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Monsieur le Ministre de I'Economie Nationale

Service de la Propriété Industrielle,
LUXEMBOURG

Demande de Brevet d’Invention

L Reguéte

... COMMUNAUTE EUROPEENNE DE L'ENERGIE ATOMIQUE (EURATOM) o
. Batiment Jean Monnet, Plateau du Kirchberg

... Boite Postale 1907, Iuxembourg @

l{ 51‘ ?ﬁ ... heures, au Ministére de PEconomie Nationale, a Luxembourg :
1. la présente requéte pour 'obtention d’un brevet d’invention concernant :

[

- Spannungsarmer Kernbrennstoff auf Karbidbasis
déclare, en assumant la responsabilité de cetie déclaration, que I’(es) inventeurtss est tsent):

,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,, ensjoachin MATZKE
I .Burgunden...w.eg...6,..,,'150.4...Heingarten,,,.Deutschl.and .....................

_ de Yinvention en deux exemplaires ;
ERENIO RN DEEY

de FEnregistrement & Luxembourg,

le .. e e
revendique pour la susdite demande de brevet la priorité d’'une (des) demande(s) de

) .. .. . déposée(s) en (T e e e

Yo S ¢

Européenne de 1'Energie Atgm.iorue.,,_,.B?ati.mgmn._lea._n,_quneic._,u.,B_oite_.,Pgsr,!;.ale.._.lsm 0)

sollicite la délivrance d’'un brevet d’invention pour I'objet décrit et représenté dans les annexes

&lit domicile pour lui (elle) et, si désigné, pour son mandataire, & Luxembourg Communauté

susmentionnées, — avee ajournement de cette délivrance a e .= mois.
Le . Fond '/de...pouygi.lt_,..__..._.

(4 Loy IL Procés-verbal de Dépot
. 7
La susdite demande de brevet d'invention a été déposée au Ministére de I'Economie Nationale,

Service d?" Propriété Industrielle a Luxe?bfuzﬁhkesn date du :

1981
-

Pr. le Ministre de I'Eco
p. d
e Chef du Service de la

A 68007

{1) Nom,,prénpm, firme, adresse — (2) s’il y a lieu Par .:."" agissant en qualité de mand.a'?aire (3¥date du dépit en toutes
lettres —'(4) titre de V'invention — (5) noms et adresses — (6) brevet, certificat d'addition, modale d’utili (7) pays — (8) date —
(9) déposant originaire — (10) adresse — (11) 6, 12 ou 18 mois.
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EUROPAEISCHE ATOMGEMEINSCEAFT (ZURATOM)

Patentanmeldung

Erfinder: Hansjoachim MATZKE

Spannunesarmer Kernbrennstoff auf Xarbidbasis

mit materialeigevem, metallischen Xorngrenzfilm

Die {iblichen keramischen Kartid-Reakiorbrennstoffe werden in Form

von Tabletten mit formschliissiger Xorngefiigestruktur hergestellt,
wobel im Raktorbetrieb bei hohen Temperaturen durch thermoelastische
Spénnungen grosse innere Zug-Druck-Werkstoffspannungen entstehen.
Diese fihren zu katasirophal und unkontrolliert verlaufenden Briichen,
h#ufig durch die ganz Teblette in Form von radialer {oder auch konzen—
trischen) Rissen gehend. Die so entstehenden Tablettenbruchstiicke ver—
ursachen durch Reibung und Verkantung Srtlich weit iiberhdhie Hiillrorr-
spannungen und Dehnungen, die zum Bruch des Hiillrohrs fihren urd aus

diese Art die Lebensdauer des Brennsizbs begrenzen. Ein Brennsioff,
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der ein niedrigeres Spannungsfeld entwickelt und feinkdrnig zerbricht,
verursacht eine geringere Hiillrohrbelastung und verspricht somit eine

erhohte Lebenserwartung des Brennstabes.

Es ist bekannt, dass man, um die eigentlich entgegengeseizte Werkstoff-
eigenstaften, d.h. H&rte und Z&higkeit, zu steigern, bisher geringere
Mengen von FremdzusZtzen, meist auf oxidischer Basis, eingesetzt hat.
Einlagerungen von Fremdsubsteanzen sind in einem Kernbrernstoff aus
neutronenphysikalischen, Oxideinlagerungen aus thermodynamischen Griinden
unerwinscht. Ein fortgeschrittener Kernbrennstoff mit erriedrigter
Bruchfestigkeit und geringer reaktorbesirahlungsinduzierter Spannungs-
entwicklung kann jedoch auch ohne ZusZtze von Fremdstoffen durch Ab-
welchungen der Zusammensetzung von der StSchiometrie erreicht werdern.
Dies ist im Falle von erheblichem Kohlenstoffiiberschuss und Bildung
~Phase (M = Metall, 4.h. Uran und Plutonium) durch Ausbildurg
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eines Korngrenzenneizwerks mdglich. Fiir den Fall, dass M203-Bildung an

einer MZC

den Korngrenzen unerwiinscht ist, z.B. zur Herabsetzung der Aufkohlung

des Hiillrohrs, wird im folgenden eine andersartige Ldsung vorgeschlagen.

