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1., Einleitung

Neben den durch StoBprozesse mit schnellen Teilchen erzeugten
Gitterdefekten, die Ursache der '"Tieftemperaturversprddung' von
Werkstoffen sind, und der durch Kernumwandlungen, insbesondere durch
(n,a)-Reaktionen hervorgerufenen "Hochtemperaturversprédung' beob-
achtet man in letzter Zeit eine weitere Art der Strahlemschédigung,
die Porenbildung (void-formation). Ohne auf die Vorginge, die zur
Bildung der Poren filhren, zunidchst ndher einzugehen, sei einleitend
jedoch erwdhnt, daB die StoBprozesse der schnellen Neutronen mit den
Atomen der ausldsende Vorgang sind. Wihrend es sich aber bei den die
Tieftemperaturversprddung verursachenden Gitterdefekten um primir er-
zeugte Stbrungen handelt (sie bilden sich direkt, selbst wenn nur ein
einziges Neutron eingeschossen wird), entstehen die Poren sehr wahr-
scheinlich durch Folgereaktionen aus den prim8r erzeugten Gitter-

fehlern.

Im folgenden Bericht werden im 1. Teil die bisher vorliegenden Ergeb-
nisse iber die Bildung von Poren und ihren Einflull auf die verschie-
denen Werkstoffeigenschaften zusammengestellt. Der 2. melr theoretische
Teil behandelt die Grundlagen der Porenbildung unter Beriicksichtigung
der verschiedenen Parameter sowie die Ursachen der Eigenschaftsinde-
rungen. Bei den im 2. Teil gemachten AnsZtzen handelt es sich ledig-
lich um Arbeitshypothesen, die wenn mdglich, Hinweise fir eine weitere
experimentelle und theoretische Behandlung der Porenbildung geben

sollen.

2. Ubersicht iber die vorliegenden Ergebnisse

2.7. Nachweis durch Dichtemessungen und elekironenmikroskopische

Untersuchungen

Die ersten direkten Hinwelse auf das Vorliegen von zahlreichen sehr
kleinen Poren in metallischen Werkstoffen nach Bestrahlung érhielt man
bei der elektronenmikroskopischen Untersuchung hochbestrahlter Brenn-

1)2)3)

elementhiillrohre aus austenitischen Cr-~Ni-Stdhlen « So beocbach-



teten erstmals Cawthorne und Fultonq)an Proben aus dem Stahl AISI 316,
die im DFR zwischen 400 und 610°C bis etwa 5 x 1022n/cm2 bestrahlt
worden waren, eine grofie Zahl kugelformiger und polyedrischer Poren
von im Mittel etwa 100 bis 400 % Durchmesser. Ihr Gesamtvolumen war um
mehrere Zehnerpotenzen grofer als das des durch (n,a)-Reaktionen
gebildeten Heliums, so daB es sich nicht um die schon friiher in be-
strahlten Proben beboachteten He-Blasen handeln kann. Glihversuche an
porenhaltigen Proben haben in Ubereinstimmung damit gezeigt, daB bei
9OOOC der grofite Teil der Poren aufgeldst wird, was bei He-Blasen
nicht der Fall ist, so daB man mit Sicherheit annehmen kann, daB es
sich bei den beobachteten Poren um echte '"leerstellen-blasen', d.h.

um Hohlr&dume handelt, die moglicherweise ganz geringe Mengen Helium
enthalten. Untersugh?ngen an Stahlen vom TypAISI 304, die im EBR-2

2)3

bestrahlt wurden , bestatigen diese Ergebnisse.

In der Tabelle 1 sind die aus den genannten Arbeiten entnommenen Werte
fir die Porendichtenund Porengroflien unter Angabe der Bestrahlungspara-
meter zusammengestellt. Wie man sieht, treten Porendichten bis etwa
1015/cm3 auf bei Porengrofllen im Bereich von 100 bis 1000 3 mit einem
Maximum der GroBenverteilung zwischen 200 und 400 %. Charakteristisch
fiir die Bildung von Poren in den genannten Fallen ist eine sehr hohe
Neutronendosis und ein hoher NeutronenfluB, so daBl es verstidndlich
ist, wenn die Erscheinung der Porenbildung erst in neuester Zeit be~

obachtet wurde.

Genaue Untersuchungen der Porenform haben gezeigt, dafl es sich in den

meisten Fdllen um Polyeder handelt, deren Begrenzungsflichen (111)-
3)

« Die Poren liegen im allgemeinen homogen in den Kornern

2)

verteilt, doch treten auch porenfreie Korngrenzensidume auf .

Ebenen sind

Wahrend die durch He-Blasen erzeugten Volumenidnderungen sehr gering
sind (siehe auch Bild 2),treten als Folge der Porembildung wesentlich
grofBere Volumenzunahmen auf, die nach den vorliegenden Messungen
mehrere Prozent betragen konnen und damit zu erheblichen Problemen

im Reaktorbau fiihren. Dieses Schwellen der Werkstoffe unter hoher



Neutronenbestrahlung ist es, was die Porenbildung fiur die Konstruktion
schneller Reaktoren so kritisch macht. Um eventuelle Mdglichkeiten

zur Vermeidung btzw. Reduzierung der Porenbildung aufzeigen zu kdnnen,
ist es erforderlich, den Mechanismus der Porenbildung und ihre Ab-
hingigkeit von Groflen wie Neutronendosis, NeutronenfluB, Bestrahlungs-
temperatur, Werkstoffzusammensetzung usw. zu kKennen. In den folgenden
Kapiteln wird an Hand der experimentellen Ergebnisse der Binflufl der

genannten Parameter auf das Ausmafl der Porenbildung zusammengestellt,

2.2, =2influfl der Neutronendosis

Die Neutronendosis iat zweifellos eine der entscheidenden GroBen, die
das Ausmall der Porenbildung beétimmt. Die bisherigen Ergebnisse
zeigen ganz deutlich, dall eine Porenbildung mit einer merklichen
Volumenzunahme erst bei sehr hohen Neutronendosen auftritt, zumindest
im Falle der austenitischen StZhle. Eine genaue Erfassung der Dosis-
abhdngigkeit ist nur dann modglich, wenn die anderen Bestrahlungspara-
meter, wie FluBl und Temperatur konstant gehalten werden. Bei den vor-
liegenden Ergebnissen unterscheiden sich zwar Neutronenflull und
Bestrahlungstemperatur filir die einzelnen Experimente, doch liegen

sie in einem solchen Streuband, dafl man die gemessenen Werte fir

eine erste Aussage iber die Dosisabhingigkeit der Porenbildung ohne
welteres verwenden kann., Btwas stdrker wiegt die Tatsache, dafl die
Werte von Proben mit z.T. sehr unterschiedlichem Kaltverformungs-

und WErmebehandlungszustand stammen, doch wird auf den Einflull dieser

GroBen noch spdter niher eingegangen.

In Bild 1 ist die vom Battelle-Northwest-Laboratory stammende Zu-
sammenfassung aller bisher vorliegenden Werte der Volumenzunahme
austenitischer Stidhle (AISI 304 und 316) in Abhingigkeit von der
Neutronendosis (E > 0.1 MeV) wiedergegebeng). Die Volumenzunahmen
wurden z.T. durch elektronenmikroskopische Ermittlung der Porenzahl

und -groBe bestimmt, z.T. direkt aus Dichtemessungen. Die bei den

MeBpuhkten aufgefihrten Zahlen geben die ungefdhre Bestrahlungs-
temperatur wieder. Die Werte zeigen cdeutlich, daB die Volumenzunahme

erst oberhalb etwa 1022n/cm2 nennenswert sind, dann aber mit der
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Dosis selir stark ansteigt, so dafB bei 1023n/cm mit Volumenzunahmen

bis etwa 10 % theoretisch gerechnet werdean kann.

Zum Vergleich der Volumenzunahme infolge Porenbildung ist in Bild 2
die errechnete Volumenzunahme durch He-Blasen als Folge der (n,a)-
Reaktionen fiir iibliche austenitische Stdhle wiedergegeben, wobei
in den Rechnungen ein konstanter Blasenradius von 200 1 zugrunde

gelegt wurde,

2e3. HinfluB der Bestrahlungstemperatur

Finen groflen EinfluB auf die Porenbildung wird zweifellos die Bestrah-
lungstemperatur haben (siehe auch Abschnitt 4.3). Leider erlauben

die vorliegenden Ergebnisse keine eindeutige Aussagen iber die Tem-
peraturabhédngigkeit. Wie man aus Bild 1 ersieht, liegt die Bestrah-
lungstemperatur, bei der eine Porenbildung beobachtet wurde, in

allen Fdllen zwischen etwa 350 und 600°C. Cawthorne und Fulton1)
konnten bei Bestrahlungstemperaturen unterhalb :538000 keine Poren-~

5)

bildung mehr feststellen. Holmes und Mitarbeiter haben dagegen

in Proben aus 304 ss, fie bei 29000 bis 6 x 1021 bestrahlt wurden und
anschlieBend bei 750o im Zugversuch geprift wurden, Poren beobachtet,
go dall anzunehmen ist, daf auch bel tieferen Temperaturen bestrahlte
Proben im Verlauf einer nachfolgenden Warmebehandlung eine Poren-
bildung zeigen. Ob die Porembildung «st wahrend der nachfolgenden
Warmebehandlung erfolgt, oder aber nur ein beschleunigtes Wachstum
der Poren, laBt sich z.Z2t. nicht sagen. Fiir Bestrahlungstemperaturen
oberhalb 600° liegen bisher keine experimentellen Unterlagen vor,
doch ist anzunehmen, dal die Porembildung bei hSheren Temperaturen

wieder riicklaufig wird.

2.4, EinfluB des Neutronenflusses

Die in Bild 1 dargestellien Ergebnisse sind an Proben gewonnen worden,
die im DFR bzw. EBR-2 bestrahlt wurden. Da die Neutronenfliisse in
beiden Reaktoren ziemlich gleich sind ( =~ 1015) 148t sich aus diesen

Werten keine FluBabhidngigkeit ableiten.



Geht man davon aus, daB die Poren durch Ausscheidung liberschiissiger,
bestrahlungserzeugter Leerstellen entstehen, so ist eine starke
FluBabhingigkeit der Porenbildung zu erwarten. Aus Anderungen der
mechanischen Eigenschaften als Folge einer Poremnbildung lassen sich
in der Tat Hinweise entnehmen, daB ein schneller FluB von o 3-4 x ’1011+
(bei entsprechender Dosis) zu einer merklichen Porenbildung bei austeni-
tischen Stdhlen erforderlich ist, wobei man mit Sicherheit keinen
Schwellwert des Flusses angeben kann, da die Porenbildung eine

stetige Funktion des Flusses sein wird.-So gibt es auch bereits

6)

Untersuchungen an Nickel ', wonach bei Fliissen < 1014 und Dosen

< 1020n/cm2 eine Porenbildung beobachtet wird, deren AusmaB allerdings
von der Reinheit des bestrahlten Materiéls abhangt. Eine genauere
Kenntnis der FluBabhingigkeit wiirde entscheidend zum Verstandnis des

Mechanismus der Porenbildung beitragen.

2.5. EianfluB der Werkstoffzusammensetzung und des Gefiligezustandes

Experimentelle Ergebnisse zu dieser sehr wichtigen, insbesondere
fiir die Reaktortechnik bedeutsamen Frage liegen z.Z2%t. nur in sehr

begrenzter Zahl vor.

