U-Verhdltnisses beim

- Vibrationsverdichten, die Effekte lagen jedoch nur wenig iiber
der Erfassungsgrenze des Bestimmungsverfahrens, |

Mikrostruktur

Die Abb., 17 a bis c geben Gefiigeaufnahmen von Proben verschie-
dener Schmelzchargen wieder, Nach der Stochiometrieglithung weist
das llaterial das in Abb. 17 c gezeigte, homogene, einphasige
Geflige auf.

1.5 Schmelzversuche unter anderen Bedingungen

Zur Weiterentwicklung des beschriebenen Standardschmelzver-
fahrens sollten noch einige abgeédnderte lMethoden gepriift werden,
so das Schmelzen unter Luft oder Wasserstoff, sowie das Schmel zer
von U308'



1.5.1 Schnelzen an Luft

Hierbei werden Pelletsdulen unter 400 Torr Luftatmosphidre er-
schmolzen und entweder unter dieser Atmosph&re oder unter
Argon abgekiihlt.

Ausbeute, C-Gehalt und 0/U-Verhidltnis blieben gegeniiber dem
Schmelzen unter argon praktisch unveréndért, der Stickstoff-
gehalt lag mit 50 - 80 ppm etwas iiber den fiir Argon-Schmelzen
iiblichen Werten. Das Schmelzen an Luft wurde trotz dieser gilin-
stigen LErgebnisse nicht weiter verfolgt, da es keine Verein-
fachung der Verfahrenstechnik mit sich bringt und weil das
Isolierpulver teilweise zu U308 oxidiert wird, was bei der
Wiederverwendung bei nachfolgenden Schmelzen zu einem porigen
ochmelzprodukt fihrt (siehe Abschnitt 1.5.3).

1.5.2 Schmelzen unter Wasserstoff

Versuche sollten zeigen, inwieweit beim Schmelzen in Wasser-
stoff direkt ein stochiometrisches Produkt erzielt und die
spitere Stochiometrieglithung eingespart werden konnte. Beim
Schmelzen von Pellets 188t sich jedoch keine merkliche Re-
duktion der Reguli im Kern beobachten, dagegen trat bei der
‘Pulvervariante eine merkliche Verdnderung des 0/U-Verh#dltnisses
ein., Der wWasserstoff wurde hierbei in den nach der Entfernung
des Graphitheizstabes gebildeten zentralen Kanal eingefiihrt.
Dadurch konnte gerade im Zentrum der Schmelzzone eine stdrkere
Reduktion erreicht werden. Die chemische Analyse und mikrosko-
pische Untersuchungen ergaben, dafl bei einem Teil.der Reguli
die Reduktion ungeniigend war, widhrend sich bei anderen Ver-
suchen in Kern des Schmelzproduktes unterstschiometrisches

UO2 mit einem 0/U-Verhdltnis von 1,98 nachweisen liefB. Die
Abb. 18 zeigt Gefligeaufnahmen entsprechender Proben, in denen
Partikel aus U-Iletall deutlich zu erkennen sind. Da demnach
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das Schmelzen unter VWasserstoff nicht zu genau reproduzierba-
ren 0/U-ierten fiihrt, wurde von einer weiteren Erprobung des

Verfahrens abgesehen,

1.5.3 Schmelzen von UBOB—Pellets

Wegen des hohen elektrischen Widerstands des UBOS war ein
Schmelzen von Pellets aus reinem UBOB-Pulver in verniinftigen
Zeiten nicht ndglich. Aus UO2 und UBOS—Gemischen hergestellte
Pelletsdulen ergaben ein poriges Produkt mit einem C/U-Verhilt-
nis von 2,18 bis 2,22, Auch die Verwendung von UBOS als Iso-
lierpulver fliihrte zu porigen Schmelzreguli. Versuche an Pulver-

sdulen wurden daher nicht durchgefiihrt,.
1.6 Kleiner Schmelzofen fiir angereichertes UO2

Zum Zrschmelzen geringerer Illengen angereicherten liaterials

fir Bestrahlungsversuche wurde ein kleiner Schmelzofen gebaut
(Abb, 19). Im Aufbau und Wirkungsweise entspricht er der in
Abschnitt 1.1 geschilderten Anlage, er ist jedoch nur mit

einem Tiegel ausgestattet. _

Es konnen in dieser Einrichtung bei Einsatz von Pellets zwischen
1,5 und 2 kg UO2
pulver betrdgt dabeil ca. 2 kg.

erschmolzen werden, der Einsatz an Isolier-
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2. Verdichten des Pulvers aus direkt geschmolzenem UO2

durch Vibration und Rundhidmmern

2.1 Das Verdichten durch Vibration

Pulverschiittungen lassen sich durch Vibrationsbehandlung in
eine Anordnung hoherer Dichte iiberfilhren. Aiuf die durch den
Verdichtungsvorgang erreichbare Enddichte sind folgende GrdBen
von Binflul:

1) Dichte der einzelnen Pulverpartikel

2) KorngroBenverteilung in der Pulverschiittung

%) Neigung des Pulvers zur Kornzerkleinerung durch Bruch und
Abrieb /Sprodigkeit)

4) Arbeitsfrequenz und Beschleunigung des Verdichters

5) Verfahrensparameter, wie z.B. Zeit, Gleichm&dBigkeit der
Pulverzufuhr

6) Hohe der Pulversdule (Lidnge der Brennelemente)

7) Durchmesser, Wandstdrke und Material des verwendeten
Hillrohrs

Die ermittelten Auswirkungen dieser EinflullgroBen werden im
Abschnitt 2.1.2 ndher erdrtert., Hierbei bleibt die Dichte der
Partikel unberiicksichtigt, da fir alle Arbeiten stets Pulver
aus geschrolzenen UO2 mit der in abschnitt 1.4 genannten Dichte
Verwendung fand.

Auch der EinfluB der Sprodigkeit des Pulvers soll nicht weiter
diskutiert werden. Versuche zeigten zwar, dall die Bildung von
Abrieb und das Auftreten von Kornbruch beim Vibrationsver-
dichten von der vtdchiometrie des Pulvers abhéngen und beil

UO, mit einem 0/U-Verhdltnis von 2,04 merklich stdrker ausge-

2



prédgt sind als bei stdchiometrischem Material entsprechend
Abschnitt 1.4, fiir die Untersuchungen zur Ermittlung des
Einflusses der unter 2), 4), 5), 6) und 7) genannten Para-
meter wurde jedoch stets stochiometrisches U02-Pu1ver mit den
beschriebenen Eigenschaften verwendet.

