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Kurzfassung

Nach einer vergleichenden Betrachtung der Hiillrohrwerkstoffalternativen
(Austenite und Fexrite) flr den FDWR zum DWR-Hiillmaterial Zircaloy-4
ergeben sich bei Betriebsbedingungen keine Probleme mit der Neutronen-
Skonomie und der chemischen Vertrdglichkeit mit Brennstoff und Kghl-
mittel. Die Herstellungskosten sind fiir alle Materialien vergleichbar.
Die Wiederaufarbeitung der Ferrite bereitet einige Schwierigkeiten:

In der mechanischen Stabilitdt sind die Stdhle dagegen Uberlegen. Bei
den physikalischen Eigenschaften kénnten Vorteile fir die Stdhle im

Bereich hoher Temperaturen gefunden werden.

Die mechanischen Eigenschaften aus Kurzzeit- und Langzeitversuchen bei
hohen Temperaturen (3» 600 OC) weisen die St&dhle mit hdheren Festigkeiten
und geringeren Bruchdehnungen, wie beim Zircaloy gefunden, als Uber-
legen aus. Die Neutronenbestrahlung verursacht besonders bei den
Austeniten noch eine weitere Bruchdehnungsabsenkung, die fir das
Berstverhalten des Hillrohres bei Storfdllen von Vorteil ist. Daten

aus temperaturtransienten Hochtemperaturkriechversuchen sollten zum
Versténdhis des Sicherheitsverhaltens der Stahlwerkstoffe vorrangig

erarbeitet und in Modellvorstellungen eingebracht werden.
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Literature Search on Mechanical and Physical Properties of Cladding
Materials for Advanced Pressurized Water Reactors (APWR) at High

Temperatures

Abstract:

A comparison of alternative cladding materials such as austenitic

and ferritic stainless steels for APWR with Zircaloy -4 as PWR
cladding material demonstrate that there are no problems with respect
to neutron economy and chemical interaction with the coolant and

fuel under reactor operating conditions. Fabrication costs of all
materials are comparable. In reprocessing ferritic steels make
difficulties. The mechanical stability of the steels is found to be

better.

Better physical properties are found for steels compared with Zircaloy

at high temperatures.

The mechanical properties determined in short term and long term tests
at high temperatures (> 600 °C) lead to a superiority of the steels in
terms of higher strength and lower failure ductility compared to
Zircaloy. Even neutron irradiation causes lower ductility in austenitic
stainless steels -~ an advantage for the burst behavior of the cladding
in an emergency accident. Data from temperature-transient high tempera-
ture creep tests should be evaluated to understand the safety behavior

of steel cladding materials, and incorporated into model concepts.
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1 Einleitung

Neben der Weiterentwicklung der modernen Leichtwasserreaktoren (LWR)
z.B. der 1300 MWe-Klasse, die man als kommerziell bewdhrte Industrie-
anlagen bezeichnen kann, sind auch zeitweise Entwicklungsschritte nétig,
um ein neues technologisches Konzept voranzutreiben. Ein solcher Ent-
wicklungsschritt ist die Einfihrung eines Fortgeschrittenen Druckwasser-
reaktors (FDWR) mit dem Ziel eine Konversionsrate um 0,9 zu erreichen.
Dieses wlrde gegeniiber herkdémmlichen LWR-Anlagen eine Verbesserung der
Uranausnutzung um den Faktor 4-6 bedeuten. Neben den neutronenphysikali-
schen Untersuchungen und Berechnungen und dem Design der Brennstabanord-
nung stehen auch Materialfragen an, die sich besonders mit der Auswahl
von geeignetem Hillmaterial und dessen Verhalten bei Stérfallbedingungen

- 2.B. des KihlmittelverluststOrfalles (KVS) - zu beschdftigen haben.

In der vorliegenden Studie wird das aus der Literatur zugdngliche Daten-
material der in Frage kommenden austenitischen und ferritisch, marten-
sitischen Stdhle in erster Linie bezliglich des Hochtemperaturverhaltens

gesichtet und mit dem des Zircaloy-4 verglichen.

2 Hillmaterialauswahl

Alle bisherigen Entwiirfe der Brennelemente fiir den FDWR gehen von einem
Stabelementkonzept mit keramischer Brennstofffiillung aus. Die Spezifika-
tionen liegen zwischen den Anforderungen flir LWR's und denen fiir Schnelle
Brutreaktoren (SBR) und so k&énnen auch flir die Hillrohrauswahl wichtige

Kriterien aus beiden Konzepten verwendet werden /1/:

— EinfluB des Hillmaterials auf die Neutronendkonomie

~ Chemische Vertrédglichkeit des Hiillmaterials mit Wasser und Brennstoff
- Mechanische Stabilitdt bei Betriebsbedingungen

- Verhalten des Hlllmaterials beim Wiederaufarbeitungsprozef

-~ Herstellung und Kosten




Die Werkstoffauswahl soll sich auf schon erprobte Werkstoffe konzentrieren.
Aus den gegenwdrtig betriebenen Druckwasserreaktoren sind es das Zircaloy-4
und bei anderen Leichtwasserreaktorkonzepten auch austenitische Cr-Ni-
Stdhle. Fir den Schnellen Briter sind stabilisierte austenitische Cr-Ni-
Stdhle im Einsatz und als Alternativwerkstoff ferritisch martensitische

12 % Cr-St&dhle in der Untersuchungsphase. In Tabelle I sind die méglichen
Werkstoffe aufgelistet und in Tabelle II deren chemische Zusammensetzung

angegeben.