Da-die iiberwiegende Zahl der Untersuchungen an austenitischen Stiahlen
vom Typ 304 und 316 erfolgt ist und die gemessenen Werte keinen
EinfluB der Stahlzusammensetzung erkennen lassen, fehlem Hinweise

auf den Einflufl der Legierungselemente. Die bereits zitierten Unter-
suchungené) an Reinnickel lassen es jedoch nicht ausgeschlossen er-
scheinen, dafl Nickellegierungen in stidrkerem MaBe zur Porenbildung
neigen als z.B. Werkstoffe mit einer Eisenmatrix. Als mSgliche Ursache
kdnnten die auf Grund des hohen (n,p)- sowie {(n,a)-Wirkungsquer=-
schnitis des Nickels gebildeten Gase angesehén werden, wobei ihre
Wirkung in einem EinfluB auf die Keimbildung der Poren zu suchen ist.
17’

Untersuchungen des ORN haben gzeigt, daf eine Porenbildung auch in

kubisch-raumzentrierten Metallen wie Vanadin erfolgt.

Neben der lLegierungszusammenseizung ist der Gefiigezustand ein weiterer

wichtiger Parameter. Aber auch hier sind die vorliegenden Ergebnisse
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zu wenig aufschluflreich um systematische Abhingigkeit angeben

zu konnen. Immerhin zeigt sich aber, daB in Ubereinstimmung mit

den theoretischen Vorstellungen (siehe Abschnitt 4.7) kaltver-
formte Stdhle in geringerem Mafle zur Porenbildung neigen als weich-
gegliihte. Da der kaltverformte Zustand im Verlauf einer langzeitigen
Wdarmebehandlung bei hheren Temperaturen (> =¥ 600°C) durch Erho-
Jungsvorginge abgebaut wird, ist es zumindest fraglich, ob dieser
bei Bestrahlungstemperaturen < 600°C beobachtete EinfluB auch bei

héheren Bestrahlungstemperaturen noch voll in Erscheinung tritt.

Hinsichtlich des Einflusses des Gefligezustandes auf die Poreanbildung
kann man als ziemlich sicher annehmen, daB jede Gefiigeédnderung, die
zu einer ErhcShung der Senkenkonzentration fiir Leerstellen fiihrt,
eine Erniedrigung der Porenbildumng zur Folge hat. Die Erhchung der
Versetzungsdichte durch Kaltverformung ist zweifellos die nachst-

liegende Moglichkeit hierzu.

2.6. EinfluB der mechaniaschen Beanspruchung wihrend der Bestrahlung

Es ist mit Sicherheit anzunehmen, daB eine mechanische Beanspruchung
wiahrend der Bestrahlung einen EinfluB auf die Porembildung bzw. das
Porenwachstum augiibt. Die Ergebnisse von Cawthorme und Fulton1) velisen
darauf hin, da8 durch gleichzeitig ablaufende plastische Verformungen
bzw. durch herrschende Spannungen das Wachstum der Poren beschleunigt
wird. Dabei muB man unterscheiden zwischen dem EinfluB einer plasti-
schen Verformung und dem elastischer Spannungen. Welche der beiden
Grofen den stdarkeren EinfluBl ausiibt, 18Bt sich wegen der komplexen
Vorgange nicht leicht sagen, wenn auch die theoretischen Ansitge
(Abschnitt 4.6) nur einen sehr geringen EinfluB elastischer Spannungen
zumindest bei kleiner Porengrcfe erwarten lassen. In-pile-Kriechex-
perimente im hohen schnellen FluB ktnnen hier vermutlich wichtige

Hinweise zur Kldrung liefern.

2.7. EinfluB der Glilhtemperatur

Die bisher genannten Parameter wie Neutronenflufl, Neutronendosis,
Bestrahlungstemperatur, Legierungszusammensetzung und Werkstoffzustand
beeinflussen direkt das AusmaB der Porenbildung und sind damit fir

das Verhalten der Bauteile im Core eines Reaktors von groBer Bedeutung.
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Demgegeniiber ist die Kénntnis der Vorgiange im Verlauf einer Glithung
bereits bestrahlter Teile weniger fiir Fragen der Reaktorauslegung von
Wichtigkeit als zur Klarung grundsdtzlicher Fragen der Porenstabili-
tdt, des Porenwachsiums und dergleichen.

In allen Glihversuchen an bestrahltén Probeﬁ1)3) hat sich gezeigt,
dall die gebildeten Poren bei Temperaturen von 700 = 7500 noch weit-
gehend unverdndert bleiben, bei hoheren Temperaturen aber eine
deutliche Abnahme der Porositidt erfolgt, wobei die Porenzahl stark
abnimmt (Tab. 1), widhrend die mittlere PorengroBe zunidchst ansteigt.
Bei den nach Glihungen > 900O verbleibenden Hohlrdumen handelt es
sich mit groBer Sicherheit um He-Blasen, da das Helium durch die
Glihung nicht entfernt werden kann. Die Ausheilung der Poren durch
eine Glihung bei hdheren Temperaturen eroffnet die wichtige Moglichkeit,
den Einflull der Poren und der He-Blasen suf die mechanischen Eigen-

schaften einigermaflen zu trennen.

2.8, EinfluB der Porenbildung auf die mechanischen Eigenschaften

Neben der Volumenzunahme sind die durch die Porenbildung bewirkten
Anderungen der mechanischen Eigenschaften von grofler Bedeutung fiir

die Reaktortechnik.

Wihrend die Volumenzunahme der Porenbildung direkt zugeordnet werden
kann, ist dies bei der Anderung der mechanischen Eigenschaften zu-
mindest nicht ganz so einfach mdglich., Um die durch Porenbildung
hervorgerufene Eigenschaftsé@nderung eindeutig erfassen zu konnen,
mufB man den EinfluBl anderer durch die Bestrahlung erzeugter Gitter-

und Gefiligednderungen genau kennen bzw. sie eliminieren.

Als konkurrierende, durch die Bestrahlung erzeugte Gitler- baw.

Gefiigednderungen sind anzusehen

1) die durch StoBprozesse direkt erzeugten Fehler,
die zur so0g. Tieftemperaturversprodung fiihren;
2) die Bildung eines Versetzungsnetzwerks; “
3) die Bildung von He-Blasen (Hochtemperaturversprddung) und

4) Bildung bestrahlungsinduzierter Ausscheidungen.
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Eine Trennung der verschiedenen die mechanischen Eigenschaften
beeinflussenden Groflen ist nur zum Teil mdglich. Von den unter 1)
genannten'Fehlern, wie Versetzungsringen, verdiinnten Zonen, Leer-
stellen- und Zwischengitteratomcluster weifl man, daB sie bei
austenitischen Stdhlen im Bereich von 400 - 600°C ausheilen. (Unter-
halb dieser Temperatur laft sich der EinfluB der Poren daher nur
in&irekt bestimmen oder theoretisch abschitzen). Da die He-Blasen
keine Anderung der Streckgrenze (bzw. Zugfestigkeit) bewirken
sondern bevorzugt die Duktilitdt beeinflussen; kann man Streck-
grenzendnderungen bei Temperaturen:>:g6500 vorwiegend auf Poren

bzw. das gebildete Versetzungsnetzwerk zuriickfilhren, sofern man Ent-
mischungsvorgidnge ausschliefllen kann. Elektronenmikroskopische
Untersuchungen geben hier zusdtzliche wichtige Informationen. Der
EinfluB der Poren auf die Duktilitét, dem sich der der He-Blasen
iberlagert, kann in gewissem Umfang durch Messungen an Proben
bestimmt werden, bei denen durch Gliuhungen bei Temperaturen)AJ?BOO

eine vollstdndige oder teilweise Aufldsung der Poren erfolgt ist.

Aus den bisher vorliegenden Ergebnissen an austenitischen Stdhlen

138t sich entnehmen, daf die Porenbildung eine Streckgrenzenerhdhung
im Temperaturbereich von 650 - &4 85000 bewirkt, was wie im letzten
Teil des Berichts gezeigt wird, auch theoretisch zu erwarten ist.

Die in diesem Temperaturbereich beobachtete Versprodung, die bereits
bei wesentlich niedrigeren Neutronendosen auftritt, scheint dagegen
wenig durch die Porenbildung beeinfluBit zu werden, sondern ist vor-
wiegend auf das gebildete Helium zuriickzufiihren. Hierfiir spricht,

daB die VersprSdung im Temperaturbereich der Porenausheilung praktisch

5)

genau so grofl ist, wie bei niedrigeren Temperaturen” .

Eine senhr eingehende Untersuchung der Anderung der mechanischen
Eigenschaften durch die verschiedenen Strahlenschiaden wurde von
Holmes und Mitarbeitern durchgefﬁhrtB). An Proben aus 304 ss, die
bei 540°C im EBR-2 bis 1,7 x 10°°

nannten Autoren durch Messung der mechanischen Eigenschaften in Ab-

bestrahlt wurden, konnten die ge-

hdngigkeit von der Temperatur und elektronenmikroskopischen Unter-

suchungen die Festigkeitsidnderungen ganz bestimmten Gefiigednderungen
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zuordnen. Eine deutliche Erholungsstufe bei 51000 bis4«165O°C hat
ihre Ursache in der Auflosung von Versetzungsringen bei gleich-
zeitiger Ausbildung eines Versetzungsnetzwerks. Die oberhalb

650°C beobachtete Streckgrenzenerhdhung ist damit vorwiegend auf
die zahlreichen Poren sowie zu einem vermutlich geringeren Teil
auf das Versetzungsnetzwerk zuriickzufiihren. Der letzten Erholungs-~
stufe, die bei 760 - 800°beginnt, geht die Aufldsung der Poren
parallel.

In Tabelle 2 sind die bisher bekannten Ergebnisse iber Festigkeits-
erhdhungen an Stdhlen bei 700°C aufgefiihrt, auch wenn kein direkter
Nachweis einer Porenbildung vorlag. Zundchst erkennt man, daB dieser
Effekt sowohl bei niedrigen Bestrahlungstemperaturen (50°C) als

auch bei relativ hohen (55000) auftritt. Die niedrigste Dosis, bei
der eine Streckgrenzenerhdhung beobachtet wird, liegt bei

~ 2 X 1021n/cm2, d.h. in einem Bereich, in dem die Volumenzunahme
durch Porenbildung weniger als 0,1 % betrdgt. Die gemessenen
maximalen Streckgrenzenerhchungen bei 700°C sind iiberraschenderweise
bei allen untersuchten Werkstoffen etwa gleich (ay 10 kp/mmz) und
zeigen im Gegensatz zur Volumenzunahme keine starke Abhéingigkeit von
der Dosis. Auf die mdglichen Ursachen dieses Verhaltens wird im
letzten Abschnitt eingegangen. Die Temperatur der vollstidndigen
Riickbildung der StreckgrenzenerhShung liegt sowohl beim Stahl 304
als auch bei Incoloy 800 bei etwa 850°C.

In die Tabelle mit aufgenommen sind auch einige FErgebnisse, die
keine Streckgrenzenerhcdhung gezeigt haben. Diese Ergebnisse an
304-Stahl sollen im Vergleich zu den anderen Werten zeigen, daB

21n/cm2 noch keine
A

bei gleichen Bestrahlungsbedingungen nach 1,4 x 10
i itsd vorliegt, wihrend sie nach 6 x 1021n/cm
ausgepragt ist”’. Zum anderen ist zu erkennen, daf im kaltverformten

Material unter den genannten Bedingungen keine Festigkeitserhodung

verformung auf die Porenbildung zusammephangt.