Wichtig fiir die Beurteilung des Vibrationsprozesses beziig-

lich seiner Eignung zur Herstellung von Brennst&ben ist die

GleichméBigkeit, mit der sich ein gewiinschter Dichtewert ein-

stellen und iiber die gesamte Stabldnge hinweg konstant halten

18B8t. Hierbei wird angestrebt, Brennstoffdichten von ca, 90 %
~ th. D. zu erzielen. -

Fiir die Charakterisierung werden folgende Begriffe eingefiihrt:

a) die mittlere Dichte in % der theoretischen Dichte des UO,
[% th. D.] : die iiber die gesamte Brennstablédnge ermittelte
Dichte.

b) die maximale Dichteschwankung in [%ith. D.] : die groBte
ortliche Abweichung der Dichte von der mittleren Dichte.,

¢) die integrale Dichteschwankung in [% th.D.] ¢ Schwankung
der mittleren Dichte in Stababschnitten festgelegter Linge,
z. B. 1/10 der Stablidnge, gegeniiber der mittleren Dichte
des gesamten Stabes.

2.1.1 Beschreibung der Versuche

Pulvermischungen

Die fiir das Vibrationsverdichten gebrduchlichen Pulver ent-
halten Pulverfraktionen verschiedener Kérnungen in wechselnden
Anteilen, In der Literatur sind hierfiir mehrere Beispiele be-

schrieben3) 4) 5) 6),
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Die Zusammenstellung dieser Pulvergemische erfolgt hauptsédch-
lich auf Grund von Uberlegungen zur Raumerfiillung der Partikel-
ordnung7) 8), gleichzeitig ist jedoch auch die wirtschaftliche
Herstellung dieser Gemische aus dem Ausgangsmaterial mit zu
beriicksichtigen. In Tabelle 2 sind die bei den eigenen Arbeiten
verwendeten Pulvermischungen aufgefiihrt. Die Mischungen I und II
wurden nur bei einigen Versuchen zur'Ermittluﬁg des Einflusses
der Pulverzusammensetzung auf die Vibrationsdichte verwendet,
widhrend alle anderen Arbeiten (siehe Aufstellung in Abschnitt
2.1) mit den Mischungen III und IV durchgefiihrt wurden. Diese
beiden Mischungen gestatten eine gute Ausnutzung des Ausgangs-
materials, die Riicklaufmenge von Pulver zum Schmelzen betrug
bei den Mischungen III und IV etwa 15 % der Ausgangsmenge,

Zur Herstellung der Pulvergemische fiir die Vibrationsversuche
aus geschmolzenem und vorgebrochenem UO2 wurde eine halbauto-
matische Sieb- und Mahleinrichtung zusammengestellt. Sie be-
steht aus einem Backenbrecher mit verstellbarer Spaltbreite,
der das Mahlgut auf vibrierende, schridgstehende Maschensiebe
gibt. Mit dieser Einrichtung ktnnen tédglich ca. 50 kg Grob-
und Mittelfraktionen in verschiedenen KorngroBen hergestellt
werden. Die llenge der hierbei anfallenden Feinfraktionen

€ 0,07 mm reicht nicht aus, daher wird zus&dtzlicher Feinanteil
in einer Schwingmiihle von 6 1 Inhalt erzeugt. Da diese Schwing-
mithle mit Porzellangef&Ben und Mullitkugeln arbeitet, war zu-
ndchst eine Verunreinigung des Mahlgutes zu befiirchten, Wie
jedoch chemische Analysen zeigten, bleibt der Gehalt des UO2
an 510, und Al203’ﬂuch nach dem Mahlen unter 40 ppm.

Das erzielte feine Pulver weist folgende Kornverteilung auf:
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Anteil % ' KorngrtBe mm

3,7 > 0,074

1,0 0,074 bis 0,063
8,6 0,063 bis 0,040
36,4 0,040 bis 0,032
50,3 £ 0,032

Bei diesem liahlproze entsteht also ein groller Anteil von sehr-
feinem Korn unter 0,032 mm., Wie aus Abb. 15 hervorgeht und
auch weitere llessungen zeigten, mufl fiir derartiges Pulver mit.
einem Feuchtigkeitsgehalt von ca. 200 ppm gerechnet werden.

Un den Wassergehalt der fertigen Pulvermischung so niedrig wie

~ mbglich zu halten, wird daher aus dem Feinanteil mit der Kodrnung

£ 0,074 mn bzw, £0,063 mm die ultrafeine Fraktion mit ¢0,015 mn
mit einem Windsichter abgetrennt.

Die einzelnen Pulverfraktionen werden in der vorgesehenen lienge
von Hand abgewogen und gemischt. Mit den beschriebenen Einrich-
~tungen ist eine Herstellung von ca. 60 - 70 kg vibrationsfer-
tigem Pulver pro Arbeitstag moglich.

Hiillrohre

Fir die Unteréuchungen iber den EinfluB der Geometrie der Hiill-
rohre auf die erZielbare Brennstoffdichte (Punkt 6 und 7 der
Aufstellung in Abschnitt 2.1) sowie die Ermittlﬁng der Vibra-
torbauart (Pﬁnkt 4) wurden Rohre aus nichtrostendem auste-
"nitischen Stahl 18 8 Cr Ni mit W-Nr., 4550 oder 4541, sowie
Rohre aus Zircaloye2iverwendet. Die Abmessungen der Rohre
waren:

bei Stahl: duBerer Durchmesser zwischen 8 und 18 mn,
Wanddicke zwischen 0,2 und 0,5 mn '
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beil Zircaloy-2: &duBerer Durchmesser zwischen 10 und 15 mm,
#anddicke zwischen 0,4 und 0,8 mnm. o

Arbeiten zu den Punkten 2 und 5 wurden an Stahlrohren mit
18 mm #.D, und 0,3 mn Wanddicke ausgefiihrt.

,_\

2.1.1.2 Versuchsdurchfithrung

Y

i

‘ﬁ Fiir die Arbeiten standen ein elektrodynamischer Vibrator

(el. dyn. Vib.) mit einer Beschleunigung von max. Bgy ™40 8
(g = Erdveschleunigung) und einer zwischen f = 100 bis 5000 Hz
verdnderlichen Frequenz sowie ein pneumatischer Vibrator

(pn. Vib) mit £ #~ 30 Hz zur Verfiligung. Er erreicht Be-
schleunigungswerte im Bereich von ca. 5000 g.

Beim Vibrieren wird das zu fiillende, einseitig mit einem ein-
geschweillten Endstopfen verschlossene Hilllrohr auf dem Vibra-
torkopf festgespannt und dann die vorgesehene Pulvermischung
eingefiillt. Hierbei wird mit geringer Leistung des Vibrators
gearbeitet. Die Zugabe des Pulvers erfolgt zweckmifigerweise

- Uber eine Riittelrinne, auf welche die fertige Pulvermischung
- aufgeschiittet wird. Eine getrennte, gleichzeitige Zugabe ein-

zelner Pulverfraktionen iiber verschiedene Rinnen erwies sich

f als weniger'geeignet.

~ Nach dem Fiillen wird die Pulverséuie mit einen Stempel von ge-
| eignetem Gewicht beschwert und unter den gewiinschten Bedingungen
verdichtet. Beim el. dyn. Vib. werden hierbei Frequenzen zwischer

100 und 4000 Hz in stetigem Wechsel durchfahren. Die Bestimmung
der mittleren Dichte erfolgte in der Regel durch Messung der

- Ldnge und des Gewichtes der Brennstoffséule, eine direkte Er-
mittlung durch )”-Absorption diente in Einzelfédllen zum Vergleic]
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Die Dichteschwankungen wurden mit Hilfe der Absorption der
r%Strahlen einer Cs-Quelle festgestellt, wobei es mndglich
war, Uber einen Schreiber ein Dichteprofil des Stabes auf-
zuzeichnen und mit einer numerischen Integrationseinrich-
tung direkt die Dichteschwankungen liber Stababschnitte ver-
schiedener Lénge auszudrucken. Auf diese Jeise konnten so-
wohl ortliche als auch integrale Dichteschwankungen erfaf(it
werden. Die bei der JP-Prﬁfung verwendete Blende und die
eingestellte Priifgeschwindigkeit fiihrte bei der Aufnahme
der Dichteschwankungskurven zu einer Mittelung iiber Léngen-
abschnitte von 6 mm. |

' 2.1.2 Versuchsergebnisse -
2.1.2.1 EinfluB der Pulvermischung .

Mit den in Tabelle 2 aufgefiihrten Korngemischen lieBen sich
" die unten zusémmenges%ellten Brénnstoffdichteh erzieled, -

Hiillrohr . Pulver- Vibrationszeit nittlere Dichte

nischung [1in] [% th. DJ

Stahl : :
18x0,3x1000mm I Co 20 » : 84

I1 20 | 80

IIT 10 85

IV 10 87
Stahl .
12x0,4x2000mm ITT. ' 20 _ 88

Iv ' 20 89,5
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Bel der Auswertung dieser Ergebnisse null noch der Zeiteinflul
(siehe Abschnitt 2.1.2.2) beriicksichtigt werden.

Die liischungen III und IV zeigen demnach das giinstigste Ver._
halten, wobei sich die Mischung IV infolge ihres grdberen
Korns filr die verwendeten Hlillrohrdimensionen der Mischung
III etwas liberlegen erwies.

Q 2.1.2.2 Verfahrenseinfliisse

Zeit

In der Zusammenstellung ist am Beispiel von zwei Versuchen

der EinflulBl der Vibrationsdauer auf die mittlere Dichte ge-
zelgt. Die Ergebnisse wurden an Stahlrohren 18 x 0,3 x 1000 mm
mit der Pulvermischung III gewonnen,

Vibrationszeit mittlere Dichte [% th.D,)
Min. Rohr 5 18 Rohr S 6
0 (nach dem 83,1 82,3
Einfiillen)

5 84,7 84,2
15 86,4 85,7
20 86,8 86,2
40 87,6 . 86,7
60 88,3 ° 87’5
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Eine gleichzeitige Verfolgung der integralen Dichteschwankungen
ergab, daB diese bei Vibrationszeiten von ilber 15 Min. merk-
lich ansteigen. Als Ursache hierfiir miissen wohl Entmischungs-
vorgéngevim Brennstoff angesehen werden., Der glinstige EinfluB
der Vibrationsdauer auf die mittlere Dichte kann also nur bis
zu einer Vibrationsdauer von 15 Min. gefahrlos ausgenutzt wer-
den, um bei Herstellung einer grofBen Serie von Brennstédben
Schwankungén in der mittleren Dichte der einzelnen Stdbe durch
sorgfdltige Abstimmung der Vibrationszeit éuszugleichen.

Stempelgewicht, Spalt

Wie Versuche mit verschiedenen Stempelgewichten (3; 5; 7,5 kp)'
und verschiedenen Spalten zwischen Stempel und Hiillrohr (25,
50, 75 /um) ergaben, wird bei einer Spaltweite von 50 ,u die
glinstigste Dichteverteilung erzielt, hierbei bleibt die Last
ohne merklichen Einfluf. Die schlechtesten Ergebnisse treten da-
gegen bei einer Kombination des engsten Spaltes (25 /um) mit

" dem kleinsten Gewicht (3 kp) auf.

2.1.2.3 EinfluBB der Bauart des Verdichters
5)

Verwendung derselben Pulvermischung in allen Hiillrohren der

Grunds&dtzlich wurden im Einklang mit &lteren Befunden bei
angegebenen Abmessungen mit dem el. dyn. Vib. und dem pn.Vib.
etwa die gleichen mittleren Dichtewerte erreicht, allerdings
muBten beim elektrodynamischen Ger&dt hierzu etwas'grﬁBere Vi-
brationszeiten angewendet werden.

Die Dichteschwankungen iiber die Rohrlénge unterscheiden sich
jedoch je nach Art.des Vibrators. In den Abb. 20 bis 24 sind
die Verhdltnisse anhand von schematisierten und gemessenen
Dichtekurven fiir Rohre mit 1800 mm langen Pulversdulen ver-
deutlicht. In den MeBkurven sind die integralen Dichte-

-
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schwankungen (Basis 20 cm) wiedergeben. Beim el.dyn. Vibrieren
wird eine im wesentlichen 5-formige Verteilung festgestellt,
wobeil die S~Form von Fall zu Fall mehr oder weniger deutlich
ausgeprdgt und die Lage des Maximums zum Rohrende oder zur
Rdhrmitte hin verschoben sein kann. Auf die Ausbildung des

S scheinen die Rohrdimensionen und die Pulvercharakteristik
einen gewissen EinfluB zu haben \Abb. 21 und 22, Abb 37). Bei
Rohren mit nur 1500 mm Linge beobachtet man einen etwa analogen
Verlauf der Dichteschwankungen, bei kiirzeren Rohren treten je-
doch uneinheitliche Verhdltnisse auf, wie sie aus Abb.23 fir
Rohre mit nur 1000 mm langer S&ule hervorgehen.

Beim Arbeiten mit dem pneumatischen Vibrator stellt sich eine
etwa U-formige Dichteverteilung mit einem Minimum in der Stab-
mitte ein, wie sie Abb. 24 als Beispiel zeigt.

Die Werte der integralen Dichteschwankungen sind in beiden
Fdllen etwa gleich. Flr die ortlichen Dichteschwankungen wer-
den unter den in abschnitt 2.1.1.2 genannten Prufbedingungen
gewthnlich + 2 % gefunden, wobei am auf dem Vibratorkopf fest-
gespannten Rohrende beim el. dy». Vib. manchmal Aibweichungen
bis 6 % vorliegen. Auf Grund der etwa gegenliufigen Dichte-
schwankungen bei den verschiedenen Vibratortypen 188t sich
durch Kombination der Verfahren eine Verbesserung der U02-
Verteilung erreichen, glinstig erweist sich hierbei el.dyn.Vor-
und pneumatisches Nachvibrieren.

2e1.2.4 Einflu3 der Geometrie der Hiillrohre

Diese Versuche wurden durch die versp#dtete Auslieferung der
bestellten Hiillrohre stark behindert. So war es aus Zeitmangel
nicht mehr mdglich, fir die verschiedenen Rohrabmessungen be-
sonders abgestimmte Pulvergemisché'zur Erzielung optimaler
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Dichtewerte zu erarbeiten. Flir alle rohre wurden vielmehr die
-aus mehr wirtschaftlichen Gesichtspunkten heraus aufgesteliten
Mischungen III und IV (Tabelle 2) verwendet, wobei die lischung
III fiir Rohre mit auBendruchmessern € 10 mm, Mischung IV fir
Rohre mit einem Durchmesser 2 10 mm zur anwendung kam.

Die durchgefﬁhrten Versuche lassen sich wie folgt aufteilen:

a) Zur Ermittlung des Einflusses des Hiillmaterials wurden die
" unter b) bis d) beschriebenen Arbeiten mit Rohren aus
- 18 8 CrNi Stahl und Zry-2 ausgefiihrt. |

b) Bestimmung der Auswirkung des Hullrohrdufchmessers auf
mittlere Dichte und Dichteschwankungen an Rohren aus
1) nichtrostendem Stahl mit &.D. 8, 11, 12, 15, 18 mnm,
Zustand: abgeschreckt und leicht kaltverfertigt, Pulver-
séulenlénge 1800 mm, Wanddicke 0,3 mn.
2) Zircaloy-2 mit &.D. 10, 12, 14 mm, Wanddicke 0,6 mm,
Zustand: rekristallisiert, Pulversidulenlidnge 1800 mm.

¢) Ermittlung des Wanddickeneinflusses an Rohren mit einem
gufleren Durchmesser von 12 mnm aus
1) nichtrostendem Stahl mit Janddicken von 0,2, 0,3, 0,4
und 0,5 mm und einer Pulversdule von 1800 mm Lé&nge.
2) Zircaloy-2 mit Janddicken von 0,4, 0,54, 0,6 und 0,8 mn
und einer Pulversiule von 1800 mm Linge.

d) Bestimmung der Auswirkung der Pulversiulenlidnge an nohren
mit 12 mm &.D, und 0,3 mm Janddicke (18 8 CrNi Stahl) bzw.
0,54 mm (Zircaloy-2) bei S&ulenléngen von cu. 500, 1000
und 1800 mmn.

Zu diesen Arbeiten wurde meist der el.dyn.Vibrator herange-

zogen, einzelne Vefgleichsversuche nit dem pn.Vib, dienten
zur Zrgidnzung der Befunde. Jeder lle8punkt wurde mit einer
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Serie von mindestens 10 Einzelversuchen nach folgenden Jchema
"belegt:

Nie ersten beiden rohre einer serie wurden mit 15 lLiin. Vibra.—~
- tionszeit verdichtet, die hierbei erzielte mittlere Dichte

wurde als Optimalwert angesehen. Bei der llerstellung der fol-
genden 8 Stébe sollte dieser Jichtewert bis auf mindestens

0,5 % th. D. angendhert werden. Dazu wrren meist wesentlich
kiilrzere Vibrationszeiten von in einzelnen Fédllen nur etwa

4 tlin., erforderlich. Die in den Diagrammen eingetragenen Punkte
sind llittelwerte aus allen 10 lieflergebnissen und liegen also
etwas unrer den ereichbaren Optimalwerten. Die Lrgebnisse sollen

anhand der Abbildun;en 25 bis 30 beschrieben werden,

Sowochl bei Stahlrohren, als zuch bei IlUllrohren aus Zpy-2
beeinflullt die Geometrie des rohres die Brennstoffdichte,

doch unterscheiden sich die Befunde bei den beiden llaterialien
grundsédtzlich, Bei Zry-2 :dohren nimumt die erreichbare End-
dichte mit steigendem Durchmesser zu (Abb. 25) und nit gréBer
werdender Wandstdrke ab (ibb. 26). Bei Stahlrohren ist im
vergleichbaren Bereich kein systematischer LinfluBl des Durch-
messers auf die Znddichte festzustellen (Abb. 27), der etwas
uneinheitliche Verlauf der Kurve ist wohl auf die unterschied-
liche Vibrationszeit (sieche Seite 26) zuriickzufithren. Der in
Abb., 27 fir Rohre 8 x 0,3 mm eingetragene liittelwert 1d5t sich
nicht ohne weiteres nit den anderen .ngaben vergleichen, da
flir diese Rohre nicht wie sonst die lulvermischung IV, sondern
die Mischung III verwendet wurde. lLiit zunehmender Wandstéarke
wird bei Strhlrohren im Gegensatz zu den Befunden bei Zry-2

die erreichbare Dichte grofer (Abb. 28).
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- Die L&nge der Pulversﬁulé hét unter den gegebenen Bedingungen

bei Zry-2 Rohren nur einen geringen (Abb. 29), bei Stahlrohren
. : . . —
einen merklichen EinfluB auf die Enddichte (Abb. 30).

Die Abweichung der einzelnen Versudhsergebnisse von den in den
Abb. 25 bis 30 eingetragenen liittelwerten liegt innerhalb der
Grenzen + 0,5 % th. D., sie ist jedoch meist merklich inner-
halb dieser Werte. In Abschnitt 2.1.2.3 wurde schon darauf
hingewiesen, daB die Ausbildung der Dichteverteilung durch die
Geometrie des Rohres beim el.dyn.Vibrieren nur wenig bee:nfluft
wird.

2.1.3 Untersuchungen an Rohren mit vibrationsverdichteten UO2

Fir die Beurteilung von Brennstidben sind unter anderen Punkten
der Zustand der Hiille und der Feuchtigkeitsgehalt des Brenn-
stoffs wichtig. An einigen Proben wurde daher die Beeinflus-
sung der Hiille durch das Vibrieren gepriift und der Feuchtig-
keitsgehalt des UO2 sowie die Wirkung verschiedener Punpbe-
"handlungen untersucht.

2.1.3.1 Hullrohrbeschadigung beim Vibrieren

Bei der Ultraschallpriifung an Hlillrohren aus Stahl und Zry-2
im Neuzustand sowie nach dem Vibrieren und sorgfaltigen Ent-
leeren wurden keine durch das Verdichten entstandenen Fehler
festgestellt., Die Empfindlichkeit der Anlage gestattete hier-
bei noch die Registrierung von Fehlern auf der Innenseite

der Rohre mit ca. 15 /u Tiefe. Die mittlere Rauhtipfe (Ra)
von Stahlrohren e?héhte sich in der Stempelzone bei 50 /u m
Spalt zwischen Stempel und Rohr wnd einem Stempelgewicht wvon
5 kg von anfangs 1 bis 2 /um auf 2 pis 4 /um nach dem Vibrieren.
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2.1.3.2 Feuchtigkeitsgehalt von vibrationsverdichteten Brennstiben

In ibhdngigkeit von der Ivakuierungszeit wurde der Jasserge-
halt des Brennstoffs bei Rohren mit 12 mn &.D. filr verschie-

~ dene Stabléngen beil Aushelztempercturen bis 100°C bestimnmt.
Hierzu wurden an einem Ende dicht verschweiflte Probestdbe m't
~einer Rotationsvakuumpumpe evakuiert und gleichzeitig erwdrnt,

anschlieflend verschlossen und in eine kleine, mit der Feuchtig-

- keitsmeBzelle (siehe abschnitt 1.4) verbundene Glovebox iiber-

fihrt. In dieser Glovebox konnten die otédbe unter irgonatmos-
‘phére angebohrt und Proben von ca., 20 g Gewicht zur Feuchtig-
“ keitsbestimnung entnommen werden. Die Probestibe wiesen Lingen
von 550, 1160 und 1650 mn auf, sie wurden bei 25, 50 und 100°¢
iiber 1, 4 und 16 Stunden hinweg evakuiert. Die Rohre waren nit
der Pulvernischung IV von 85 % th. D. und einen Jassergehalt
von ca. 25 prn gefuilt. An jeden Stab wurde an 3 Stellen Pulver
fiir die Jasserbestimiung entnommen. Die Abb., 31 gibt die Ver-
suchsergebnisse nach verschiedenen Pumpzeiten bei 25°C fir
550 mm lange Rohre wieder, in der aibb., 32 ist die Jirkung der
~"Ausheiztemperatur bei diesen Rohren gezeigt. Die Stellen der
Probenahme sind in den Abbildungen skirziert. Linen Vergleich
der Verhdltnisse bei verschieden langen Rohren beziglich Aus-
heiztemperatur und -Zeit gestatten die aAbb. 33 und 34. Die hier
eingetragenen Punkte entsprechen den Ilittelwerten der 2us den
3 IleBstellen jedes Stabes gewonnenen Lrgebnisse.

© Demnach wird mit zunehmender Punpzeit der Feuchtigkeitsgehalt
‘erniedrigt. Jird dus iohr wihrend des Evakuierens erwérmt,

so 1l&3t sich eine raschere Trocknung erzielen. Bei langen l'ul-
versidulen ldauft die Trocknung erwartungsgemidl langsan ab.
Auffallend ist, dall an der pumpseitigen Stelle der Probenahme
- imnmer der hochste Jassergehalt vorliegt (Abb. 31, 32)., Diese

~Brscheinung kann durch Zntmischungsvorgdange hervorgerufen sein,



Der Feuchtigkeitsgehalt feiner Pulver ist stets groler, a3 der
mit groberem Korn (siehe Abschnitt 1.4, Abb. 15). Wie Siebana-
lysén zeigten, traten an der Stelle 1 der Frobenahme durch-
schnittlich etwa 14,5 ;4 Feinanteil mit < 0,074 mm Kerndurch-
nesser auf, wihrend der Sollwert fiir diese Fraktion 23 % betrug.

2.2 nundhdmnern von Brennstdben aus vibrationsverdichteten UO2

Eine Nachbtearbeitung der Brennstidbe durch eine plustische Ver-
formung bringt eine merkliche Steigerung der Brennstoffdichte
gegeniiber den nur vibrationsverdichteten Zustand mit sich. Der
Einflull des Verformungsgrades auf die Dichte des Brennstof{fs

)

gen-ergidnzenden Untersuchungen zu diesenm Problem wurden jetzt

. 1 o
war schon aus vorangegangenen arbeiten bekannt ’. Neben eini-
vor allem die Dichteschwankungen von gehédnmerten Stdben ge-
prift und die Besch&adigungen der Hillrohre durch die Verfornung
'untérsucht, sowie einige Versuche zur Frage des Himmerns auf

eine vorgeschriebene Léadnge durchgefihrt.

2.2.1 Mittlere Dichte und Dichteschwankdngen von rundgehémmerten
Brennstédben

Im Rahmen dieser Versuche wurden insgesamt etwa 100 meist durch
el.dyn., teil~eise auch durch pn. Vibration vorverdichtete
Stdbe hergestellt und geprift, wobei unabhéngig vom Rohrdurch-
messer bei der llehrzahl der Proben die Tulvermischung III ver-
wendet wurde., Diese Festlegung wurde getroffen, um die Gefahr
der Hiillrohrbeschadigung durch die Grobfraktion zu vermindern.
Einige wenigé Versuche mit IMischung I und IV dienten zum Ver-
gleich. _

Die Verfbrmung‘wurde auf einer Vierbacken-Rundhédmmermaschine

von Typ Alkett dH 12 durchgefilhrt, wobei sich wyuerschnittcreduk



tionen bis zu 20 5 in meistens 3 Hammerschritten erzielen liefBlen.

Eine stédrkere Reduktion des yuerschnittes bringt bei den vor-
liegenden ausgangsdichten des Brennstoffs keine wesentliche
oteigerung der Enddichte mehr mit sich1), erhoht jedoch die
Gefahr der Hillrohrbeschddigung sehr stark. Brennstoffdichten
von etwa 91 5 lieBen sich in Hillrohren aus Stahl und Dichten
von iiber 92 4 in Rohren aus Zry-2 reproduzierbar herstellen.
In Abb. 35 und 36 sind einige typische Ergebnisse dargestellt.
Jeder der eingetragenen lleBpunkte stellt einen llittelwert aus

10 Einzelversuchen dar.

Aus Abb, 35 geht hervor, daB die Wandstdrke der Hiillrohre
keinen Einflul3 auf den Verdichtungsvorgang ausiibt. wWeiter
zeigte sich, dall Stahlrohre mit 12 mn &4.D. und llischung III
ihre hochste Dichte schon nach ca. 10 % Verformung erzielt
haben, wdhrend bei Rohren mit 15 mm &. D. und liischung IV die
Verdichtung auch bei einer Verformung von 20 5 noch nicht
abgeschlossen ist. DrwartungsgemilB ist die Nachverdichtung
durch das Hammern bel niedrigeren .wusgangsdichten des Brenn-
stoffs etwas hoher als bei rohren mit hoher Vibrationsdichte.
auf die Dichteschwankungen wirkt der Verformungsvorgang sehr
stark ausgleichend, doch bleiben die typischen, durch die Bau-
art des Vibrators bedingten Dichteschwankungskurven der Stdbe
(siehe abschnitt 2.1.2.3) auch nach dem Himmern erhalten. Die
Abb., 37 bis 39 geben die Verhdltnisse am Beilspiel von el.dyn.
(Abb. 37) und pneunatisch (Abb. 38) vibrationsverdichteten
Stdben mit Zry-2 Hiillen vor und nach dem Himmern (Abb. 39)
wieder. Es ist hier wieder der Verlauf der integralen Dichte-
schwankungen in Stababschnitten von 20 cn Lénge aufgetragen.
Bei Verwendung von Illillrohren aus otahl lassen sich analoge

Ergebnisse gewinnen.



2.2.2 Rundhdmmern auf Lé&nge

Bei der Herstellung von Brennstdben durch Rundhidmmern besteht
das Problem, die Fertigung so zu lenken, dall vorgegebene

Grenzen fiir Liange und mittlere Dichte nit geringer ausschull-
rate eingehalten werden und eine Bearbeitung des gehédmmerten

Stabes an seinen Bnden mdglichst entfallen kann.

Der Zusammenhang zwischen Vibrationsdichte und Dichte sowie
Langung nach dem Hamiern mu also bekannt und reproduzierbar

sein.

Die Auswertung der durchgefihrten Himrierversuche ergab, dal
sich beil St&ben von 2000 mnm Lange tei konstanter Verformung
die Ldngung nicht genigend genau reproduzieren 1ldBt und nit
Abweichungen von + 10 mn auch dann gerechnet werden mul3, wenn
die Ausgangsdichte auf + 0,2%bkonstant ist. Die Schwankungen
der in'enmstoffdichte erscheinen dagegen durchaus vertretbar,

4

sie liegen bei + 0,4 th, D. flir den erwihnten Bereich der

Ausgangsdichte., Diese Aussagen treffen filir Hiillrohre aus Stahl
und Zry-2 zu. '

Linige Versuche mit Jtiben von nur 1000 mn Linge und Stahl-
hiillen der Abmessung 18 x 0,3 mm nachen es jedoch wahrscheinlich
dalBB unter diesen Bedingungen evtl. eine Nachbearbeitung ent-
fallen kann. Die beobachtete Lingung schwankte hier in den
Grenzen von ca. + 1 r1 bel einer Querschnittsverminderung von

14 %, Diese Befunde bediirfen jedoch noch der Zrhirtung.

2.2.% Hullrohrbeschéddigung beim Rundhémmern

Die starke Beanspruchung des Ilillmaterials beim Rundhammern
bringt die Gefahr von Beschiédigungen der Illle insbesondere

durch die Korner des Grobanteils der Pulverfilllung mit sich.



Das Ausmall der Schidden wurde in besonderen Versuchen an Rohren

aus otahl und Zry-2 ermittelt.

Versuche mit HUllrohren aus S5tahl

Rohre der .ibmessung 12 x 0,4 x 2000 mm aus 18 8 CrNi Stahl,

W.Nr., 4550 wurden zunfchst inm leeren Zustand mit Jirbelstron

*)

86,3 bis 87,1 5 th. D. wurden die Rohre auf einen .ufendurch-

auf Fehler untersucht. Nach dem Vibrationsverdichten auf

messer von 10,8 mm entsprechend 18,8 ¢ _uerschnittsreduktion
kalt gehidmmert. Die Brennstoffdichte betrug danach 90,6 bis
91,7 % th. D. Der Verformungsgrad nulte sich nach den zur Ver-
fligung stehenden lle3einrichtungen richten und war deshalb so
hoch gewdhlt. Die VWirbelstrompriifung erfolgte nit liellfrequenzen

von 10 und 30kHz, Jjeweils ohne und mit llagnetisierung.

Aus den Ileszungen an den leeren rohren ging hervor, dafll dus
Rohrmaterial eine merkliche Zahl von ferriti.:chen Linsch® issen
aufwies. Eines der Rohre mit Nr. 153 zeigte einen nicht niher
identifizierten Defekt, der wahrscheinlich auf seiner innecren
Oberflidche lag. In den .bb. 43 und 41 sind die Prifdiagramne
der beiden Rohre wiedergeseben. Die 3ezeichnungen a bis d

beschreiten die Priifbedingungen

a) 10 h Hz ohne llagnetisierung
b) 10 h Hz mit llagnetisierung
c) 30 h Hz ohne llagnetisierung
d) 30 h Hz mit Ilagnetisierung

*)

Diese Wirbelstrompriifungen wurden freunfilicherweise vom
Institut Dr. Forster, Reutlingen durchgefiihrt.



Die Priifschriebe derselben Rohre nach dem Himmern zeigen die
Abb. 42 und 43, die Empfindlichkeit des Anzeigegeridtes ist
hierbei anf ca. 1/8 gedrosselt. Nach dem Hiammern liefen alle
Rohre starke Unregelm&Bigkeiten erkennen. Der im leeren Rohr
153 festgesteilte Fehler trat jetzt nicht mehr hervor, dagegen
wurde an einem anderen Rohr mit der Nr. 151 ein sehr starker
Defekt festgestellt.

Die Verformung durch das Himme rn beeinflulBte die Wandstarke

der Rohre kaum, an Querschliffen wurde zwar an einzelnen Steller
an denen sich groBe Ksrner in die #and eingedriickt hatten,

 Werte von nur 0,384 mm gemessen, doch lag die mittlere Wand-

dicke noch bei 0,396 mm. Abb. 44 gibt Querschliffe durch einige

derartige Eindriicke wieder. Diese Beschiddigungen weisen Tiefen

bis ca. 16 /o auf. In Abb. 45 ist eine Stelle der inneren

Rohroberflédche der fehlerhaften Zone von Rohr 151 gezeigt.

Der abgebildete Fehler hat eine Tiefe von etwa 80 /um.

Den EinfluB der H&mmerbehandlung auf die mechanischen Eigen-
schaften der Stahlrohre verdeutlicht die folgende Zusammen-

stellung:
Ligenschaften Ausgangszustand nach dem Hammern
HY  kp/mn® 264 - 294 296 - 336
o *
5 0,2 kp/mn® 59 - 60,5 -
B kp/mm 19,5 86 - 87,5
*
Bruchdehnung % 45,4 42,58
* gemessen an Rohrabschnitten
AZerreinroben aus dem aufgeschnittenen Hiillrohr heraus-
) gearbeitet.




Versuche mit Hiillrohren aus Zircaloy-=-2

Untersuc hungen iiber den Zustand der Hiille wurden unter Verwen-
dung von Rohren mit 11,7 mn &.D. und 0,62 mm Jandstdrke ausge--
fiihrt. Diese wurden auf Brennstoffdichten von 86,7 - 86,9 %

th. D. vorvibriert und anschlieBlend durch fHundhimmern mit einer
Querschnittsreduktion von 13,2 % auf 92,4 bis 93,0 * th. D. nach-
verdichtet. Bei der Untersuchung von Querschliffen dieser Rohre
wurden zahlreiche Fehler bis ca. 30 /u Tiefe auf der Hullrohr-
innenfl&dche infolge Beschddigung durch einzelne Korner fest-
gestellt. Diese Beschiddigungen sind im Durchschnitt merklich
stidrker als die bei den Stahlrohren beobachteten, was sich

mit der geringeren Hirte und Festigkeit des Zry-2, verglichen
mit der von Stahl, erkliren 1HBt. Die Vickershirte der Rohre
erhdhte sich durcn die Verformung von 190 = 215 kp/mm2 auf

210 - 235'kp/mm2.

Die Versuchsergebnisse lassen folgende owchliisse zu:

Bei der Verformung von Brennstdben mit lletallhiillen durch
Rundhémmern tritt eine leichte Verfestigung des Hiillmaterials
ein. Auf der Rohrinvenwsnd konnen Beschiddigungen durch UO,-
Korner der Grobfiaktion entstehen, die bei den hier angew;n—
deten Querschnittsreduktionen noch im Rahmen der zuldssigen
Grenze (10 % der Wanddicke) blieben, jedoch bei der an Stahl-
rohren durchgefiihrten vWirbelstrompriifung schon bemerkbar wurden.
Es mufl jedoch auch bei vorher gepriiften und fur einwandfrei
befundenen Rohren mit dem Auitreten grollerer Schdden gerechnet
werden, Dies verlangt eine Prufung der fertigen Brennstidbe auf
den Zustand des Hilllmaterials. Da hierfiir jedoch das Ultraschall
verfahren wegen des mechanischen Kontakts zwischen Hiille und
Brennstoff ausscheidiet, komnt nur die Prifung mit Jirbelstrom
infrage., Fur austenitische Stdhle und Nickellegierungen ist
dieses Verfahren sehr wohl brauchbar, es liefert bei Zirkoniunm-
legierungen allerdings weniger befriedigende ILrgebnisse.



3, Diskussion der Ergebnisse

Schmelzen

Das ausgearbeitete Verfahren liefert ein Produkt, das bezliglich
seiner Reinheit mit dem von anderer Seite angebotenen llaterial
durchaus vergleichbar ist. Sowelt bekannt, wird das im Handel
erhdltliche geschmolzene UO2 in Lichtbogendfen hergestellt,
wobeil groBe Verdampfungsverluste auftreten. so stellt z. B, -

die Norton Companyg)

etwa 400kg geschmolzenes UO2 in einen
groBen Lichtbogenofen in einem einzigen oSchmelzvorgang her.

10 % dieser lenge verdampfen wihrend des Prozesses und missen
in einem kostspieligen Staubsammelsystem aufgefangen werden.
.Demgegenuber kOnnen bei dem hier beschriebenen Verfahren des
Schmelzens im direkten Stromdurchgang Verdampfungsverluste
vernachlissigt werden. Die Kapazitdt der Einrichtungen gestat-
tet 2., 4t., die Herstellung von ca. 35 kg geschmolzenen UO2

pro Schicht, es erscheint jedoch technisch durchaus mdglich

und vorteilhaft, diesen Wert durch Lrstellung einer groleren
Anlage noch anzuheben.

Wie bereits in Abschnitt 1.2 erwdhnt, bietet fiir den Fall einer
Produktion groBeren Umfangs die Pulvervariante gegeniiber der
Pelletmethode gewisse Vorteile, die vor ullem in der einfacheren
Behandlung des Riicklaufs und einer Vereinfachung des Verfahrens
bestehen., Ein weiterer Vorteil der Tulvervariante ist, daB3 sie
sich auch zur Verarbeitung von UO2 eignet, des in Form von ge-
sinterten oder geschmolzenen Stiicken vorliegt. Hierbei mull
lediglich eine grobe Zerkleinerung vorgenormen werden, und ein
Zusatz von Frischpulver ist nicht notig.

Vibrieren

Die systematischen Versuche iiber den EinfluBl der Hiillrohr-
geonetrie auf die erreichbare mittlere Dichte wurden durch

das verspidtete Eintreffen der bestellten Rohre stark behindert.
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Auf Grund der gewonnenen Ergebnisse kann jedoch geschlossen
werden, daB sich mit den verwendeten Pulvermischungen zumindest
in einigen der gepriiften Rohrabmessungen Dichtewerte erzielen
lassen, welche zwar die in der Literatur angegebenen Hochst-

_ g4 4 %) 5) 10) 11)

erreichen, aber doch zu der Erwartung berechtigen, daB Dichten

werte aus Einzelversuchen von 92 - nicht
gwischen 88 - 90 % nach weiterer Entwicklung routinem#dBig er-
zielt werden kOnnen. Hierbei ist noch zu beriicksichtigen, daB
einmal die Leistung der verwendeten Vibratoren unter der von
an anderen Stellen benutzte1 Gerdten liegt und daB zum anderen.
die Kornverteilung der Pulvermischungen nicht an die verschie-
denen Hillrohrdimensionen optimal angepallt waren, sondern noch
einen relativ einfachen Aufbau bei guter Wirtschaftlichkeit
besaBen. Besonders die Verwendung stirkerer Vibratoren wéire
ein wesentlicher bchritt zur Verbesserung des Verfahrens, da
dann unter Umsté&nden mif noch einfacheren Gemischen gearbeitet

12) 13)

werden kann .

Hammern

Die Erhohung der Brennstoffdichte von vibrationsverdichteten
Staben durch Rundhdmmern erschien in der Vergangenheit haupt-
sdchlich deshalb erwinscht, weil hohe UOZ-Dichten von etwa

93 bis 95 % erzielt werden sollten, um die Gleichwertigkeit
von Pulverstdben gegeniiber solchen mit Pelletfiillung sicher-
zustellen., Mit der immer mehr verstarkten Forderung nach hohen
Brennstoffabbridnden hat sich diese Zielsetzung jedoch etwas
géwéndelt und es erscheinen jetzt Brennstoffdichten von 89 bis
90 % als durchaus geniligend. Diese Jerte liegen,in einem Boreich
der heute durch Vibrieren allein im technischen MaBlstab teil-
weise schon erreicht wird bzw. erreichbar erscheint. Neben
einer ErhShung der Brennstoffdichte bewirkt das Hammern auch

eine Ausgleichung der Dichteschwenkungen im Brennstoff, doch
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ist mit diesem Vorteil die Gefahr der Hillrohrbeschddigungen
verbunden. ./ie die beschriebenen Untersuchungen gezeigt haben,
macht die Gefahr der Beschiddigung der Rohre durch den Brenn-
stoff einen weiteren Priifprozefl nach dem HiZmmern erforderlich,

der die Funktionstichtigkeit der St&abe sicherstellt.
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Tabelle 1

Aufwand fiir die Herstellung von geschmolzenen UO2

Pelletvariante |[Pulvervariante
Material Einsatz [kg) 15,2 31
Ausbeute [kg] 8,2 (55%) 9 (29%)
Zeit ochmelzzeit
pro Charge [Miﬁ] 59 68
Energie [th/kg geschn. UO2] 3 3
lasser [mB/kg geschn. UO2) 2,8 2,8
Arbeitszei |[lannstunde/kg UO,] i 0,75
Tabelle 2 Kornverteilung der verwendeten Pulvermischungen
Anteil Kornung
fGew.%] mesh [mm]
Mischung I a | ungesiebtes llahlprodukt, hergestellt in
Backenbrecher mit Spaltweiten von 1 bis 1,5
bzw. 1,5 bis 2 mm
Mischung 11 70 3,0 bis 2,0
30 < 0,06
Ilischung III 40 2,0 bis 1,2
20 1,2 bis 0,8
15 054 bis 0,2
25 0,06
Mischung IV 35 6-8 3,33 bis 2,36
25 8-12 2,36 bis 1,40
5 12-20 1,40 bis 0,83
12 32-60 0,50 bis 0,25
23 200 <0,074




ANHANG

Vergleich der Herstellungskosten von Brennstidben

mit U02—Pellets und vibrationsverdichtetem Pul-

ver aus geschmolzenem UQ,_

Die Kostenabschdatzung setzt eine gleichgroBe fortlaufende Pro-
duktion von St&dben filir beide Varianten voraus. Hierbei sollen
pro Tag 50 Brennst&be mit leicht angereichertem UO2 (Anreiche-~
rungsgrad 2 bis 5 %) und Zry-2 Hiillen erzeugt werden. Die aus
der geringen Differenz der Dichte resultierende unterschied-
liche Brennstoffmenge pro Stab soll durch leichte Erhshung des
Anreicherungsgrades im vibrierten Brennstoff ausgeglichen werden
Die Abschétzung schlief3t die Punkte Konversion, Brennstoffher-

- stellung, Stabherstellung, Hillrohre und Kontrolle, sowie Schrot

aufarbeitung ein, beriicksichtigt jedoch nicht}die Assemblierung
der St&dbe zum Brennelement sowie Kapital- und Brennstoffkosten.
Im einzelnen werden folgende Schritte erfaBit:

1. Konversion Herstellung von U02—Pulver aus UF6

2. Brennstoffherstellung
a) bei Pellets:

Pressen, Sintern, Schleifen

b) bel geschmolzenem UO,:

Schmelzen, Sintern, Vorbrechen, Homogenisieren, llahlen

3, Stabherstellung

3.1 Hullmaterialvorbereitung:



3.3

4.
4.1

Bearbeitung der Rohre, Herstellung der Stopfen

SchweiBen:.

Durchfiihrung der Arbeiten in einer halbautomatischen Schweil-
vbrrichtung

Pumpzeit: 15 Stunden

Linfiillen

a) bei Pellets
Einfiillen der Sinterkdrper in die einseitig verschlossenen
Hiillrohre '

b) bei geschmolzenem U02: |
Mischen der Pulverfraktionen und Einvibrieren in die Stdbe
auf eine mittlere Dichte von 87 - 88 % (hierbei ist eine
Jiederholung dieses Schrittes bei 15 % der Stdbe infrlge
ungeniigender Dichte oder Dichteschwankungen eingeschlossen),
sowie Priifung der Dichteschwankungen mit )V-Strahlen an

100 % der Stibe.

.Hu11rohre und Kontrolle

Materialkosten fiir Rohre und Stopfen
Fir Rohre sollen bei beiden Varianten die gleichen Spezi-

fikationen gelten.

Kontrolle des Hiillmaterials, Zwischenkontrollen wdhrend der
Fertigung (ausgenommen Dichtepriifung bei vibrierten Stidben),
Endkontrolle der fertigen Stébe.

Schrottaufarbeitung

Chemische Aufarbeitung der nicht mehr im Prozel verwendbaren

UOz—Mengen



Die Abschitzung ist durchgefiihrt fiir Stdbe mit 2000 mm Linge und
inneren Durchmessern von 12,5 und 9mm. '
In den Tabellen a4 1 und A 2 sind die Herstelluungskosten nach
folgendem Verfahren zusammengefalBlit: Der Wert flr Pelletstidbe
gilt als Standardwert und wird gleich 100 % gesetzt. Pir die
einzelnen Fabrikationsschritte sind die Einsparungen bzw. Ver-
teuerungen, welche die Herstellung von Stédben mit geschmolzenem
und gemahlenen UO2 verursacht, antéilméBig angefiihrt. Die Summe
der Veradnderungen ist als LEndwert angegeben.

Aus den Tabellen geht hervor, daB die Herstellung von vibrations-
verdichteten Brennstiben mit etwa 6 % geringeren Kosten durchzu-
fihren ist, als die von Pelletstdben. Dies gilt, wenn die sehr
aufwendige Dichteschwankungskontrolle an 100 o der vibrations-
verdichteten otdben durchgefihrt wird. Is erscheint durchaus
moglich, diese Prifung auf 50 5 der Stdbe zu beschrinken, Hier-
durch wire eine-zusétzliche Binsparung von 1,3 % bei den dickeren

und 1,9 % bei den diinneren Stdben modglich.

Pur Stdbe mit geringerem Durchmesser ist abzusehen, daB'sich die
Kostenersparnis durch Schmelzen und Vibrieren des UO2 noch mehr
erhohen wird. ‘

Mir die Beurteilung der beiden Prozesse ist noch wichtig, daB
die Investitionen filir eine Produktion des vorausgesetzten
Unfangs bei dSchmelzen und Vibrieren nur etwa 87 % der fiir

Pellets erforderlichen betragen.



Tabelle A 1 Kostenvergleich zwischen Pellet und Pulverstidben

von 12,5 nm Innendurchmesser

Kosten Pulverstéadbe
Arbeitsschritt Pelletstabe % der Kosten fir
% Arbeitsschritt
1. Konversion
23,4 0
2. Brennstoff-
herstellung 25,3 - 46,6
3. Stabherstel-
lung 7,0 + 104
4, Hiillrohre und
Kontrolle 40,2 0
5. Schrottauf-
arbeitung 451 - 30
100,0 - 5,9
Gesamtveridnderung %
der Kosten f. Pellet-
gstdabe



























































