Im Falle des einphasigen Xarbidbrennstoffes (z.B. UC fiir thermische
Reaktoren wird durch Bildung eines Mikrofilmes (Filmdicke weniger als
1 /um) von Uranmetall an den Korngrenzen ein stark ausgeprigtes Xorn-—
grenzenbruchverhaltien erzielt. Dies ermdglicht den Abbau thermoelasti-
scher und durch Bestrahlung im Reaskiorkernenisiandener Spannungen im
Brennstoff ohne kafastrophal verlaufende Rissbildung, de durch die so
erhaltene abgerundete Grobkornstruktur von ungefiZhr 100 /um Korngrisse
und den bei Belastung (Spanmung) aufiretenden Korngrenzenrissen fiir
einen Grossteil dieser Kornstruktur im Vergleich zur verzabnten xorn-
formigen Struktur der kraftschliissige Bindungszusammenhang (Bindungs—
krifte) herabgesetzt wird. Dabei enisteht bei Anliegen einer Husseren
Spanmung ein labiler Kornbeharrungszustand und damit Drehmomerte je
Korn, die vorzugsweise die Zugspannungsempfindlichkeit dieses Kerrbrenn-

stoffes wesentlich erhthen. Dieses Materialverhalten bewirkt bei wisder-

holter Bildung von thermoelastischen Spannungen eine ebenso wiederkehrerde

Vielzahl von Krongrenzenrissen, wodurch die Bildung durchgehender
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katastrophal verlaufender radialer und konzentrischer Risse in den
Bremnstoffiabletten vermieden wird und ein Grossteil der an die Korn-
grenzen als Korngrenzendekoration gewanderten Spaltgasblasen ihr Spalt-
gas iiber das Rissvolumen abgeben. Dadurch wird die Cr8sse des Spannungs-

feldes im Bremnstoff verringert.

Somit kann die obenbeschriebene Grobkamstruktur im Gegensatz zur form-
schliissigen globularen Gefiigestrukiur ihre positiven Eigenschaften zum
Spannungs&b?au auch fiir den Fall beibehalten, dass MECB—Bildung an den
Korngrenzen unerwiinscht ist. Dabei wird durch die vorher beschriebene
U-Filmbildung bei der Entstehung von Sparnungen die Ldsldsung von Matrix—
KSrnern aus dem Strukturverbund bewirkt und dadurch die Spannung weit-

gehend beseitigt.

Das vorgeschlagene einphasige UC~Material mit praktisch st®chiomeirischer
Zusammensetzung (U-Metallfilm weniger als 1 /um) vermeidet die Nachteile
untersidchiometrischer Karbide wie hohe Schwellrate und schlechte Ver—
tréglichkeit mit dem Hiillrohrwerkstoff sowie das schlechte Bruchverhalten
der sonst iiblichen Karbide. Die Bindungskrifte im Xarbid nehmen mit
sinkendem Kohlenstoffgenalt nicht nur im Kristallgitier ab, auch die

atomare Beweglichkeit an den Korngrenzen wird grésser.

Aufgrund des so geschwichten Kornzusammerhaltes der Struktur, zusammen
nit der zur Knrnverlageruns giinstigen Kornform, wird ebenfalls eine
Plastifizierung der Keramik erreicht, die Spannmungsabbau ohne kritische

Rissbildung ermdglicht.

Karbidischer Hochleistungsbrernstoff mit Uran-Mikrofilm an den Korngren-
zer erlaubt einen erhdhien Wirkungsgrad bzw. ibbrand durch den geringeren
Aufbau innerer Spannungen. Der maeximal zuldssige Abbrand ist beim heutiger
Stend der Technik durch die Stardfesiigkeit des Brennstofhiillrohrs be-
stimmi. Durch den Einfluss der entdecktien Uran-Metallmikrofilm-Korngrenz~
Netzwerkstrukturen werden dariberhinaus Sicherheitsaspekte bezogen auf

den Kithlkreislauf und den Umwelischuiz (Entweichen von Spzligasen und
radioaktiven Pariikeln oder Aerosolen im Falle des Hillrohrbruchs bei

Ueberbeanspruchung) giinstig beeinflussi.

1955/81 4 -

2
i



Patentanspriiche

1) Keramischer Uran-Karbid-Kernbrennstoff uc, (x~1), gekennzeichnet
durch einen Uranmetall-Mikrofilm diinnster Schichtdicke als weiche
Korngrenzschicht zur Herabsetzung der Korngrenzbindungskrifte und

zur Begiinstigung von Korngrenz-Gleitbewegungen.

2) Keramischer Uran-Karbid-Kernbremnstoff wie beschrieben in Anspruch 1,
dadurch gekennzeichnet, dass der Uranmetzll-Mikrofilm eine Schichi-

dicke von weniger als 1 /um hat.

Jd. LAKNOY
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