2.1 BinfluB des HlUllrohrmaterials auf die Neutronendkonomie

Die Neutronendkonomie wird im Reaktorcore unter anderem durch den parasitédren

Einfang des Hillrohrmaterials stark beeinfluft.

Flir wassermoderierte Reaktoren bieten sich folgende Mdéglichkeiten einer

Reduzierung dieser parasitdren Einfénge:

~ Spektrumshdrtung durch Verwendung von engen Brennstabgittern, d.h.
dichtere Packung der Stébe

- Reduzierung der Hillrohrwandstdrken

In Abbildung 1 sind die gerechneten Reaktorspektren filir DWR, FDWR und SEBER
dargestellt. Deutlich ist zu sehen, daB der thermische Anteil durch Spek-
trunshdrtung verschwunden ist, und daB lediglich der epithermische und

der schnelle Anteil in weitere Betrachtungen einzubeziehen sind. Dies

hat flir die Materialauswahl den Vorteil, auch Materialien mit hohen Ein-
fangquerschnitten im thermischen Bereich zuzulassen. In Abbildung 2 sind
die Einfangquerschnitte fiir die Elemente Cr, Fe, Ni und Zr gegen die Energie
aufgetragen.'Unterhalb 60 eV zeigt das Zr viel kleinere Einfangquerschnitte
als die Stahlkomponenten Cr, Fe und Ni, oberhalb 100 eV hat Zr sogar ver-
gleichsweise hohe Werte. Damit k&nnen Stdhle fiir den FDWR ohne grdBere
Nachteile als Hiillmaterialien in Betracht gezogen werden, zumal sie wegen
héherer Festigkeiten im Bereich der Betriebstemperaturen mit kleineren
Wandstédrken eingesetzt werden kénnen. Auch diese Mdglichkeit geht in die

Richtung der Reduzierung von parasitdren Einféngen /2/.




2.2 Chemische Vertr&glichkeit des Hillmaterials mit Wasser und Brennstoff

Der chemische Angriff kann i.a. auf zwei Arten stattfinden. Entweder Uber
eine Oberflidchenreaktion, die zu einer Anderung des tragenden Querschnittes
fihrt oder Uber lokale Reaktionen,z.B. Korngrenzenangriffe, die tief in

das Material eindringen und zu einer Minderung der Festigkeit und Dukti-

lit&t fihren.

Bei normalen Betriebsbedingungen eines DWR bildet sich auf dem gebr&uch-
lichen Zircaloy-4 Hullrohrmaterial innen und auBen eine Oberflé&chenschicht
durch Oxidation, die mit ca. 10 um auch bei ldngerem Betrieb kein besonderes
Problem aufwirft /3, 4/. Die Hydrierungen in Form von Plittchen in der
Rohrwandung stellten frither gewisse Schwierigkeiten dar, weil sie, durch
den HerstellungsprozeB in radialer Richtung angeordnet, Duktilité&tsab-
senkungen bis auf 1 % verursachten. Durch Einstellung einer geeigneten
Textur gelang es diese Plittchen in tangentialer Richtung anzuordnen,

wodurch ihr EinfluB unwirksam wurde /5, 6/.

Bei Stdhlen kdénnen Korrosions- bzw. SpannungsrifBkorrosionsprobleme bei
Anwesenheit von Sauerstoff, freien Alkalien, Wasserstoff und Halogeniden
auftreten. Diese Gefahren sind durch die Kontrolle der Reinheit des

Kihlwassers leicht zu vermeiden /7/.

Die Vertrédglichkeit des Zircaloy-4 mit dem Brennstoff bereitet bei Betriebs-
bedingungen keine Schwierigkeiten. Bei hdéheren Abbrd&nden koénnen die Spalt-
produkte Jod und Cdsium (bei Partialdrucken ilber 10-4 MPa) zur Spannungs-
riBkorrosion fiihren /8/. Eine Verschlechterung der Vertrdglichkeit kann
eventuell bei hdéheren Pu-Gehalten (iber 20 %) eintreten, der experimentelle
Nachweis dafir steht aber noch aus. Stahl vertrdgt sich mit dem Brennstoff bei
Betriebsbedingungen sehr gut. Denn dabeli bleibt die Temperatur unter 500 oC,
die bekanntlich als untere Grenze fir Fldchenkorrosionsbildung und Korn-
grenzenangriff gilt. