PCT

WELTORGANISATION FUR GEISTIGES EIGENTUM
Internationales Biiro

INTERNATIONALE ANMELDUNG VEROFFENTLICHT NACH DEM VERTRAG UBER DIE
INTERNATIONALE ZUSAMMENARBEIT AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS (PCT)

(51) Internationale Patentklassifikation 6 : (11) Internationale Veroffentlichungsnummer: WO 98/10428
2 2, 21/02 Al
G21C 3/62, 21/0 (43) Internationales
Veroffentlichungsdatum: 12. Miirz 1998 (12.03.98)
(21) Internationales Aktenzeichen: PCT/EP97/04652 | (81) Bestimmungsstaaten: JP, KR, US, europiisches Patent (AT,

(22) Internationales Anmeldedatum: 26. August 1997 (26.08.97)

(30) Priorititsdaten:

196 36 563.5 9. September 1996 (09.09.96) DE

(71) Anmelder (fiir alle Bestimmungsstaaten ausser US): SIEMENS
AKTIENGESELLSCHAFT [DE/DE]); Wittelsbacherplatz 2,
D-80333 Miinchen (DE).

(72) Erfinder; und

(75) Erfinder/Anmelder (nur fiir US): GRADEL, Gerhard
[DE/DE]; Poxdorfer Strasse 2, D-91301 Forchheim (DE).
ROPPELT, Alfons [DE/DE], Finkenweg 6a, D-91301
Forchheim (DE). MEINL, Rudolf [DE/DE}; Ringstrasse 11,
D-91325 Adelsdorf (DE).

BE, CH, DE, DK, ES, FI, FR, GB, GR, IE, IT, LU, MC,
NL, PT, SE).

Veroiffentlicht
Mit internationalem Recherchenbericht.
Vor Ablauf der fiir Anderungen der Anspriiche zugelassenen
Frist. Veroffentlichung wird wiederholt falls Anderungen
eintreffen.

(54) Title: NUCLEAR REACTOR FUEL ELEMENT WITH HIGH BURN-UP AND METHOD OF PRODUCING THE SAME

(54) Bezeichnung: KERNREAKTOR-BRENNELEMENT MIT HOHEM ABBRAND UND VERFAHREN ZU SEINER FERTIGUNG

(57) Abstract

In order to increase 1 P
the bum-up potential of fuel b li'
elements, pellets enriched to ‘EE 5%

an unacceptably high degree
are produced on the production
lines (3 to 9) which are designed
to produce large amounts

U/B-Pulver
uUB-POWDER

of nommally enriched fuel.
The unacceptable enrichment
is compensated by mixing
with the fuel (T, P, N) in
the powder mixer (M) at
the production line inlet an

]

amount of absorber material
(U/B powder) such that the
reactivity of the contaminated
mixture does not exceed the
reactivity of a normally enriched
uncontaminated fuel mixture,
Corresponding fuel elements
thus contain larger amounts of

~ 7
|1

=
] 9

these contaminated pellets (or only such contaminated pellets) which can be produced with conventional plants in large numbers (and

hence economically).




(57) Zusammenfassung

Zur Steigerung des Abbrand-Potentials von Brennelementen werden in den Produktionslinien (3 bis 9), die auf die Verarbeitung grofier
Mengen normal angereicherten Brennstoffs ausgelegt sind, Pellets mit unzulissig hoher Anreicherung hergestellt, wobei die unzullissige
Anreicherung dadurch kompensiert wird, da8 bereits im Pulvermischer (M) am Eingang der Produktionslinie soviel Absorbermaterial

(U/B-Pulver) zum Brennstoff (T, P, N) gemischt wird, daB die Reaktivitit der verg
Brennstoff-Mischung normaier Anreicherung nicht {iberschreitet.
vergifteten Pellets (oder nur solche vergifteten Pellets),

hergestellt werden kénnen.

ifteten Mischung die Reaktivitit einer unvergifteten

Entsprechende Brennelemente enthalten dann groBere Mengen dieser

die mit herkdmmlichen Anlagen in groBen Stiickzahlen (und daher wirtschaftlich)
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Beschreibung

Kernreaktor-Brennelement mit hohem Abbrand und Verfahren zu

seiner Fertigung

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Fertigung eines
Kernreaktor-Brennelements mit hohem Abbrand, also z.B. eines
Kernreaktor-Brennelements mit einer Brenndauer von 5 oder
mehr Zyklen, und einer entsprechenden Anreicherung an spalt-
barem Material, die mehr als 5 % U,;; entspricht. Die Erfin-
dung geht dabei von einem Fertigungsverfahren aus, das die

Merkmale des Oberbegriffs des Anspruchs 1 aufweist.

In Druckwasser-Reaktoren werden in regelmdfdigen Absténden
(z.B. jahrlich) einige Brennelemente, deren nutzbarer Ener-
gieinhalt in Form von angereichertem Kernmaterial verbraucht
ist, durch frische, unvergiftete Brennelemente ersetzt. Die
Fertigung dieser unvergifteten Brennelemente 1ist in Fig. 1
dargestellt, wobei von angereichertem Spaltmaterial ausgegan-
gen wird, das in Transportbehaltern T1l, T2, ... Tn bereitge-
halten wird. Diese Transportbehdlter werden aus einer Konver-
sionsanlage 1 angeliefert, in der aus einer Uranverbindung
ein Uranoxid-Pulver hergestellt wird. Das Uran der Uranver-
bindung enth&alt natlrliches Uran (hauptsé&chlich das fur die
Kettenreaktion des Reaktors nicht direkt nutzbare Uran-Isotop
Ussg) , und das fur die Kettenreaktion wichtige Uran-Isotop
U,3s, wobei aus Sicherheitsgrunden der Gehalt an U, das ist
die "Anreicherung", im allgemeinen beschrénkt ist und jeden-
falls einen Maximalwert (im allgemeinen 5 %) nicht uUberschrei-

ten darf.

In der Konversionsanlage 1 wird das Oxidpulver, das z.B. aus

UF. durch Reduktion in einem H,/H,0-Gas erzeugt wird, in einer
Abfullstation 2 in die Transportbehalter T1, T2, ... Tn abge-
fullt, wobei das Volumen der Transportbehalter T1, T2, ... Tn
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2
relativ klein ist (z.B. nur fur 100 kg UO,-Pulver), also in
jedem Fall nur eine unterkritische Menge an Spaltmaterial um-
faft und auRRerdem mit Stdben S und/oder einer Auskleidung aus

Neutronen absorbierendem Material versehen sind.

Die Fertigungsanlage umfafit einen ersten Teil 3 mit einem
Pulver-Lager und Einrichtungen zur Pulververarbeitung, von
denen in Fig. 1 nur ein Pulvermischer M dargestellt ist, z.B.
ein grofler Mischbehalter mit einer Ruhreinrichtung, an dessen
Boden eine Pulvermischung abgezogen wird, die aus dem sorg-
faltig homogenisierten Inhalt der in den Pulvermischer M ent-
leerten Transportbeh&lter Tl, T2,...Tn besteht. Diese Pulver-
mischung kann z.B. uber eine Pulverférderleitung und andere
Einrichtungen des ersten Teils in den zweiten Teil der Ferti-
gungsanlage gefdérdert (z.B. angesaugt oder mittels Druckluft
geblasen) werden. Dabei werden an einer Analysestation 4
standig Proben der Pulvermischung untersucht, um die Homoge-
nitat, Spaltstoff-Anreicherung und Qualité&t der Mischung zu
kontrollieren. Aufierdem kann es erforderlich sein, dem Spalt-
material Gleit- und Presshilfsmittel beizumischen und/oder am

Pulver geeignete Granulierungsmafinahmen vorzunehmen.

Die Einrichtungen dieses ersten Teils der Fertigungsanlage
sind hinsichtlich ihrer Kapazitdt so ausgelegt, daR sie so-
viel Pulver aufnehmen koénnen, daff eine Fullung aus hoch an-
gereichertem Material in gefahrliche Ndhe der kritischen
Masse kame und nicht mehr sicher zu handhaben ware. Aus Si-
cherheitsgrinden ist daher ein Héchstwert fur die Anreiche-
rung (z.B. 5 %) festgelegt, und die Kapazitat der Fertigungs-
einrichtungen ist so ausgelegt, daff das Spaltmaterial auch
bei dem héchsten zugelassenen Wert der Anreicherung die kri-
tische Masse nicht erreichen, also sicher gehandhabt werden
kann. So ist z.B. das Volumen und die Kritikalit&atsauslegung
des Pulvermischers M in der Regel auf 1 bis 4 Tonnen ausge-

legt, so daBk selbst eine Fullung aus einer unvergifteten Pul-
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3
vermischung mit dem zugelassenen Hochstwert von beispiels-

weise 5 % U, der kritischen Masse nicht nahekommen kann.

Im zweiten Teil der Fertigungsanlage wird diese Pulvermi-
schung weiterverarbeitet, wobei eine Pellet-Presse 5 Pellet-
Grunlinge erzeugt, die in einem Sinterofen 6 gesintert wer-
den. In einer Qualitatsstufe 7 werden diese Pellets auf ihre
Endform geschliffen, vermessen, gewogen und schlieflich in
einer Abfullstation 8 in entsprechende metallische Hullrohre
H, die in der Regel aus Zirkoniumlegierung (z.B. Zirkaloy)
bestehen, eingeschlossen. Eine Assembling-Station 9 setzt
diese gefullten und mittels metallischer Endsticke gasdicht
verschweiflten Hullrohre, also die Brennstabe ("fuel rods,
FR"), und andere Strukturteile S des Brennelements, wie z.B.
Kopfsticke, Fuflsticke und Abstandhalter sowile Fihrungsrohre
oder Brennstoffkésten, zu dem fertigen Brennelement ("fuel

assembly", FA) zusammen.

Neben solchen unvergifteten Brennelementen werden auch
“vergiftete Brennelemente" benutzt, um einige der abgebrann-
ten Brennelemente eines Druckwasser-Reaktors zu ersetzen.
Diese "vergifteten Brennelemente" enthalten neben dem ange-
reicherten Spaltmaterial einen abbrennbaren Neutronen-Absor-
ber, also Absorbermaterial, dessen Absorptionsfahigkeit fur
thermische Neutronen mit zunehmender Standzeit im Reaktor ab-
nimmt. Dieses "abbrennbare Neutronengift' neutralisiert einen
Teil der vom angereicherten Material durch Kernspaltung aus-
gehenden Neutronen, die Absorptionswirkung ist jedoch nach
einem Betriebszyklus bereits bis auf eine restliche, prak-
tisch vernachlassigbare Absorptionsfahigkeit abgeklungen. Da-
durch ist es moéglich, den Wert des Neutronenflusses, auf den
der Reaktor ausgelegt und optimiert ist, praktisch uber den
ganzen Betriebszyklus aufrecht zu erhalten und die daruber
hinausgehende Reaktivitat (Uberschufreaktivitat) der frischen

Brennelemente zu Kompensieren.
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Bei Druckwasser-Reaktoren werden bisher also unvergiftete und
vergiftete Brennelemente nebeneinander eingesetzt. Bei Siede-
wasser-Reaktoren ist es ublich, fur die einzelnen Brennstabe
jedes Brennelements unterschiedliche Anreicherungen zu ver-
wenden, um zu einem gleichmafiigen Abbrand des Spaltmaterials
und zu einer optimalen Ausnutzung zu kommen. Dabei enthalten
dann in der Regel alle Brennelemente des Kerns unvergiftete
Pellets und Pellets mit vergiftetem Brennstoff. Diese Pellets
bilden die "aktive Zone" der Brennelemente und sind aus Griun-
den der thermischen Isolation und zur rdumlichen Begrenzung
des Neutronenflusses haufig noch von neutralen Pellets umge -
ben, die aus Natururanen, abgereichertem Uran oder anderem,

praktisch nicht spaltbaren Oxid bestehen.

Die Herstellung von vergifteten Brennelementen ist schema-
tisch in Fig. 2 gezeigt. Dabei wird das verhaltnismaRig teue-
re abbrennbare Neutronengift (in der Regel Gadoliniumoxid
Gd;03) nur einigen Pellets eines Brennelementes beigemischt,
deren Pulvermischung in einen Sonderteil der Fertigungsanlage
hergestellt wird, wahrend die Konvertierungsanlage 1, die Ab-
fullstation 2, und die Einrichtungen mit dem Pulvermischer M
im ersten Teil 3 der Fertigungsanlage der Pulvermischung der
anderen Pellets dient und der zweite Teil der Fertigungsan-
lage mit der Pellet-Presse 5, dem Sinterofen 6, der Quali-
tadtsstufe 7, der Einfillstation 8 und der Assembling-Stufe 9
gemeinsam verwendet werden kann. Das Brennstoffpulver der
vergifteten Pellets wird in einer Einspeisestation 13 aus
Transportbehdltern V entnommen, die aus einer Konvertierungs-
anlage 10 stammen. Dort wurde das Neutronengift bereits bei
der Konvertierung der Uranverbindung dem spaltbaren Material
zugesetzt oder dem durch die Konvertierung entstandenen Uran-
oxidpulver zugemischt wird. Das vergiftete Brennstoffpulver
wird zur Homogenisierung in der Regel zun&chst in einer Ab-

fillstation 11 in die Transportbehdlter V eingefullt und zur
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5
Homogenisierung der Mischung einen Taumelmischer 12 zuge-

fiahrt.

Prinzipiell kénnen statt Gadolinium auch andere abbrennbare
Neutronengifte verwendet werden, wofir insbesondere die nu-
klearen Eigenschaften des Bors besonders interessant erschei-
nen. Allerdings kann elementares Bor oder eine borhaltige
Verbindung dem Uranoxidpulver nicht einfach zugesetzt werden,
da sich dann eine leicht flichtige Borverbindung bildet, die
nicht in den Pellets gehalten werden kann, sondern bei den
Temperaturen und in der reduzierenden oder inerten Gasatmo-
sphare, die zum Sintern verwendet werden, aus dem Pellet aus-
getrieben wird. Es ist daher schon vorgeschlagen worden, erst
die fertigen Pellets mit Bor zu uberziehen. Diese Uberzugs-
schicht kann in einem Plasmaverfahren aufgespritzt, durch Ab-
scheidung aus einer entsprechenden Dampfphase, durch Sputtern
oder andere Methoden aufgebracht werden. Ein Beispiel ist in
der US-Patentschrift 3,427,222 beschrieben. Die Uberzugs-
schicht kann dabei auch aus mehreren Schichten bestehen, um
eine haftende Zwischenschicht und/oder eine Schutzschicht
aufzubringen und/oder die Absorbereigenschaften durch Einfuh-
rung eines weiteren Absorbermaterials mit verandertem Nukle-

arverhalten zu verbessern. In der DE-A-34 02 192 wird UQO, mit
Niob (3 Mm bis 6 um Dicke) peschickt, auf dem dann .ZrB, aus

der Dampf-Phase chemisch abgeschieden wird.

Zur Herstellung vergifteter Brennelemente ist auch schon vor-
geschlagen worden, das Bor in Form eigener kleiner Absorber-
kdrper in die Brennelemente einzuftihren. So kénnen z.B.
Stahlrdhrchen, die mit Borglas gefiillt sind, Uber eigene Hal-
terungen (sog. “"Borglasspinnen") in Fuhrungsrohre von Brenn-
elementen eingefuhrt werden, die nicht zur Steuerung des Re-
aktorbetriebes bendtigt werden und in die daher keine Regel-
stabe eingefuhrt werden. Es ist auch schon vorgeschlagen wor-

den, borhaltige Mikropartikel (z.B. aus ZrB;) herzustellen,
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6
die auflerdem durch einen Uberzug (z.B. aus Molybdan) ge-
schutzt werden. Es ist also prinzipiell moglich, statt des
Gadoliniumoxid-Pulvers in Fig. 2 ein Pulver aus derartigen
Molybdan-geschitzten Mikropartikeln dem Uranoxidpulver zuzu-

mischen und in die Transportbehdlter V abzuftillen.

Abgebrannte Brennelemente enthalten noch spaltbares Pluto-
nium, das in entsprechenden Wiederaufbereitungsanlagen vom

abgebrannten Spaltmaterial abgetrennt werden kann, um es An-

- stelle des spaltbaren U;s zur Anreicherung von Spaltmaterial

fur frische Brennelemente zu benutzen. Fur die Herstellung
von Brennelementen aus derartigem Mischoxid (MOX, d.h. Mi-
schung aus Uranoxid und Plutoniumoxid) werden Einrichtungen
des Sonderteils der in Fig. 2 gezeigten Fertigungsanlage ver-
wendet. Hierzu koénnen die aus der Wiederaufarbeitungsanlage
angelieferten, mit Plutoniumoxid gefullten Transportbehalter
P (Figur 3) und Oxid von Natururan (oder abgereicherten Uran
aus der Wiederaufarbeitung) sowie das bendétigte Absorbermate-
rial in der Abfullstation 11 in die Transportbehalter V abge-
fullt und in dem Taumelmischer 12 homogenisiert werden. Uber
die Einspeisestation 13 wird das vergiftete Brennstoffpulver
dann in den zweiten Teil der Fertigungsanlage, also z.B. die

Elemente 5 bis 9 der Fig. 1 und 2 eingespeist.

Ublicherweise sind nach jedem Brennstoffzyklus etwa 1/4 der
Brennelemente praktisch abgebrannt und missen durch neue
Brennelemente ersetzt werden. Die durchschnittliche Lebens-
dauer des Brennelements betragt also bisher etwa vier Jahre,
wobel diese Einsatzzeit nicht nur durch den Energieinhalt
(Anreicherung) des Spaltmaterials, sondern auch durch die Ma-
terialeigenschaften der Hullrohre bestimmt ist. Also koénnen
bisher auch Brennelemente aus Bereichen, in denen ein schwéa-
cherer Abbrand stattfindet, nur dann lénger eingesetzt wer-
den, wenn z.B. ausreichend korrosionsbestandiges Hullrohrma-

terial zur Verfigung steht. Unterdessen sind Hullrohre,
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7
Strukturmaterialien und Brennelementkonstruktionen entwickelt
worden, die auch eine langere Einsatzzeit (z.B. 6 bis 7
Jahre) zulassen. Dadurch werden im Prinzip erhebliche Einspa-
rungen bei der Nachladung mit frischen Brennelementen und der
Entsorgung der abgebrannten Brennelemente méglich, da dann
jeweils nur noch etwa 1/6 bis 1/7 der Brennelemente ausge-
tauscht werden mifiten. Dies setzt aber eine entsprechend hohe
Anreicherung voraus, die z.B. bei 6 bis 8 % U,;s liegen mufite
- ein Wert, bei dem z.B. das Volumen des Pulvermischers M in
Fig. 1, wiarde er mit derart angereichertem Spaltmaterial ge-
fuillt sein, das Maximalvolumen uUberschreiten wirde, das von
der kritischen Masse ausreichend entfernt ist und far eine
sichere Handhabung noch zugelassen ist. Auch durfen dann
nicht mehr die Mengen an Pellets oder gefullten Brennstaben,
die bisher fur die Lagerhaltung in der Fertigung bereitgehal-
ten werden, verwendet werden. Aus diesen Grunden 1ist bisher
die Verwendung von Spaltmaterial, das Uber einen festgesetz-
ten Hdéchstwert von 4 bis 5 % U,s oder einen entsprechenden
Gehalt an Plutonium angereichert ist, im allgemeinen nicht
gestattet. Das durch die Fortschritte der Reaktortechnik ge-
schaffene Einsparungspotential kann aus diesen praktischen
Grunden nicht genutzt werden, obwohl dies in der Theorie mdg-

lich sein mufdte.

Hoch angereicherter Brennstoff kann namlich z. B. nur in
Schutzbehdltern mit kleinem Volumen und neutronenabsorbieren-
den Einbauten gelagert und transportiert werden. Fur Brenn-
elemente ist zwar schon vorgeschlagen worden, sogar nur Plu-
tonium ohne Natururan zu verwenden, das in Hullrohre aus Haf-
nium eingeschlossen ist. Aber Pellets, die nachtraglich mit
Bor uberzogen werden, sind bisher nur im Zusammenhang mit der
erwahnten Reaktorphysik uUblicher vergifteter Brennelemente
betrachtet worden. Jedoch mufte auf diese Weise auch der Ein-
satz von Brennstoff mdglich sein, der zur Steigerung des Ab-

brandes uber den bisherigen Maximalwert angereichert ware.
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So hoch angereicherte Pellets in industriellem MafRstab her-
zustellen, scheint jedoch besonders sichere Fertigungsverfah-
ren und Sondereinrichtungen zu erfordern. Wie bereits bei den
bisher gesondert gefertigten, vergifteten Pellets erwagt man
zwar, Jjewells nur wenige, mit solchen Sondereinrichtungen
herzustellende Sonder-Pellets zusammen mit einer moglichst
grofen Anzahl der uUblichen und einfacher herzustellenden,
normal angereicherten Pellets einzusetzen, jedoch ware eine

Sonderfertigung wegen der kleinen Stiuckzahlen nicht sinnvoll.

Eine weitere Beschrankung der Anreicherung ergibt sich aus
der Forderung, dafl die fertigen Brennelemente auch dann mit
genug von der Kritikalitdt entfernt sein missen, wenn sie
(z.B. im Auslieferungslager oder beim Transport) unbeabsich-
tigt in die Nahe groferer Wassermengen geraden (z.B. LOsch-
wasser im Fall eines Brandes). Daher dirfen ubliche Brennele-
mente des Typs 16 x 16 oder 18 x 18 keine Anreicherung uber
4,4 % aufweisen (fur den Typ 17 x 17 liegt der Grenzwert et-
was hoher). Die Sicherheit ware auch gewadhrleistet, wenn in
die Struktur des Brennelementes gréfiere Mengen Absorbermate-
rials eingebaut wirde. Dies macht aber entweder grundlegende
Anderungen im Aufbau oder Strukturmaterial der Brennelemente
erforderlich, oder es missen absorberhaltige Sonderpellets
verwendet werden. Fur beide Wege liegen gegenwartig keine
Konzepte vor, die sich schnell und wirtschaftlich realisieren
lassen. Vielmehr wird versucht, die Einsatzzeit der Brennele-
mente ohne Uberschreitung der Anreichungsgrenzen zu verlan-
gern, indem das bisher verfugbare Abbrandpotential besser

ausgenutzt wird.

Es sollte aber auch méglich sein, im Hinblick auf die erfor-
derliche Sicherheit Brennelemente zu schaffen, die einen si-
cheren Einsatz hochangereicherten Spaltmaterials erméglichen,
und die Fertigungsverfahren und Sicherheitsvorschriften ent-

sprechend zu modifizieren.
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Der Erfindung liegt daher die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren
zur Fertigung von Brennelementen mit einem so hoch angerei-
cherten Spaltmaterial zur Verfigung zu stellen und uberhaupt
entsprechende Brennelemente anzugeben, ohne daf langwierige
und aufwendige Anderungen der bisherigen Technik vorgenommen

werden missen.

Die Erfindung geht dabei davon aus, daff im Grunde nicht die
Anreicherung des spaltbaren Kernmaterials selbst, sondern nur
dessen Reaktivitat und die Reaktivitat der fertigen Brennele-
mente der sicherheitstechnisch relevante Parameter ist. Statt
fur die Einhaltung der Sicherheit bereits von der gesamten
Anreicherung des Spaltmaterials auszugehen, ist es physika-
lisch sinnvoll, von dieser Anreicherung denjenigen Teil abzu-
ziehen, der gegebenenfalls durch bereits zugegebenes abbrenn-
bares Neutronéngift kompensiert ist. Es sollte also auf die
Reaktivitat des jeweils verwendeten Pulvers, des resultieren-
den Pellets und des Brennelements abgestellt werden. Fur die
Bearbeitung einer unvergifteten Pulvermischung sind dabei Re-
aktivitat und Anreicherung gleichwertig, und fur die bisher
als sicher betrachtete Handhabung kann die Anlage nach Figur
1 nach wie vor nur mit Spaltmaterial benutzt werden, dessen
Anreicherung den maximalen Wert, z.B. 5 %, nicht uberschrei-
tet. Mit dem gleichen Grad der Sicherheit wird aber in den
Einrichtungen der Fig. 1 gemaf der Erfindung eine Pulvermi-
schung verarbeitet, bei der die Anreicherung des Spaltmateri-
als tuber diesem genannten Héchstwert liegt, die Pulvermi-
schung aber auch noch eine solche Menge an Absorbermaterial
enthalt, daR die Reaktivitat dieser vergifteten Pulvermi-
schung der Reaktivitat einer unvergifteten Pulvermischung
entspricht, deren Anreicherung nicht uber dem genannten
Héchstwert liegt. Die entsprechenden Pellets haben dann die
erforderliche, niedrigere Reaktivitat, obwohl sie eine hohere
Anreicherung ("Abbrand-Potential") besitzen. Fur die Herstel-

lung von Brennelementen mit einem héheren Abbrand - z.B. 60
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bis 70 MWd/kg (U) - ist es insbesondere vorteilhaft, nicht
nur einen Teil der frischen Brennelemente, sondern alle
Brennelemente eines Druckwasser-Reaktors mit vergifteten Pel-
lets zu versehen, deren Anreicherung uber einem Wert von etwa
4 bis 5 % (z.B. bei 6 bis 8 %) liegt. Es kann sogar - auch im
Fall eines Siedewasser-Reaktors - vorteilhaft sein, alle Pel-
lets der Brennelemente entsprechend stark anzureichern und zu
vergiften. Dadurch werden dann auch die hohen Fertigungskapa-
zitdten, die bisher nur fur unvergiftete Pellets verwendet
wurden, voll ausgelastet. Fir die Lagerung solcher vergifte-
ter Brennelemente ergeben sich aus sicherheitsrelevanten Ce-
sichtspunkten keine Anderungen gegeniiber den bisherigen

Brennelementen.

Dies fuhrt zu einem Fertigungsverfahren mit den Merkmalen des
Anspruchs 1 und zu einem Brennelement mit den Merkmalen des

Anspruchs 12,

Fig. 3 zeigt schematisch die fur ein Ausfihrungsbeispiel des
erfindungsgemaffen Verfahrens verwendeten Verfahrensschritte

und Einrichtungen.

Dabei wird in Transportbehdltern T, P und N, die von der Kon-
versionsanlage bzw. Wiederaufbereitungsanlage angeliefert
werden und mit angereichertem Spaltmaterial, plutoniumhalti-
gen Pulver und Pulver mit Natururan gefullt sind, oder auf
andere Weise das angereicherte Spaltmaterial bereitgehalten.
Ebenso werden Hullrohre H und die anderen, fiur die Fertigung
der Brennelemente erforderlichen Strukturteile bereitgehal-
ten. Ferner wird auch von einem Vorrat an Absorbermaterial
ausgegangen, das z.B. aus Gadoliniumoxid nach dem Stand der

Technik bestehen kann.

Das in der Pellet-Presse zu verarbeitende Brennstoffpulver

wird erzeugt, indem im Pulvermischer M eine Pulvermischung
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hergestellt wird, die einerseits Spaltmaterial enthalt mit
einer uber dem Hochstwert der Anreicherung liegenden Anrei-
cherung. Andererseits enthélt diese Pulvermischung eine sol-
che Menge an Absorbermaterial, daf die Reaktivitéat der Pul-
vermischung héchstens die Reaktivitat aufweist, die aquiva-
lent zur Reaktivitdt eines unvergifteten, auf den Héchstwert

angereicherten Spaltmaterials ist.

Selbstverstandlich kann das angereicherte Spaltmaterial ent-
sprechend Fig. 3 eine Mischung aus Plutoniumoxid, naturlichem
(oder abgereichertem) Uranoxid und angereichertem Uranoxid
sein, es kann aber genauso éuch nur abgereichertes Uranoxid
und Plutoniumoxid, nur angereichertes Uranoxid oder ein ande-
res, geeignetes Spaltmaterial verwendet werden. Dieser Vorrat
an hoch angereichertem Spaltmaterial kann insbesondere pro-
blemlos verwaltet werden, wenn das Material in viele einzelne
Behalter abgefullt ist, deren Volumen nur ein Bruchteil der
Kapazitat des Pulvermischers M betragt. Diese Behalter kénnen
insbesondere aus einem absorberhaltigen Material bestehen
und/oder zusatzliche absorbierende Bauelemente enthalten. Im
Pulvermischer wird das Absorbermaterial mit dem Inhalt mehre-
rer solcher Behalter homogen vermischt. Das Absorbermaterial
kann auf herkdmmliche Weise als Gadoliniumoxid vorliegen, das
auf bekannte Weise direkt oder nach Zusatzmafinahmen zur Gra-
nulierung und Einstellung gewunschter Korngréfien mit dem Pul-
ver des Spaltmaterials vermischt, zu Pellets verprefit und
gesintert werden kann. Durch Versuche im Labormafistab wurde
auRerdem fur Pulver aus ZrB,-Partikeln, die mit Molybdan
uberzogen und mit Uranoxid-Pulver vermischt sind, ein gunsti-
ges Verhalten beim Mischen, Pressen und Sintern nachgewiesen.
Das Abbrandverhalten von Bor kommt namlich den Anforderungen
an den Absorber von hochangereichertem, fur eine lange Ein-
satzzeit ausgelegten Brennelementen besonders entgegen. In
ahnlicher Weise sind auch Boride von Seltenen Erden wie Gado-

linium, Erbium, Eurobium, Samarium usw. oder auch Hafnium ge-



10

15

20

25

30

35

WO 98/10428 PCT/EP97/04652

12

eignet. Auch metallhaltige Absorberpulver (z.B. Hafnium, Tan-
tal) erscheinen geeignet. Besonders vofteilhaft ist es, dabei
nicht nur ein Neutronen absorbierendes chemisches Element zu
verwenden, sondern mehrere Elemente, insbesondere zwei Ele-
mente. So gestatten "Doppelabsorber" wie z.B. GdB.,, GdB, oder
GdBs, MOX-Brennelemente mit einem erhoéhten Gehalt an spaltba-
ren Plutonium herzustellen. Damit kénnen nicht nur die La-
gereigenschaften des frischen Brennstoffs und der frischen
Brennelemente, sondern auch das Verhalten der Brennelemente

im Reaktor gunstig beeinflufft werden.

Fur die Hullrohre und Strukturteile kénnen die Standardabmes-
sungen und Standardmaterialien verwendet werden. Wahrend je-
doch Ublicherweise fur Reaktormaterialien ein extrem niedri-
ger Hafniumgehalt vorgeschrieben ist, sind hier Hafniumge-
halte bis zu 2 % durchaus médglich. Dadurch werden weitere Ko-
sten erspart, da z.B. Zirkonium-Schwamm (das Ublichste Basis-
metall fir Legierungen der Kerntechnik) nur in aufwendiger

Weise von Hafnium gereinigt werden kann.

Falls geplant ist, Brennelemente mit einer Anreicherung von
etwa 5 % Uzs nach einem Abbrand von 60 MWd/kg (oder entspre-
chende, auf noch héhere Abbrande ausgelegte Brennelemente)
nach ihrem Einsatz im Reaktor wieder aufzubereiten, so koénnen
sich durch eine Vergiftung mit Bor Probleme bei der Wieder-
aufbereitung ergeben, die durch Vergiftung mit Gadolinium
vermeidbar sind. Jedoch erscheint aus grundsatzlichen Uberle-
gungen die Wiederaufbereitung so stark abgebrannter Brennele-
mente nicht mehr lohnend; die Bor-Vergiftung eignet sich da-
her vor allem fur Brennelemente, die nach dem Einsatz im Re-

aktor direkt endgelagert werden sollen.

Um die langen Einsatzzeiten der Brennelemente zu ermoglichen,
ist es vorteilhaft, wenn die Brennelemente nicht nur in den

Ebenen, in denen die Brennstabe aus mechanischen Grunden an
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Abstandhaltegittern abgestutzt werden missen, sondern auch in
Zwischenebenen Gitter enthalten. Diese Zwischengitter sind
dann mit Mischeinrichtungen versehen, um durch Mischung des
Kihlmittels eine bessere Kihlung der hoch angereicherten
Brennstabe zu erhalten. Ebenso ist es vorteilhaft, wenn die
Hullrohre besonders korrosionsbestandig sind, z.B. aus einem
mechanisch stabilen Rohr einer Zirkoniumlegierung bestehen
und auf der dem Kuhlmittel ausgesetzten AuRRenflache eine
dunne Beschichtung aus einem korrosionsbestadndigen Material
enthalten, wie dies in der Europaischen Patentschrift
0 301 295 beschrieben ist. Auf diese Weise wird das Brennele-
ment nicht nur hinsichtlich seines Energieinhalts und dér
Spaltstoff-Anreicherung, sondern auch hinsichtlich der ande-
ren chemischen und physikalischen Bedingungen an eine lange

Einsatzzelt angepalt.

Zur Steigerung des Abbrand-Potentials von Brennelementen wer-
den also in den Produktionslinien (3 bis 9), die auf die Ver-
arbeitung grofer Mengen normal angereicherten Brennstoffs
ausgelegt sind, Pellets mit unzulé&ssig hoher Anreicherung
hergestellt, wobei die unzuldssige Anreicherung dadurch kom-
pensiert wird, dafl bereits im Pulvermischer (M) am Eingang
der Produktionslinie soviel Absorbermaterial (U/B-Pulver) zum
Brennstoff (T, P, N) gemischt wird, daR die Reaktivitat der
vergifteten Mischung die Reaktivitat einer unvergifteten
Brennstoff-Mischung normaler Aﬁreicherung nicht Uberschrei-

tet.

Entsprechende Brennelemente enthalten dann groéflere Mengen
dieser vergifteten Pellets (oder - gegebenenfalls neben den
erwahnten neutralen Pellets - nur solche vergifteten Pel-
lets), die mit den herkoémmlichen Anlagen in grofen Stuckzah-
len (und daher wirtschaftlich) hergestellt werden. Zur Her-
stellung solcher Brennelemente werden dann angereichertes

Spaltmaterial und ein Absorbermaterial zu vergifteten Pellets
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verpreft und bei Bedarf auch neutrale Pellets aus nicht ange-
reichertem Material, das praktisch nicht spaltbar ist (z.B.
Natururan oder abgereichertes Uran) hergestellt. Diese Pel-
lets werden zu S&ulen gelegt, die ausschlieflich aus solchen
vergifteten Pellets und gegebenenfalls noch neutrale Pellets
bestehen und in metallischen Hullrohren eingeschlossen wer-
den. Auf diese Weise entstehen Brennstéabe, die dann zusammen
mit den Strukturteilen (gegebenenfalls auch Steuerstabfiih-
rungsrohren oder wassergefillten Staben, aber ohne Verwendung
unvergifteter Brennstdbe) zum Brennelement zusammengesetzt

werden.



10

15

20

25

30

35

WO 98/10428 PCT/EP97/04652

15

Patentanspriuche

1.

Verfahren zur Fertigung eines Brennelements (FA) fur einen

Leichtwasser-Reaktor, bei dem

a)

c)

angereichertes Spaltmaterial (T,P), Absorbermaterial (U/B-
Pulver), metallische Hullrohre (H) fir Brennstabe und
Strukturteile (S) des Brennelements bereitgehalten werden,
in Einrichtungen eines mindestens einen Pulvermischer (M)
enthaltenden Teils (3) einer Fertigungsanlage eine ange-
reichertes Spaltmaterial enthaltende Pulvermischung herge-
stellt wird, wobei die Kapazitat dieser Einrichtungen (3),
und zwar mindestens das Volumen des Pulvermischers (M),
auf ein Volumen ausgelegt ist, das nur bei einem unvergif-
teten Spaltmaterial mit einer unter einem Hochstwert lie-
genden Anreicherung noch sicher zu handhaben ist, und

in einem zweiten Teil der Fertigungsanlage ein Brennstoff-
pulver aus angereichertem Spaltmaterial und Absorbermate-
rial zu Pellets verprefit und gesintert wird und aus den
gesinterten Pellets, dem Hullrohr und den Strukturteilen
die Brennelemente gefertigt werden, wobei auch die Kapazi-
tat der Einrichtung (4,5,6,7,8,9) des zweiten Teils das
sicher handhabbare Maximalvolumen eines unvergifteten
Spaltmaterials mit der unter dem Héchstwert liegenden An-

reicherung nicht tberschreitet,

dadurch gekennzeilchnet, daf? im Pulver-

mischer (M) als Pulvermischung bereits ein mit dem Absorber-

material (U/B-Pulver) vergiftetes Pulver erzeugt wird und das

vergiftete Pulver als Brennstoffpulver fir mindestens einen

Teil der Pellets verwendet wird, wobei das vergiftete Pulver

im Pulvermischer (M) eine Uber dem Héchstwert der Spaltstoff-

Anreicherung liegende Anreicherung und eine solche Menge Ab-

sorbermaterial aufweist, dafl die Reaktivitdt der Pulvermi-

schung hochstens aguivalent ist zur Reaktivitat eines unver-

gifteten, auf den Hochstwert angereicherten Spaltmaterials

des gleichen Volumens.
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2. Verfahren nach Anspruch 1,
dadurch gekennzeichnet, daf® das ange-
reicherte Spaltmaterial in einzelnen Behdltern bereitgehalten
wird, deren Volumen ein Bruchteil der Kapazitat des Pulver-
mischers betragt, und daf im Pulvermischer ein Pulver des Ab-
sorbermaterials mit dem Inhalt mehrerer dieser Behalter ver-

mischt wird.

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2,

dadurch gekennzeichnet, dali das ange-
reicherte Spaltmaterial Uranoxid und/oder Plutoniumoxid ent -
halt.

4. Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 3,
dadurch gekennzeichnet, dafs das Absor-

bermaterial Gadolinium enthalt.

5. Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 4,
dadurch gekennzedilichnet, dald das Absor-

bermaterial Bor oder eine Borverbindung enthalt.

6. Verfahren nach Anspruch 5,
dadurch gekennzeichnet, dafs die Bor-

verbindung eine Seltene Erde enthalt.

7. Verfahren nach einem der Ansbrﬂche 1 bis 6,

dadurch gekennzeichnet, dafs zur Erzeu-
gung des vergifteten Pulvers ein Pulver mit borhaltigen Par-

tikeln, die mit einem Schutzﬁbe:zug versehen sind, mit einem

Pulver aus dem angereicherten Spaltmaterial vermischt werden.

8. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7,
dadurch gekennzeichnet, dafs bPellets
aller Brennstabe (FR) der Brennelemente (FA), vorzugsweise

alle Pellets aller Brennstabe aus dem mit dem Absorbermate-
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rial vergifteten Pulver mit der Uber dem Hochstwert liegenden

Anreicherung hergestellt werden.

9. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 8,

dadurch gekennzeilchnet, daf® Hullrohre
(H) mit einem Hafniumgehalt verwendet werden, der uber dem
zulassigen Grenzwert fur den Hafniumgehalt in reaktorreinem

Zirkonium liegt.

10. Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 9,

dadurch gekennzeilchnet, daR die Anrei-
cherung des angereicherten Spaltmaterials uber 5 Gew.-% Uj;s,
vorzugsweise uber 6 %, oder einem entsprechenden Wert fur

spaltbares Plutonium liegt.

11. Verfahren zur Herstellung eines Brennelements, wobei an-
gereichertes Spaltmaterial und ein Absorbermaterial zu ver-
gifteten Pellets verprefit und gesintert werden, gegebenen-
falls auch Natururan oder abgereichertes Uran zu gesinterten,
unvergifteten neutralen Pellets verarbeitet wird, ausschlief-
lich aus den vergifteten Pellets und gegebenenfalls den neu-
tralen Pellets Pellet-Saulen gelegt und in metallischen Hull-
rohren eingeschlossen werden, und das Brennelement aus Struk-
turteilen und den metallischen, mit den Pelliet-S&ulen gefull-

ten Hullrohren zusammengesetzt wird.

12. Brennelement (FA) mit Brennstében (FR), in denen Pellets
mit einem Spaltmaterial enthalten sind, dessen Anreicherung
iber dem Héchstwert liegt, der fur die sichere Verarbeitung
eines unvergifteten angereicherten Spaltmaterials zugelassen
ist, wobei die Reaktivitat der Pellets mittels eines Zusatzes
an Absorbermaterial unter die Reaktivitat eines unvergifteten
Pellets aus dem auf den Hdéchstwert angereicherten unvergif-

teten Spaltmaterial abgesenkt 1ist.
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13. Brennelement nach Anspruch 12,
dadurch gekennzeilch n e t, dafl Pellets
aller Brennstabe, vorzugsweise alle angereicherten Pellets

aller Brennstabe, dieses Spaltmaterial enthalten.

14. Brennelement nach Anspruch 12,
dadurch gekennzeichnet, dafs alle

Brennstabe des Brennelements nur Pellets mit diesem Spaltma-
terial und gegebenenfalls Pellets aus nicht-angereichertem

Material enthalten.
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