Leider geben die vorliegenden Ergebnisse kein so einheitliches Bild

wie es zunichst beli der Betrachtung der Tabelle 2 den Anschein hat.
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Besonders hervorzuheben sind in diesem Zusammenhang die Ergebnisse
von Kangilaski und Hitarbeitern11), die an Proben aus 347-Stahl,
die bei 50°C bis 2,1 x 1622n/sm2.bestrahlt wurden, feststellten,
dall eine einstiindige Glilhung bei 980°C die Streckgrenzenerhbhung
zwischen 550° und 750° unbeeinfluBt l#Bt. Die Ursachen fiir dieses

Verhalten sind bisher ungeklért,

Umgekehrt liegen auch Ergebnisse'z) vor, nach denen Proben auas einer
Charge des Stahls 316, die bei QgBOOOC im losungsgegliihten Zustand
im DFR bis 3,6 x 10°°

hohungen bei Temperaturen oberhalb 650° zeigen, widhrend Proben
22

n/cm2 bestrahlt wurden, keine Festigkeitser-
einer anderen Charge nach 1,6 x 10 n/cm2 eine merkliche Streck-
grenzenerhdhung aufweisen, die mit fallender Verformungsgeschwindig-
keit zunimmt. Da keine elektronenmikroskopischen Untersuchungen
dieser Proben vorliegen, ist es schwer, das Verhalten unter dem Ge-

sichtspunkt der Porenbildung zu diskutieren.

Aus diesen Ergebnissen ersieht man, daB es zur Zeit kaum mdglich
igt, ein einheitliches Bild itiber die Streckgrenzendnderung bei
hoheren Temperaturen als Folge einer Porembildung zu geben. Zweifel-
los kOnnen Unterschiede im Gefige, wie z.B. in der KorngridBe bzw,

im Ausscheidungszustand die Porenbildung und damit die Streckgenzen-

dnderungen wesentlich beeinflussen.

Die bisher genannten Ergebnisse bezogen sich ausschliefllich auf Streck-
grenzenanderungen.Daneben sind jedoch auch die anderen mechanischen
Eigenschaften von Bedeutung, insbesondere die Duktilitdt sowie die
Zeitstandfestigkeit. Uber den EinfluB der Poresnbildung auf die
Duktilitdt der Werkstoffe 1dBt sich derzeit nur wenig aussagen, da

. To £An® s Qt:no e £ dmem
L% s

2L e a2 - -
LT el A AV WiL UV Sau

o

sehr wahrscheinlich vorwiegend durch (n,a)-Reaktionen hervorgerufen

wird, Da bisher keime vergleichenden Messungen der Bruchdehnung an

ungegliihten (porenhaltigen) und gegliihten (porenfreien) Proben in dem
genannten Temperaturbereich vorliegen, ist es schwer, Angaben iiber das
Ausmafl der Versprddung durch die Porenbildung zu machen. Uber den nach
den derzeitigen Modellvorstellungen zu erwartenden EinfluBl der Poren-

bildung auf die Duktilitdt wird spéter moch berichtet.
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Die beobachtete Erhdhung der Streckgrenze durch eine Porenbildung
1dRt auch einen EinfluB auf das Zeitstand- und Kriechverhalten
erwarten. Wahrend die Erhdhung des Verformungswiderstandes zu einer
Erniedrigung der sekunddren Kriechgeschwindigkeit fiihrem sollte,
ist bel der Zeitstandfestigkeit zu beriicksichtigen, daB sie nicht
allein durch den Verformungswiderstand bestimmt wird, sondern auch
¥on der Duktilitdt des Werkstoffes, d.h. dem Einsetzen des Bruches
abhdangt. Eine Erhohung des Verformungswiderstandes muB also keines-
wegs zwangsldufig eine Erhdhung der Zeitstandfestigkeit zur Folge

haben, und zwar dann nicht, wenn der Werkstoff sehr stark versprodet.

Sp zeigen die bisher vorliegenden Untersuchungen des Zeitstandver-
haltens hochbestrahlter (> ?021n/cm2) Proben auch in fast allen
Fdllen eine deutliche Reduktion der Standzeit (siehe z.B. 12). Da
es infolge der starken Standzeitverkiirzung hdufig gar nicht zur
Ausbildung eines ausgepridgten sekundidren Kriechbereichs kommt, be-
obachtet man in solchen Fdllen sogar eine Erhthung der minimalen
Kriechgeachwindigkeit nach Bestrahlung. Keines der bisher verdffent-
lichten Ergebnisse erlaubt daher den EinfluBl siner Porembildung auf
das: Zeitstand- und Kriechverhalten genau zu verfolgen. Neueste
Ergebnisse aigener-Untefsuchungen13) an bestrahlten ( 2 x 1022n/cm

bei 50°C) Proben aus 16/13-CrNi~Stahl lassen vermuten, dal in diesem

2

Fall das Zeitstand~ und Kriechverhalten durch die Porenbildung mit-
bestimmt wird. Diese Proben zeigen beil 65000 eine deutliche Erhihung
der Zeitstandfestigkeit scwie Erniedrigung der Kriechgeschwindig-
keit infolge der wvorausgegangenen Bestrahlung. Demgegeniiber laasen
Zeitstandversuche des gleichen Materials unter Bestrahlung (in-pile
stress-rupture-test) ein deutliche Erniedrigung der Standzeit

b)

erkennen1 » Wie im letzten Kapitel des Berichtes gezeigt wird,

sind diese Ergebanisse keineswegs wiedersprichliich sondern decken sich

mit den derzeitigen Vorstellungen.,

- 3, Bedeutung der Porenbildung fiir die Core-Teile eines schnellen Briiters

Die Probleme, die eine Porenbildung infolige Bestrahlung ia bezug auf
die Teile im Core eines schnellen Reaktors aufwirft, liegen einmal

in dem Schwellen des Werkstoffs und zum anderen in den durch die
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Porenbildung hervorgerufenen Anderungen der mechanischen Eigen-

schaften.

An dieser Stelle soll und kann nicht auf die sich aus dem Schwellen
der Werkstoffe ergebenden konstruktiven Schwierigkeiten eingegangen
werden, vielmehr sollen lediglich an Hand der Angaben fir dem Ent-

15)

wurf eines Na-gekilhlten schnellen Brutreaktors die mdglichen

Figenschaftsanderungen wichtiger Core-Teile kurz erdrtert werden:

1) Die Brennelemente unterliegen den stidrksten Strahlenbelastungen,
und zwar betragt der maximale Fluence in der Core-Mitte etwa

1,65 x 10?3n/cm2 bei Fliussen von ~ 5 x 1015n/cm2. Extrapoliert man
die in Bild 1 angegebenen Werte zundchst ohne Beriicksichtigung

der Bestrahlungstemperatur auf den genannten Wert, so miilte man mit
Volumenzunahmen der Brennelementhiillen, der Abstandshalter sowie

der Mantelrohre von 10 - 20 % rechnen, ein Wert, dér nicht tragbar
ist. Wie die bisherigen Ergebnisse jedoch zeigen, streuen die

Werte besonders stark im Bereich hoher Dosis, so daBl eine Extrapo-
lation mit sehr grofler Unsicherheit behaftet ist. Flr die Brenn-
elementhillrohre kommt als weiterer Unsicherheitsfaktor fiir eine
Vorhersage der Volumenzunahme die relativ hohe Betriebstemperatur von
> 650°C hinzu. Die ‘bisher gemessenen Werte stammen von Bestrahlungen
bei tieferen Temperaturen (max. 600°C). Es gibt Hinweiseﬂ), die in
Ubereinstimmung stehen mit theoretischen Abschidtzungen, dald die
Schwellrate bei hoheren Temperaturen wieder geringer wird, so dal man
eine geringere Volumenzunahme als die extrapolierten Werte erwarten
darf. Andererseits hat eine hohe Betriebstemperatur zur Folge, dald
eine die Porenbildung reduzierende Kaltverformung im laufe der Zeit
abgebaut wird und damit nicht mehr wirksam ist. Man wird hier in
starkem Mafe noch auf experimentelle Ergebnisse angewiesen sein, um
genaue AussagenJﬁber die Wechselwirkungen zwischen hOheren Bestrah-
lungstemperaturen und Kaltverformung und dem EinfluB dieser Groflen
auf die Porembildung machen zu konnen. Die Porenbildung wird sich insbe-
sondere bei den Brennstabhiillen dann negativ bemerkbar machen, wenn
sie eine weitere Duktilitatsverminderung bewlrkt, was jedoch noch
nicht eindeutig gekldrt ist. Die Festigkeitserhdhung durch Poren-

bildung ist dagegen als ein positiver Einflull der Bestrahlung anzu-
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sehen.

Etwas anders als bei der Hiille liegen die Verhdltnisse bei den
Abstandshaltern und den Mantelrohren. Die mittleren Temperaturen
dieser Teile liegen zwischen etwa 400° und 600°C und damit in dem
Bereich, in dem viele der in Bild 1 angegebenen Volumenzunahmen
gemessen wurden. Bei diesen Teilen muB man daher bei einer Gesamt-
dosis von > 1023n/cm2 mit einer nennenswertem Volumenzunahme rechnen.
Um die Volumenzunahme jedoch so niedrig wie mdglich zu halten,
sollten diese Teile aus kaltverformtem Material gefertigt werden.

Bei diesen relativ niedrigen Bestrahlungstemperaturen ist damit

zu rechnen, daB der EinfluB einer Kaltverformung auch iber liéngere
Zeiten erhalten bleibt. Als weitere Mdglichkeit zur Verbesserung des
Schwellverhaltens der Abstandshalter und Mantelrohre kann an die
Verwendung von Stdhlen mit einer groBeren Menge inkohérentef
Ausscheidungen (z.B. Karbide) gedacht werden, da die inkohdrenten Grenz-
flachen als Senken flir Leerstellen das Ausmaf der Porenbildung

reduzieren sollten.

2) Die Tragplatte bzw, obere Halteplatte befindet sich auf Natrium-
eintritts- (2 400°C) bzw. Natriumaustrittstemperatur (=~ 600°C)
und erhdlt an den Stellen stdrkster Strahlenbelastung eine Dosis

13. Da die

von max. 6,6nx 1022‘n/cm2 bei einem FluB von etwa 3 x 10
Strahlenbelastungen an den verschiedenen Stellen der Platten sehr
unterschiedlich sind, kdnnten mit der Porenbildung verbundene
Volumenanderungen sehr kritisch werden. Von Seiten der maximalen
Dosis und der Temperatur sollte man ein Schwellen der Platten erwarten.
Da der FluB mit 3 x 1O‘s5n/cm2 jedoch niedrig ist und damit auch die
Fehlstellenerzeugungsrate, kann man aﬁnehm;g, dag die Volumenzunahme

N : -

~ N . L. Tz A
v Dol in bitirl

angegebv

o

geringer ist als fiir eine Dosis von 6 x 1 ,

e e
d.h. es ist damit zu rechnen, daB die Volumenzunahme unter 1 % liegt.

Auch hier erscheint es zweckméfig zur weiteren Reduzierung der

Schwellrate wenn moglich kaltverformte oder ausscheidungsreiche Werk-
stoffe zu verwenden.

Die meisten Teile im Core eines Reaktors unterliegen mehr oder

weniger hohen Spannungen, so daB es auch wichtig ist, demn EinfluB
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der Spannungen auf die Porenbildung zu beriicksichtigen. Wie im
Abschnitt 4.8 gezeigt wird, ist zu erwarten, daB das Porenwachstum
durch hydrostatische Zugspannungen beglinstigt wird, wdhrend Druck-
spannungen s verzogern werden. Flr die in der Praxis vorliegenden
Spénnungen ist dieser EinfluBl jedoch sehr gering, so daB er zumindest
in der erséen Phase des Porenwachstums, d.h. bei Poren < 100 - 200 2

Durchmesser in erster Ndherung vernachldssigt werden kann.

4, Theoretische Grundlagen der Porenbildung

4,1, Mechanismus der Porenbildung

Im folgenden Abschnitt soll versucht werden, die theoretischen
Grundlagen der Porenbildung sowie ihres Einflusses auf die mechanischen
Eigenschaften zu erdrtern. Die Tatsache, daB die Porenbildung unter
Bestrahlung erst kirzlich zum ersten Mal beobachtet wurde, 1HAt

es verstdndlich erscheinen, daR die theoretische Behandlung dieses

Phinomens erst in den Anféangen ist.

Wenn auch eine Porenbildung als Folge einer Neutronenbestrahlung
noch nicht lange bekannt ist, so sind doch seit ldngerer Zeit ver-
schiedene andere Prozesse bekannt, die zu einer Bildung von Poren
in Metallen fiihren. So beobachtet man das Auftreten von Poren nach
16)’ A117)18)19) 20)21)

Bereich hoher Temperaturen, wobei hohe Abschreckgeschwindigkeiten mit

dem Abschrecken von Pt . Ag, Cu und Au aus dem
einer nachfolgenden Auslagerung der Proben bei mittleren Temperaturen
(~ 0,35 TS) besonders wirksam sind. Dabei zeigi sich, dall die Zahl
und Form der Poren von der Abschreckatmosphidre und dem Gehalt an
gelosten Gasen (wie H, oder 02) abhéngt, wobei ein hdherer Gasgehalt
eine Porenbildung verstdrkt. Die Grofe der hierbei beobachteten Poren
liegt mit 80 - 200 2 in der gleichen GrofRenordnung wie im Falle einer
Bestrahlung. Die bei Abschreckexperimenten gefundenen Porenkonzentra-
tionen betragen je nach Gasgehalt der Proben und den Abschreckbe-
dingungen maximal -etwa 1015/cm5, was ebenfalls mit den unter Be-

strahlung auftretenden Porendichten Ubereinstimmt.

Da die Porenbildung in abgeschreckten Proben ohne Zweifel durch die -

starke Leerstelleniibersdttigung hervorgerufen wird und damit gleiche
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Ursachen haben wird wie im Falle einer Bestrahlung, werden eine
Reihe von Parallelen zwischen den beiden Arten der Porembildung

bestehen.,

Ein weiterer Vorgang, bei dem Poren im Werkstoff auftreten, ist der
Y
Kirkendall-Effekt>2) 2

Unterschiede in den partiellen Diffusionskoeffizienten zu einem

y bei dem es in einem Diffusionspaar infolge

gerichteten LeerstellenfluBl und damit zu einer starken Leerstellen-

iibersdttigung mit einer Porenbildung an bestimmten Stellen kommt.

Schlieflich beobachtet man eine Porenbildung auch bei der Kriechver-
23)

formung von Werkstoffen bei hohen Temperaturen, Die hier auftre-
tenden Poren liegen jedoch bevorzugt an den Korngrenzen und diirften
die Ursache ihres Entstehens weniger in einer Leerstelleniibersdttigung

als in einem spannungsinduzierten Wachstum haben.

Die vorliegenden Ergebnisse iiber die Poren in bestrahlten Proben
zeigen deutlich, daB es sich bei ihnen nicht um Gasblasen handeln
kann, wie man sie in Werkstoffen findet, die in thermischen Reaktoren
bestrahlt wurden und als deren Ursache (n,a)-Reaktionen angesehen
werden. Die Tatsache, daB sie sich wihrend einer Glihung bei hCheren

1)3), spricht dafiir, dafl es sich in der Tat um

Temperaturen auflosen
"Leerstellenblasen', d.h. Poren handelt, die moglicherweise ganz
geringe Mengen von He (gebildet durch (n,a)-Reaktionen) oder H,

(iber {(n,p)-Reaktionen) enthalten kdnnen.

Bei der theoretischen Behandlung der Porenbildung muf man die Bildung
wachatumsfihiger Porenkeime einerseits und deren Wachstum anderer-

seits betrachten.

Bekanntlich entstehen beim Beschufll eines Metalls mit schnellen
Neutronen durch primdre StoBe der Neutronen mit den Atomen und durch
sekunddre StoBe der herausgeschlagenen Atome eine groRe Zahl von
Frenkel-Defekten, die wahrend der Bestrahlung je nach Hohe der Be-
strahlungstsmperatur mehr oder weniger stark ausheilen, so daB sich
ein dynamisches Gleichgewicht zwischen Erzeugung und Ausheilung ein-

stellt, daB die Hohe der Fehlstelleniibersdttigung bestimmtza).
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Am Ende der Bahn eines goBenden Teilchens nimmt infolge Abnahme

seiner freien Wegldnge mit der Energie die Defektkonzentration

stark zu, was zur Bildung sog. verdinnter Zonen filhrt, die man in
gewisser Weise bereits als Leerstellencluster ansprechen kann. Beil
hohen schnellen Flissen konnen Uberlagerungen dieser Zonen auftre-
ten, was zur Bildung groBerer Leerstellencluster filhren kann. Dariiber-
hinaus konnen Leerstellencluster aber auch durch Kondensation von
Einzelleerstellen innerhalb des iibersdttigten Mischkristalls ent-

stehen.

Derartige Leerstellencluster sind bei sehr geringer GridBe stabil,

sie werden jedoch mit wachsender GroBe zunehmend instabil und
kollabieren unter Bildung eines nicht beweglichen Versetzungsringes
mit dem Burgers~Vektor %»ZTW11_725). (Dies gilt analog auch fiir An-
sammlungen von Zwischengitteratomen). Fiir die Porenbildung ent-
scheidend ist nun die Frage unter welchen Bedingungen die Leerstellen-
cluster nicht zusammenbrechen sondern stabil bleiben und so wachs-
tumféahige Porenkeime bilden. Es ist naheliegend anzunehmen, dal das
Vorhandensein von Gasatomen, insbesondere von He'aus (n,a)=-Prozessen,

1)3)

die Cluster stabilisiert , deh. ein Zusammenbrechen mit Bildung

eines Versetzungsringes verhindert. Auch die Ergebnisse Uber die
1)

Porenbildung durch Abschrecken2 weisen daraufhin, daR vorhandene

Gase die Bildung der Poren begiingtigen.

Liegen derartig stabilisierte Porenkeime vor, so kdnnen sie bei einer
ausreichend hohen Leerstelleniibersdttigung oder auch bei Vorliegen
von hydrostatischen Zugspannungen,wie z.B. beim Kriechen23), wachsen.
Fir das Porenwachstum unter Bestrahlung erscheint es naheliegend

die Leerstelleniibersdttigung als Ursache zugrundezulegen.

In grober Naherung liBt sich die zum Wachstum einer Pore vom Radius r

(Annahme von kugelfSrmigen Poren) erforderliche Leerstellenﬁberséttiguhg

6;'/EL (E;ri durch Bestrahlung erzeugte lLeerstellenkonzentration,

CL = thermische Leerstellenkonzentration) mit Hiife der Thomson-Gibbs-

Gleichung ermitteln. Danach ist

In G - 2y0)
C. FRT
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wenn vy die Grenzfléchenenergie,J2 das Atomvolumen, k die
Boltzmann-Konstante und T die Temperatur sind. In Bild 3 sind

die danach berechneten zum Wachstum notwendigen Leerstelleniiber-
sittigungen fiir Temperaturen von 600, 800 und 1000°K in Abhéngig-
keit vom Porenradius ry wiedergegeben. Fiir die Grenzflidchen-
energie wurde eine Wert von 1500 erg/cm2 eingesetzt. Man sieht
daraus, daB beispielsweise fiir eine Temperatur von 800° K (Tempe-
ratur bei der Poren beobachtet wurden) unter der Annahme, daB
stabile Porenkeime von 10 % Radius vorliegen, eine Leerstellen-
iibersdttigung von etwa 125 zum weiteren Wachstum erforderlich ist.
(Bei einem Porenradius r, von 5 R miiBte die Ubersdttigung sogar
fast 16000 betragen.)

Die nichste Frage ist, wie groff die unter Bestrahlung vorliegenden
Leerstelleniibersdttigungen sind. Die eingeschossenen Neutronen
erzeugen durch elastische StdRe eine Zahl von Frenkel-Defekten,

deren Erzeugungsrate K sich sehr vereinfacht durch
K = g6, m

angeben 1ldRt, wobei @ der NeutronenfluB, &; der elastische Streu-
guerschnitt des betreffenden Metalls und m die Zahl der pro Neutron
erzeugten Frenkel-Defekte ist. Fir einen FluB von 1016n/cm25,
einem mittleren Streuquerschnitt von 1 barn und 1O2 pro'Neutron
erzeugten FrenkelPefekten ergibt sich K zu 10_6/5. Die genaue
Berechnung der Erzeugungsrate K ist sehr viel komplizierter und
setzt die genaue Kenntnis des Neutronenspektrums sowie der mittleren
Gruppenstreuquerschnitte voraus. Die erzeugten Gitterfehler heilen
wihrend der Bestrahlung durch Rekombination sowie durch Vernichtung
an Senken (Korngrenzen, Versetzungsspringe usw.) aus, so daB sich
ein dynamisches Gleichgewicht einstellt, das die Konzentra
Leerstellen und Zwischengitteratomen angibt. Berechnet werden kann
diese Gleichgewichtskonzentration z.B. filir Leerstellen durch die
" Differentialgleichang - " i S
e
ac,

wobei Y, die Platzwechselfrequenz der Zwischengitteratonme,

= K - Y, (CZ+CL)C; - KLCZ~

C; die Konzentration der Zwischengitteratome durch Bestrahlung
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und KL die Ausheilwahrscheinlichkeit an Senken ist, die sich
ihrerseits durch KL==é%de}V_ angeben 1dRt. Hierin ist o
die Senkenkonzentration, d der Abstand ni#chster Nachbarn und Y,

die Sprungfrequenz der Leerstellen.

Fur das Spektrum eines schnellen natriumgekiihlten Briiters wurde
die dynamische Leerstellenkonzentration in einem austenitischen

26) fir Senken-

Stahl und einer Nickel-legierung von K. Ehrlich
konzentrationen von 105 und 1010/cm2 genau berechnet. Unter Zu-
grundelegung dieser Werte sind in Bild 4 die Leerstelleniibersittigungen
infolge Bestrahlung gegeniiber der reziproken Temperatur aufgetragen.

Da diese Berechnungen wie erwdhnt filir einen FluBl von etwa 1016n/cmzs
gelten, die bisherigen Bestrahlungsexperimente jedoch in Reaktoren
mit niedrigeren Fliissen erfolgten, wurde noch eine weitere Kurve
fir die Leerstelleniibersdttigung eingezeichnet, die einem schnellen
FluB von 1014n/cm25 und einer Senkenkonzentration von 105/cm2

entspricht.

In das Bild eingetragen sind ferner die aus der Thomson-Gibbs-
Gleichung berechneten zum Wachstum notwenigen Ubersdttigungen fiir
einen Porenradius von 5 bzw. 10 3. Die Schnittpunkte dieser Kurven
mit denen fiir die Leerstelleniiberséttigung durch Bestrahlung geben
die Temperatur an, oberhalb der ein Wachstum der Poren unter den

angegebenen Bedingungen nicht mehr mdglich ist.

Man kann bei den vereinfachenden Annahmen, die gemacht wurden, nicht
erwarten, daB man aus Bild 4 die maximalen Temperaturen der Poren-
bildung genau entnehmen kann, zumal man iber die Art und GroBe

der Porenkeime noch zu wenig weifl. (Die obere Temperaturgrenze fiir

ibersdttigung praktisch Null wird.) Immerhin zeigen die Abschdtzungen
daB z.B. Hohlrsume von 5 & Radius nur unterhalb etwa 400°C bei

¢ = 1016n/cﬁ23 als Porenkeime wirken konnten. Das Auftreten von
Poren bei hoheren Temperaturen 1#B8t somit den SchluB zu, dafl die
Porenkeime entweder gridBer sind oder aber Gasblasen als Keime

wirken. Auf diesen letzten Punkt wird noch ausfilhrlich eingegangen.




- 19 -

Zweifellos gibt die Thompson-Gibb'sche Gleichung die Bedingungen, die
zuw Porenwachstum filhren, nur sehr vereinfacht wieder. Holmes

3)

und Mitarbeiter haben einen detaillierten Ansatz gemacht. Zu-
nédchst einmal berilicksichtigen sie die Eindiffusion der durch die
Bestrahlung gebildeten Zwischengitteratome in die Poren, so
dafl sich der das Wachstum bestimmende chemische Druck zu
*
_ KT ¢ _ . Cg
P =l |in% —in &2
c k@) C. Cy
ergibt, anstelle von
. T
5/ =Bl 0l
~ S$2 CL

bei ausschlieBlicher Beriicksichtigung der Leerstelleniibersdttigung.

*

Nach Holmes und Mitarbeitern wird ein Porenwachstum auftreten, wenn

2EMN)

5 < Pf

ist, wobei E(n) die freie Energie der Pore ist, die von der Zahl n
der sie bildenden Leerstellen abhidngt. Eine quantitative Berech-
nung stoBt hier auf Schwierigkeiten, weil E(n) weitgehend unbe-

kannt ist.

Zweifellos ist die Frage nach dem EinfluB der gebildeten Zwischen-
gitteratome auf die Porenbildung von erheblicher Bedeutung. Die
Zwischengitteratomiibersdttigung C:,;/C,z im dynamischen Gleich-
gewicht ergibt sich unter Beriicksichtigung der Rekombination mit
Leerstellen und der Ausheilung an Senken. Sobald jedoch Poren
vorliegen, werden auch diese als Senken fiir die Zwischengitter-
atome wirken und damit in Konkurrenz zu den anderen Senken treten,
d.h. man kann kaum annehmen, daB nur die iiberschilssigen Leer-

ste

h < - N As
llen in die Poren wandern

4,2, EinfluB von Gasen auf die Porenbildung

Die bisherigen Ansafze gelten unter dér Annahme, daBl der Gasdruck
in der Pore bzw. im Porenkeim gleich Null ist, d.h. dafl es sich
bei den Porenkeimen um Leerstellencluster handelt. Geht man jedoch
davon aus, dall die Keime gasgefiillte Blasen sind, so wird die zum

Wachstum einer Pore erforderliche Leerstelleniibersdttigung durch
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den Gasdruck erniedrigt, und zwar ergibt sich dann

ln == =42, /2y _ P,)
c_ <7\ r
wenn ~ = szrder in der Blase herrschende Gasdruck ist. Nimmt

man an, dafl das Wachstum der Poren nur durch Eindiffusion von
Leerstellen erfolgt und nicht durch Aufnahme weiterer Gasatome,
so wird der Gasdruck P mit wachsender PorengrofBBe stark abnehmen.
Sei ro der Radius des gasgefillten Porenkeims und PO der
herrschende Gasdruck, so ist unter Verwendung des ilédalen Gas-
gesetzes (was bei den kleinen BlasengrdBen und damit hohen Gas-

driicken nur niherungsweise zutreffen wird)

3
P =p Il

OFS

coder, da P = .
O -

Damit ergibt sich

(i,'.;'i -_—Z_L‘Q'__—-.CQ)
Ll kT Ly 3
In Bild 5 ist diese Funktion fliir roo= 5 ] und 10 1 sowie Tempe-
raturen von 600, 800 und 1000°K dargestellt. Die zum Wachstum
eines Keims der GridBe T erforderliche Leerstelleniibersdttigung
steigt mit zunehmender Porengroflie von Null sehr rasch auf einen
Maximalwert und fdllt dann wieder stetig ab. Fiir das Porenwachs-
tum ausschlaggebend ist der Maximalwert, der bei r = r, 1[E? *)
liegt und sich zu
/ C¥> +y L2

n = = I —_
& C. ) ST r,v3
= 7

ergibt. Gegeniiber einem gasfreien Porenkeim vom Radius Ty ist
der Logarithmus der maximalen Leerstelleniibersdttigung um Sr,92

kleiner, d.h. bei einem Keimradius von z.B. 10 R rz11t die

%) ¥
“
oo Ei _ yoh o 3rs )
ar a L \ }’_2 l o /i!
T 3"/02
=T
i’”’?L = /0],5
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erforderliche Ubersittigung bei 600°K von etwa 290 im Falle von
Leerstellencluster auf etwa 9 bei gasgefiillten Keimen. Bei einem
Keimradius von 5 2 betragen die entsprechenden Werte ca. 100 000
gegeniiber 80, d.h. im Falle gasgefiillter Porenkeime wird das
Porenwachstum extrem erleichtert. Die in diesen FHllen zum
Wachstum erforderlichen geringen leerstelleniibersdttigungen sollten
auch bei niedrigwenFliissen als etwa 5 x 1014n/cm23 im mittleren
Temperaturbereich auftreten, so daB auch hier theoretisch mit einer
Porenbildung zu rechnen ist. Zur Veranschaulichung ist in Bild &
die zum Wachstum von Gasblasen mit einem Radius von 5 R erforder-

liche Leerstelleniibersdttigung eingezeichnet.

Wenn auch die bisherigen Ansd@tze nur eine grobe Ngherung darstellen,
so erlauben doch die in Bild 4 dargestellten Ergebnisse erste
Hinweise zu geben. Im folgenden soll nun versucht werden, anhand
der vorliegenden Ansdtze den EinfluBl der verschiedenen Paraméter

auf die Porenbildung zu erdrtern.

4,3, EinfluB der Bestrahlungstemperatur

Wie die Abschdtzungen im letzten Absatz gezeigt haben, sollte
eine Porenbildung nur unterhaldb einer bestimmten Temperatur auf-
treten, die durch die Hdhe der zum Porenwachstum erforderlichen
Leerstelleniibersdttigungen bestimmt wird und damit vom Neutronen-
fluB abhdngt. Mit zunehmender GrdBRe der stabilen Porenkeime wird
die Temperatur, bei der noch ein Porenwachstum auftritt, herauf-
gesetzt. GroBere Porenkeime konnen z.B. durch ein Wachstum von
Gasblasen bei hohen Neutronendosen infolge (n,a)- bzw. (n,p)-

Reaktionen entstehen.

Die treibende Kraft des Porenwachstums, die proportional
¥

* ;
lnp &=} - m(i>
\v_,f C, /Krit.
ist ( (C:/CL)er'. ist die fiir eine Pore vom Radius r

zum Wachstum notwendige Leerstelleniibersdttigung), wird mit
fallender Temperatur zunehmen. Andererseits nimmt die Diffusions-
geschwindigkeit mit fallender Temperatur stark ab, so dafl sich

die in Bild 6 dargestellte Abhidngigkeit der Porenbildung
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von der Bestrahlungstemperatur ergibt, was gqualitativ mit den

experimentellen Werten iibereinstimmt.

Es existieren nun eine Reihe von Ergebnissen, die daraufhin
deuten, daB eine Porenbildung auch nach Bestrahlung bei tiefen
Temperaturen im Verlauf einer nachfolgenden Warmebehandlung bei

5)

hoheren Temperaturen auftreten kann-,

Die Bildung wvon Poren nach einer Bestrahlung bei tiefen Tempe-
raturen im Verlauf einer nachfolgenden Glihung ist keineswegs
unwahrscheinlich. Die Ergebnisse iiber die Porenbildung durch Ab-
schrecken von hohen Temperaturen zeigen dies deutlich. Auch hier
beobachtet man Poren bevorzugt nach einerdem Abschrecken folgenden
Glihung im Temperaturbereich nennenswerte Atombeweglichkeit.
Parallelen bei beiden Vorgingen sind naheliegend. Sowohl beim
Abschrecken als auch bei der Bestrahlung bei tiefen Temperaturen
erzeugt man einen sehr groBen LeerstelleniiberschuBl. Sobald die
Temperatur in dem leerstelleniibersittigten Kristall erhdht wird
und eine merkliche Beweglichkeit der Leerstellen einsetzt, kdnnen
die Leerstellen an vorhandenen Porenkeimen ausheilen und zu einer
Porenbildung filhren. Im Gegensatz zur Porenbildung unter Bestrah--
lung bei mittlerer Temperatur haben wir es hier mit einem relativ
kurzzeitigen Vorgang zu tun. Porenzahl und PorengroRe werden neben
der Zahl der Porenkeime auch von der Neutronendosis, d.h. der ein-

gefrorenen Leerstellenilbersdttigung abhingen.

L,4, Einfluf des Neutronenflusses

Der Einfluf des Neutronenflusses liegt in der mit steigendem FluB
zunehmenden Leerstelleniibersdttigung. Das Bild 4 veranschaulicht
dies. Mit steigendem FluB wird auf Grund der zunehmenden Leer-
stellenﬁbersétfigung die treibende Kraft fir das Porenwachstum und
damit auch die obere Temperatur des Auftretens der Poren heraufge-

setzt.

Nimmt man zundchst einmal an, daB es sich bel den Porenkeimen

um Leerstellencluster handelt, die durch homogene Kondensation
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aus dem libersdttigten Mischkristall bzw. durch Uberlagerung ver-
dinnter Zonen entstehen, so kann man davon ausgehen, daB die
Keimbildungswahrscheinlichkeit mit dem FluB sehr stark zunimmt,

da einmaldie Mdglichkeit zur Bildung von Leerstellencluster groBer
wird und zum anderen die kritische KeimgrdBe auf Grund der anstei-
genden Leerstelleniibersdttigung abnimmt. Es ist in diesem Fall
zu vermuten, dall eine Porenbildung unterhalb eines gewissen
Flusses praktisch nicht mehr auftritt.

Anders liegen die Verhdltnisse bei einem Porenwachstum iliber
gasgefillte Porenkeime, Hier ist filir die Bildung von Keimen nicht
mehr ein bestimmter FluR erforderlich, sondern eine Mindestdosis,
die so hoch sein muB, daB genligend Gasblasen iiber schnelle (n,a)-
Reaktionen homogen im Korn gebildet werden kodnnen. Da mit ab-~
nehmendem FluBl, d.h. abnehmender Leerstelleniibersdttigung die
kritische KeimgrdBe zunimmt, bedeutet dies, daB die zum Einsétzen
einer Porenbildung erforderliche Dosis mit fallendem FluB an-
steigt (gleicher Werkstoff vorausgesetzt). Bekanntlich haben
Gasblasen im Korn das Bestreben an Korngrenzen oder andere
energetisch glinstige Stellen zu wandern, so daB keine homogene
Verteilung mehr vorliegt. Tritt eine derartige Blasenwanderung

in starkem MafBe auf, so ist es denkbar, daB eine Porenbildung auch
im Falle einer Keimbildung liber Gasblasen mit abnehmendem FlufB

so gering wird, daB sie nicht mehr in Erscheinung tritt.

L.5, EinfluB der Neutronendosis

Sehr viel schwerer als die Abhingigkeit vom NeutronenfluB ist die
Abhéngigkeit der Porenbildung von der Neutronendosis theoretisch

zu erfassen.

Errechnet man die Zahl der leerstellen, die in den Poren bei

3

einer PorengroBe von etwa 250 % und eimer Porendichte von 10'”/cm
vorhanden sind, so erhilt man einen Wert von etwa 4 x 1021,

was einer Konzentration von n 1 % entspricht. Bei einer Erzeu-
gungsrate von etwa 6 x 10_7 Leerstellen pro Sekunde, entsprechend

einem schnellen Flull von etwa 1015n/cm2s, sollte die den Poren
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zuzuordnende Leerstellenkonzentration nach ungefdhr 1,5 x 10 sec
erreicht sein, d.h. nach einer Dosis von 1019 bis 1020n/cm2.

Nun wird ein Grofiteil der gebildeten Leerstellen durch Rekombi-
nétion, durch Ausheilung an Versetzungen und Korngrenzen sowie
durch Bildung von Versetzungsringen abgebaut, d.h. nur ein
kleiner Teil wird fiir die Porenbildung wirksam werden. Geht man
devon aus, dall die genannten Porengrodflen und Porenkonzentrationen
nach Dosen iiber 1022n/cm2 auftreten, so werden danach nur etwa

0,1 % der gesamten erzeugten Leerstellen in die Poren gehen.

Bei der sehr grofRen Porenkonzentration, die man beobachtet, ist
es eigentlich nicht sehr wahrscheinlich, daBl beim Vorhandensein
von Poren nur ein so geringer Teil der Leerstellen in die Poren

wandert.

Betrachtet man das Wachstum der Poren, so kann man annehmen, daf
die radiale Wachstumsgeschwindigkeit weitgehend zeitunabhiangig ist,
da die Leerstelleniibersdttigung an der Wachstumsfront auf Grund
der dauernden Neubildung konstant bleibt. Genaugenommen sollte die

radiale Wachstumsgeschwindigkeit sogar zunehmen, da bei

#
Ei: = Konst.
(,L-

die treibende Kraft mit zunehmendem Porenradius ansteigt. Nimmt
man aber der Einfachheit halber eine konstante Porenwachstumsge-
schwindigkeit an, so bedeutet dies, daBl bei konstanter Porenzahl N

3

das Volumen der Blasen mit t ansteigt.
Die vorliegenden Ergebnisse streuen so stark, daRl es schwer ist,

zu Uberpriifen, ob ein gegebener Ansatz zutrifft oder nicht. Immer-

bei hohen Dosen nicht ganz unwahrscheinlich ist. Dagegen

trifft sie mit Sicherheit nicht zu flir Dosen kleiner etwa

> % 10°°n/6i°. Zur Erklirung dér séhr viel geringeren AGhingigkeit
der Volumenzunahme von der Dosis bei Dosen kleiner etwa 2 x 1022
mu} man annehmen, dall in diesem Bereich noch die Keimbildung vor-

herrschend ist.
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Geht man davon aus, daB als Porenkeime durch Gase stabilisierte
Leerstellencluster bzw. Blasen wirken und nimmt man weiter an,
dal als Gas bevorzugt das iber (n,a)-Reaktion gebildete Helium
in Betracht kommt, so wird die Zahl der Keime von der Menge des

7

gebildeten Heliums abhidngen. Das iber die Borqo(n,a)Li ~Reaktion
bel geringen Dosen erzeugte Helium wird auf Grund der inhomogenen
Borverteilung im Werkstoff an einzelnen Stellen im Geflige

wie den Korngrenzen, stark angereichert sein und damit wegen der
geringen Zahl an- Keimen kaum flir eine nennenswerte Volumenzunahme
in Betracht kommen. Es ist dagegen wesentlich wahrscheinlicher,

dafi das Uber schnelle (n,a)-Reaktionen der Matrix-Elemente Eisen,
Chrom und Nickel homogene im Gitter gebildete Helium keimbildend
wirkt. Da nennenswerte Heliummengen auf Grund dieser Reaktion

aber erst nach etwa 1020 - 1021n/cm2 auftreten, sollte die Keim-
bildung der Poren auch erst hier einsetzen, und zwar zunichst mit
sehr geringer Keimzahl, die auch nur eine sehr geringe Volumenzu-
nahme zur Folge hat. Man kann annehmen, dal nach Einsetzen der
Keimbildung die Keimzahl eine zeitlang der erzeugten Heliummenge
und damit der Dosis proportional ist und die Volumenzunahme wdhrend
dieser Zeit vorwiegend durch dié Zunahme der Porenzahl bestimmt wird,
bis schlieBlich bei hoheren Dosen und hohér Keimzahl die Volumenzu-
nahme durch das mdglicherweise proportional t3 verlaufende Wachstum

der Poren gekennzeichnet ist.

Ob diese Vorstellungen iiber die Dosisabhiéingigkeit der Porenbildung,
die in Bild 7 schematisch wiedergegeben sind und die die Ergebnisse
zumindest qualitativ zu erkldren erlauben, tatsd@chlich zutreffen,
miissen weitere Untersuchungen zeigen.

1 -

4,6, FEinfluB einer nachfoligenden Glilhung

Da die Poren nur im Gleichgewicht mit einer von ihrer GroBe ab-
hingigen Leerstelleniibersdttigung stabil sind, werden sie sich bei
einer nach der Bestrahlung vorgeﬁommenen Gluhung auflosen. Da die
zum Gleichgewicht notwendige Leerstelleniibersdttigung mit fallender -

Porengrofle zunimmt, werden die kleinen Poren auf Grund ihres hohen
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"Dampfdrucks' zuerst aufgeldst. Ein Porenwachstum widhrend der
Gluhung ist nur durch den Zusammenschlufl zweier oder mehrerer
Poren im Falle einer Porenwanderung denkbar. Da dieser Vorgang
jedoch nicht sehr wahrscheinlich ist und zudem in Konkurrenz zur
Porenauflosung steht, sollte man keine PorenvergrdBerung wihrend
der Glilhung erwarten. Dies steht in volliger Ubereinstimmung mit

3)

den Glihversuchen von Holmes und Mitarbeitern”’, die im Temperatur-
bereich der Porenaufldsung, d.h. bei Temperaturen zwischen etwa

600 und 9OOOC eine deutliche Abnahme des Gesamtporenvolumens ohne
nennenswerte Anderungen der hmaximalen Porengrdfe beobachtet. Da-
durch, daBl die kleinen Poren am schnellsten ausheilen, kann sich
allerdings das Maximum der Porengrdfienverteilung wdhrend der

Glihung zu hSheren Porenradien verschieben.

Die Geschwindigkeit der Porenauflosung 1dBt sich durch den

Ausdruck27) 3
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angeben, wobei DL der Leerstellendiffusionskoceffizient ist.

L,7, EinfluB der Werkstoffzusammensetzung und des Gefligezustandes
AP~

Hinsichtlich der Abhidngigkeit der Porenbildung von der Werkstoff-
zusammensetzung sowie vom Gefligezustand 1#Bt sich unter Zugrunde-

legung der vorangegangenen Uberlegungen folgendes sagen:

Die Werkstoffzusammensetzung kann unter den gemachten Annahmen
sowohl die Keimbildung als auch das Wachstum der Porenkeime be-
einflussen. Trifft es zu, daB das iiber (n,x)-Reaktionen gebildete
Helium (mdglicherweise auch iber (n,p)-Reaktion gebildeter Wasser-
stoff) die Keimbildung bestimmt, so sollte die Keimbildungsge-
schwindigkeit und damit das Einsetzen der Porenbildung von den Wir-
kungsquerschnitten der (g,a)-Reaktigg der Legierungselemente abhingig
sein. Betrachtet man die entsprechenden Wirkungsquerschnitte der
wichtigsten Legierungselemente Eisen (0,40 mb), Chrom (0,34 mb)
und Ni (4,2 mb) fiir Neutronenenergien gréBer 1 MeV, sc sieht man,
dafl Nickel das meiste Helium bildet. Danach sollte sich die Poren-

bildung eines Werkstoffesmit steigendem Nickelgehalt zu geringeren
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Dosen verschieben, was wie erste Ergebnisse an Rein-Nickel sowie

Incoloy 800 zeigen, auch tatsichlich der Fall zu sein scheint.

Ein Einflufl der Legierungszusammensetzung auf das Porenwachstun
ist dann zu erwarten, wenn durch Unterschiede der Bildungs- und
Wanderungsenthalpien der Leerstellen- und Zwischengitteratome bei
den verschiedenen Werkstoffen merkliche Differenzen in der Leer-

stelleniibersdttigung auftreten.

Welche Mdglichkeiten bieten sich nun durch Anderungen des Geflige-
zustandes einer Legierung, die Porenbildung zu wverringern? Wie '
gezeigt wurde, hingt die dynamische Fehlstellenkonzentration und
damit die Leerstelleniibersdttigung in erheblichem MaBe von der die
Ausheilung bestimmenden Senkenkonzentration ab. Als Senken dienen
im wesentlichen Versetzungsspriinge, Korngrenzen sowie Phasengrenz-
flichen. Ihre Zahl 18Rt sich in gewissem Umfang durch mechanische
und thermische Behandlung eines Werkstoffes beeinflussen. Da eine
groBere Senkenkonzentration zu einer geringeren Leerstelleniiber-
sdttigung und damit auch einer geringeren Porenbildung fihrt, wird
man bestrebt sein, die Zahl der Senken zu erhdhen. Im einfachsten
Fall kann dies durch eine Kaltverformung erfolgen, die eine starke
BrhShung der Versetzungsdichte zur Folge hat. Selbstverstidndlich
ist dieses Verfahren nur wirksam, wenn die Versetzungsdichte nicht
im Verlauf der Bestrahlung durch Erholung oder sogar durch Rekristal-

lisationsvorginge wieder abgebaut wird.

Eine weitere Mdglichkeit, die Senkenkonzentration zu erhdhen, besteht
darin, zahlreiche feinverteilte Ausscheidungen in der Matrix zu
erzeugen, wobel inkoh&drente Ausscheidungen wirksamer sein werden als
koh&@rente. Dies kann bei ausscheidungsfahigen Legierungen durch
geeignete Wdrmebehandlung erfolgen, bei nicht ausscheidungsfdhigen
Werkstoffen widre zu priifen, inﬁieweit durch Zusdtze Ausscheidungen
ohne nachteilige Folgen fiir andere Eigenschaften gebildet werden

kénnten.

An dieser Stelle sei darauf hingewiesen, daB feinverteilte, inko-

hdrente Ausscheidungen nicht allein die Porenbildung verringern
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sollten, sondern ebenfalls die Hochtemperaturversprddung, wenn
auch die Grinde sehr verschieden sind. Im Falle der Porenbildung
ist es wie azusgefithrt wurde, die Erniedfigung der Leerstellen-
ubersidttigung, im Falle der Hochtemperaturverspridung die Fixierung
des gebildeten Heliums im Korn, um eine Heliumanreicherung an den

Korngrenzen zu vermeiden.

4,8, ZinfluB HuBerer Spannungen

Viele Teile im Core eines Reaktors, die einer starken Strahlenbe-
lastung cusgesetzt sind, stehen zugleich unter mehr oder weniger
hohen Spannungen. LEs ist daher nicht allein von azkzdemischem Inter-
esse den Einflull einer von aufBen wirkenden Spannung auf die Poren-

bildung zu untersuchen.

Die Wirkung einer Spannung auf das Porenwachstum 1laRt sich durch
Erweiterung der Thomson-Gibbs-Gleichung abschitzen. Eine Fore vom
Radius r wird allein unter einer angelegten hydrostatischen Zug-

wachsen, wenn

g > 2r
v

@]

spannung oy

ist, d.h. die Zugspannung stellt genau so eine treibende Kraft

dar wie die Leerstellenﬁberséttigung; Ist CK7<< ZJj -

so wird dadurch die zum Wachstum erforderliche Leerstelleniiber-
sdttigung herabgesetzt (im Falle von Druckspannungen wirde sie

erhdht) und zwar ergibt sich unter Berilicksichtigung einer Keim-
bildung uUber Gasblasen

¥ /!
LN %= =L 2r P —-61))

<7 \7r

Fiir die notwendige Leerstelleniibersdttigung folgt unter Zugrunde-

legung der in Abschnitt 4.2 gemachten Ansdtze:

T _ Yyl _ oy

(tnz) =54 s~
CL /Imax BT a3 K

In Bild 8 ist zur besseren Veranschaulichung nur die durch die

Spannungen bewirkte Erniedrigung der erforderlichen Leerstellen-

ilbersdttigung, d.he.
C o, ”) _ 12 5,

s . Senax <
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wiedergegeben., Ein Vergleich mit den in den Bildern 3 und 5

eingezeichneten Werten zeigt, daB bei kleinen PorengrdBen der
EinfluBl der Spannungen, wie sie in der Praxis auftreten (dh
maximal 15 };p/mm2 entsprechend einer Zugspannung von 45 kp/mmz)

kaum ins Gewicht fsllt.

L,9, ZinfluB der Porenbildung auf die mechanichen Eigenschaften

4,9.1. Eigenschaftsidnderungen nach Bestrahlung

Wie bereits bel der Besprechung der experimentellen Ergebnisse
gezeigt wurde, sind bei der Porenbildung neben der Volumenzunahme
auch die Anderungen der mechanischen Eigenschaften von Bedeutung;
Am augeﬁfélligsten dabei ist die Streckgrenzenerhthung im Tempera-
turbereich von 550 - 800°C, die allerdings nicht 2llein durch die
Poren sondern auch durch das als Folge der Bestrahlung gebildete

Versetzungsnetzwerk hervorgerufen wird.

Im folgenden soll versucht werden die bisher beobachteten Festig-
keitsdnderungen durch Poren zu erkliren und dariberhinaus Aus-
sagen Uber mbgliche Anderungen anderer mechanischer Eigenschaften
zu machen. Bei der Behandlung dieser Fragen mufl man unterscheiden
zwischen den Eigenschaftsédnderungen der Werkstoffe nach Bestrahlung
und denen wihrend der Bestrahlung. Wesentlich leichter zu iiber-
sehen und einer theoretischen Behandlung damit leichter zugénglich

sind die Eigenschaftsinderungen nach Bestrahlung.

Den EinfluB groBerer Hohlrdume auf die Streckgrenze metallischer
Werkstoffe hat P. Coulomb28) behandelt. Fiir die Streckgrenzener-
hohung kommt er dabei zu dem Ausdruck
do = 262
L

wenn 1 der Porenabstand, G der Schubmodul und b der Burgers-Vektor
der Versetzungen sind. Dieser Ausdruck ist identisch mit dem von
Orowan abgeleiteten iber die Streckgrenzenerhdhung bei Vorliegen

3)

inkohérenter Ausscheidungen. Holmes und Mitarbeiter haben den
ocbigen Ansatz auf ihre Ergebnisse an dem Stahl 304 angewandt und

gezeigt, daB die beobachteten Streckgrenzenerhdhungen damit gut
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erklart werden konnen. Fiir eine Porendichte von etwa 2 x 1014/cm
und einem mittleren Porenradius von 2.4 x 10-6cm ergibt sich bei
L = (Awi)-vz eine Streckgrenzenerhdhung_é von 8 kp/mmz, was,
wie auch Tabelle 2 zeigt, den gemessenen Werten in etwa entspricht.
Wie bereits erwdhnt wurde, Uberlagert sich hier der EinfluB des
Versetzungsnetzwerks*), so daB eine ganz genaue Uberpriifung des
Ansatzes schwierig ist. Immerhin zeigt sich, daB die Ergebnisse
mit den theoretischen Ansdtzen gut in Ubereinstimmung zu bringen

sind.

Die erwdhnten Streckgrenzenerhchungen sind bel Temperaturen oberhalb
der Bestrahlungstemperatur, d.h. der Bildungétemperatur der Poren
gemessen worden, d.h. sie geben zundchst keine direkte Auskunft uber
die bei der Bestrahlungstemperatur auftretenden Streckgrenzendnde-
rungen. Die durch die Porenbildung bewirkte Verfestigung ist

jedoch weitgehend temperaturunabhingig (sie ist bei konstanter
Porengrole und -zahl lediglich durch die Temperaturabhingigkeit

des Schubmoduls bestimmt), so daB sie auch bei niedrigeren Tempe-
raturen einen dem obigen Ansatz entsprechenden Beitrag zur Streck-
grenze liefern wird. Bei hdheren Temperaturen, d.h. bei beginnender
Porenauflosung wird die Streckgrenzenerhdhung entsprechend der ab-

nehmenden Porenzahl geringer werden.

In welcher Weise werden die Poren nun die Duktilitdt des Werkstoffes
beeinflussen? Diese Frage ist besonders wichtig, weil durch die
Hochtemperaturversprodung als Folge von (n,a)-Reaktionen bereits

eine starke Duktilitatsminderung eintritt.

Ein direkter Einflufl vorhandener Poren auf die Bruchdehnung eines

e s

der auf den Werkstoff
wirkenden Spannung o ein rasches Wachstum der Poren ohne nennens-

werte Verformung mdglich ist. Dies ist dann der Fall, wenn

*) Je nach dem Modell, das den Berechnungen zugrundégelegt wurde,
kommen Holmes und Mitarbeiter filr das Versetzungsnetzwerk zu
einer Streckgrenzenerhdhung von 5 - 10 kp/mm2 bei 600°C und
1.5 - 3.0 kp/mn° bei 760°C.
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ist. Bei den beobachteten Porenradien von 150 % sollte dies erst
bei Spannungen von etwa Gof«#mvfauftreten, die damit weit oberhalb
der tatsdchlich angreifenden Spannungen liegen. Da dariiberhinaus

zu erwarten ist, dall beil den vorzugsweige interkristallin brechen-
den austenitischen Stdhlen und Nickellegierungen im wesentlichen
nur die zuf den Korngrenzen liegenden Poren wirksam sind, sich an
diesen Stellen aber wegen der starken Senkenwirkung der Korngrenzen
weniger Poren bilden werdenZ), ist ein direkter EinfluB der Poren
auf die Duktilitdt der Werkstoffe nichf zu erwarten, wenn man von
der im allgemeinen mit einer Festigkeitserhcdhung verbundenen Deh-

nungsabnahme absieht.

Dies gilt zumindest soweit man nur die Poren betrachtet. Es ist

aber sehr unwahrscheinlich, daB Poren und Heliumblasen unabhingig
voneinander existieren und wachsen. (Auf die Porenkeimbildung durch
He-Blasen war bereits hingewiesen worden). Vielmehr ist zu vermuten,
daf auch die He-Blasen, die an den Korngrenzen liegen und Ursache

der. Duktilitdtsminderung sind, unter dem Einflufl der Leerstellen-
bersdttigung wachsen. Wann kann nun ein Wachstum der He-Blasen

durch Leerstellendiffusion die Bruchdehnung erniedrigen? Dies sollte
dann der Fall sein, wenn die wachsende Blase (deren Innendruck unter-
halb des Gleichgewichtsdruckes liegt) bei niedrigerer Spannung weiter-
wachsen kann als die Ausgangsblase. Die zum Wachstum einer Gasblase
vom Radius r erforderliche Spannung steigt (genau wie im Falle

eines Wachstums auf Grund einer Leerstelleniibersittigung) zundchst
mit dem Radius stark an und erreicht bei r = T 4 3 ihren Maximal-

wert von

2.3 7
Yo

o7 =

gegeniiber &5 = éj—a" bei Poren) und fHllt dann entsprechend der

) 2
o= bp(+ - ?3)

ab. Um eine Erniedrigung der zum Wachstum notwendigen Spannung zu

Gleichung
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erreichen, mull die Blase vom Radius T durch Leerstellenkondensation
auf einen Radius r = royrg‘ anwachsen. Geht man davon aus, daB im
Falle einer Duktilitdtserniedrigung bei Spannungen von 20 kp/mm2
He-Blasen von etwa 170 § vorliegen, so wirde eine weitere Bruch-
dehnungserniedrigung auftreten, wenn ein Grofiteil der Blasen allein
durch Leerstellendiffusion auf wenigstensx300 2 anwachsen wiirde. Da
beili so groBen Blasen die dazu erforderliche Leerstelleniibersdttigung
sehr gering ist (~ 1,1 -~ 1,7 ), erscheint dieser Vorgang durchaus

nicht unwahrscheinlich.

Weitere wichtige GridBen zur Kennzeichnung des mechanischen Verhaltens
bei erhthten Temperaturen sind die Kriechgeschwindigkeit und die

Zeitsztandfestigkeit.

Man kann mit ziemlicher Sicherheit annehmen, dal die sekunddre Kriech-
geschwindigkeit von Werkstoffen nach der Bestrahlung auf Grund des
erhohten Formidnderungswiderstandes durch die Poren erniedrigt wird,
wenn nicht andere parallel ablaufende Prozesse (wie Ausscheidungs-
vorginge) diesen Effekt iberkompensieren. Wie Davies und Dennisonzg)
zwar gezeigt haben, ist der EinfluB von Poren auf die Kriechgeschwin-
digkeilt nicht ganz einfach zu bestimmen, da die Poren als Quellen

und Senken Tfir Leerstellen den diffusionsgesteuerten Kriechvorgang
beeinflussen konnten, doch kann man davon ausgehen, @aB nach Bestrah-

lung die Erhohung des Forminderungswiderstandes iiberwiegt.

Wiirde die Zeitstandfestigkeit allein durch die sekundire Kriechge-
schwindigkeit bestimmt, so sollte eine Erniedrigung von & eine
Standzeitverliéngerung zur Folge haben. Da die Hochtemperaturverspro-
dung bei bestrahlten Proben jedoch eine starke Duktilitdtsminderung,
d.ne ein friheres Linsetzen des Bruches hervbrruft, wird die Beein=
flussung der Standzeit sowohl durch die Anderung der Kriechgeschwin-

digkeit als auch durch das AusmaB der Versprodung bestimmt.

Bei Nickellegierungen, die sehr stark versprdden, wird man daher
vorwiegend mit einer Standzeitverkiirzung auch bei Vorliegen von
Poren rechnen miissen, wdhrend bel den geringer versprodenden austeni-

tischen StZhlen eine Standzeiterhbhung durch Porenbildung nicht un-
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wahrscheinlich ist. Da die Hochtemperaturversprddung mit der
Temperatur ansteigt, die Porenbildung aber abnimmt, wird mit steigender
Temperatur die Standzeitverkiirzung iliberwiegen. Uber die Dosisab-
héngigkeit der Anderungen der mechanischen Eigenschaften infolge
Porenbildung liegen bisher keine experimentellen Ergebnisse vor,

s0 dafl man hier zundchst nur auf Hypothesen angewiesen ist. Aus den
vorliegenden Ansatzen zur Erkldrung der Streckgrenzenerhdhung er-
gibt sich, daB Anderungen der PorengrdBe in dem beobachteten Bereich
nur- sehr -geringe Anderungen der Streckgrenze zur Folge haben werden,
d.h. filir die Streckgrenzenerhdhung ist weniger die PorengriBe als
die Porenzahl maflgebend. Man sollte daher erwartem, da die Streck-
grenze bereits frither, d.h. bei niedrigerer Dosis ansteigt als das

spezifische Volumen.

Eine erste experimentelle Bestdtigung hierfiir liefern die Werte in
Tabelle 2, wonach Erhdhungen der Streckgrenze bei 700o schon nach

2 n/cm2 auftreten. Bei unveridnderter

Dosen zwischen 3 und 6 x 10
Porenzahl ist die Volumenzunahme AV ~J4° (d = Porendurchmesser),
wihrend die Streckgrenzenerhdhung de~d'2 ist, d.h. nach der
Porenkeimbildung wird sich die Streckgrenze im Verlauf des Poren-
wachstums nur noch geringfiigig verdndern (Bild 9 ). Dies erklirt
auch, "warum die beobachteten Streckgrenzenerhdhungen unabhidngig von
der Neutronenﬁosis bel etwa den gleichen Werten liegen. Ahnlich wie
die Streckgrenze sollte sich auch die Kriechgeschwindigkeit ver-
halten. Aussagen iiber die mdgliche Dosisabhidngigkeit der Duktilitdt
sowie der Zeitstandfestigkeit bei Porenbildung haben z.Zt. noch
mehr oder weniger spekulativen Charakter, so dal an dieser Stelle

darauf verzichtet werden soll.

4.9.2. FEBigenschaftsinderungen wihrend der Bestrahlung

Die bisherigen Aussagen betreffen die Anderungen der mechanischen

Eigenschaften nach einer Bestrahlung. Fiir die meisten Teile eines

Reaktors ist jedoch ihr Verhalten wdhrend des Betriebes, d.h. unter
Bestrahlung wichtiggr. Es stellt sich daher die Frage, in welcher
Weise sich die Kriechgeschwindigkeit und die Zeitstandfestigkeit als

die das Langzeitverhalten kennzeichnenden WerkstoffgrdBen wihrend der




Bestrahlung im Falle einer Porenbildung veridndern.

Eine exakte Behandlung der Anderungen von Kriechgeschwindigkeit

und Zeitstandfestigkeit wdhrend einer Neutronenbestrahlung ist
derzeit kaum moglich, da beide Eigenschaften von einer Reihe sich
z.Te. zeitlich Zndernder GroRen beeinfluBRt werden, wobei das Aus-

mafl der Beeinflussung in vielen Fidllen noch keineswegs genau

bekannt ist. Man wird sich daher mit der Aufzeichnung der wichtigsten
EinfluBgroBen und der mdglichen durch sie hervorgerufenen Anderungen

begniigen missen.

LdRAt man die wihrend der Bestrahlung auftretenden Gefiigednderungen
unberiicksichtigt, so kdnnen wihrend der Bestrahlung bei T > -~ 0,45 TS
neba den Poren die folgenden bestrahlungsabhi@ngigen rarameter die

sekunddre Kriechgeschwindigkeit verdndern:

1) Die vom FluB abhingige UberschuBleerstellenkonzentration ct
die im Falle eines diffusionsgesteuerten Kriechvorganges eine
Erhdhung der Kriechgeschwindigkeit bewirken wird(@ﬂé wfcf)
Da die Zeit zur Einstellung des dynamischen Gleichgewichts
zwischen Erzeugung und Ausheilung der Fehlstellen bei den
betrachteten Temperaturen kurz ist, wird ein Leerstelleniiber-

schuf vom Bestrahlungsbeginn an wirksam sein.

2) Das durch Bestrahlung gebildete Versetzungsnetzwerk, das wie
gezelgt wurde, bei austenitischen Stidhlen noch bei Tempera-
turen > 550°C stabil ist und auf Grund seiner verfestigenden

Wirkung die Kriechgeschwindigkeit erniedrigen wird.

Das Versetzungsnetzwerk bildet sich #hnlich wie die Poren erst nach
relativ hohen Neutronendosen aus, so daBl der Einflull der Poren und
des Versetzungsnetzwerks vermutlich erst bei 1021 bis ’1022n/cm2

zum Tragen kommen wird. Es 13Bt sich schwer voraussagen, ob bei

hohen Neutronendosen die ErhShung -der Kriechgeschwindigkeit durch den
leerstelleniiberschull iiberwiegt oder die Erniedrigung durch die Poren

und das Versetzungsnetzwerk.
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Hervorzuheben ist, daB sowohl die beschleunigend als auch die
verzbgernd wirkenden Vorginge von der lLeerstellenilbersdttigung
abhdngen, auch wenn der Zeitpunkt zu dem sie wirksam werden,

sehr verschieden ist. Das bedeutet, daB z.B., jede Parameterdnderung,
die zu einer Erniedrigung der Leerstelleniibersidttigung fihrt (Er-
hdhung der Bestrahlungstemperatur, Verminderung des Flusses) zwar
eine geringere KriechgeschwindigkeitserhShung zu Beginn der Be-
strahlung zur Folge hat, aber auch eine schwidchere Porenbildung

~und damit eine kleinere Verfestigung bei hohen Dosen.

Die Aussagen gelten fir den Temperaturbereich, in dem diffusions-

gesteuerte Kriechprozesse vorherrschen. Bei tieferen Temperaturen,
bei denen die Kriechvorginge nicht mehr diffusionsgesteuert sind,

aber noch eilne Porenﬁildung erfolgen kann, ist von vorneherein mit
einer Abnzhme der Kriechgeschwindigkeit infolge Bestrahlung zu

rechnen.

Betrachtet man die mdglichen Lnderungen der Zeitstandfestigkeit
wihrend der Bostrahlung, so kommt als weitere EinfluBlgrdRe neben
den fiir die Kriechgeschwindigkeit mallgebenden Faktoren noch die
Hochtemperaturversprddung hinzu, die bei austenitischen StZhlen

>'2f55OOC eine deutliche Standzeiterniedrigung bewirkt. Da die

1018n/cm2 einsetzt,

Hochtemperaturversprddung bereits nach 1017 -
die verfestigend und damit wahrscheinlich auch standzeitverlingernd
wirkenden Poren und Versetzungsnetzwerke aber erst nach 1021n/cm2

21 1022n/cm2 in

auftreten, wird die Zeitstandfestigkeit bis 10
jedem Fall erniedrigt werden. Mit zunehmender Porenbildung bei
hoher Dosis sollte das Ausmal der Standzeiterniedrigung geringer

werden bzw. es kinnte sogar die standzeitverlingernde Wirkung iiber-

wisocan [R
Wil gC \ L

zeitverklirzung infolge der Hochtemperaturversprddung bei hoher Dosis,
d.h. langen Standzeiten und das bedeutet wiederum bei niedrigen
Spannungen geringer werden sollte, wenn man das Blasenmodell zugrunde-

legt.
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Zusammenfassung

Im vorliegenden Bericht wurde versucht neben der Darstellung der

bisher bekannten Ergebnisse zur Porenbildung in Metalleﬁ infolge

Bestrahlung auch einen ersten kurzen Abril der Vorstellungen ilber
die Ursachen der Porenbildung, des Einflusses verschiedener Para-
meter auf die Porenbildung sowie der durch die Poren bewirkten

FigenschaftsHnderungen zu geben.

&5 1st damit zu rechnen, daRl in der n&dchsten Zeit zahlreiche neue
Ergebnisse Uber dieses zur Zeit in den Vordergrund getretene Phéno-
men bekannt werden, die unter Umstédnden manche der hier gemachten
Annahmen als nicht zutreffend erkennen lassen. Der vorliegende
Bericht ist daher nicht als eine zusammenfassende Darstellung der
Theorie und experimentellen FErgebnisse einer gut bekannten Erschei-
nung anzusehen, sondern als die Zusammenstellung erster FErgebnisse
und Uberlegungen, die weitere experimentelle und theoretische

Aufklarung erleichtern soll.

Den Herren Dr. Schneider und Dr. Fhrlich danke ich flir ihre Mithilfe

bei den Rechnungen sowie fiir wertvolle Diskussionen.
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Tabélle 1: Ubersicht iber elektronenmikroskopische Untersuchungen der Porenbildung

Werkstoff |

Reaktor Dosis quﬁ Bestr.Temp. Gliihtemp. Porengrollg Porendichte | LIT
[n/en® 7 ofen’s ]| [T [0 7 (X7 | [en?7
316 DFR 5.2 x 109y 2 x 10"2| 450 - 135 1
316 u 4,5 x 109 v 510 - 252 1
316 " 3.2 x 10°8] 560 - 258 1
316 " 7,8 x 10°° " 500 - 1100 1
304 L EBR-II | 0.8 x 10°2K1,6x 1077 | 370 - 1.4 x 1077 | 2
304 L " 1.2 x 10%2 " 398 - 1.3 x 10712 2
304 I, " 1.4 x 1022w 438 - 200-900 | 1.3 x 1077 | >
304 L n 1.3 x 1022 n 465 - 0.9 x 102 | 2
304 L " 0.9 x 102 v 472 - 0.k x 1017 | 2
304 EBR-II | 1.4 x 10°2| 1.6 x 10" sho - 160 b9 x 101 | 3
(> 0.18MeV)
304 n 1.4 x 10%2] 1.6 x 1077 su40 480 230 1.9 x 10" | 3
304 " n I 593 220 1.9 x 10" | 3
304 " n " " 648 270 1.2x 10 | 3
304 " " " " 760 230 5-0.2 x 1014 3
304 " n " " 816 260 1072 3




Tabelle 2: Zusammensetzung der Ergebnisse iber Streckgrenzenerhshungen bei 7OOOC
infolge Neutronenbestrahlung
Werkstoff Reaktor| Neutronen- Neutronendosis| Bestrahl. A o Temp. d. vollstand. Literatur
fluld . th/cm%;7 temperat. I 22)7@3 équgﬁ Erholung
ol / !
[ n/en’s 7 /¢ 7 [rp/m 7|\ G52 /¢ 7
|
AISI 304 EBR-2 1.6 x 107 1.0 x 1022 5L+O°_+_1+8° ~ 8*) 1.10 850 %, 9
[ nl
" " > 1017 6.7 x 10%4 550 12.5 0.80 870 8
14

" ETR ~ 2 x 10 1.4 x 10° 290 0 0 -

" " 6.0 x 107" 290 14.0%) | 1.00 > 750 5

" kaltverfd " " 6.0 x 10° 290 0 0 -

- 15 22 ‘

AISI 316 L |EBR-2 > 10 6.7 x 10 550 10 0.48 > 750 8
AIST 347 EBR-2 1012 6 ee 48 | 8
- > A .7 x 10 550 10 0.k > 750

; ‘

" ETR ¥ 2 x 10 2.1 x 10°° 50 ~ 8 0.52 nach 1 h 980° 11
npch nicht
rickgebildet

. 2
Incoloy 800 |EBR-2 > 101 6.7 x 107 550 10 0.48 > 750 8
z BR-2 | 4 x 10" 2 x 102" 50 10 6.70 850 10

*) Poren elektrone#mikroskopisch nachgewiesen
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Bild 1 : Volumenzunahme von austenitischen Stdhlen infolge Porenbildung
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Bild 6: Einfluf der Bestrahlungstemperatur auf die

Wachstumsgeschwindigkeit von Poren

{Schematisch)




(%]

AV

Yolumenzunahme

v

10! AV ~ t3
(Porenwachstum)
C|
/
ne /
10° ee /1
/
[ "4
s
AV~t MEZAR
\\\~ ° './J
¢ J?’ .
-1
10 - H“ :
— =4 / :
il /
e - /
4
/
7
. Keimbildung - Wachstum
] el -
vorherrschend vorherrschend
102 R ARl EnEE
an 2! an 22 . a23
10 i0 i0
$t [n/em?] (E> 01 Mev)
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Bild 10: Méglicher Verlauf der Kriechgeschwindigkeit und Zeitstandfestigkeit unter Bestrahlung in Abhdngigkeit von der Dosis






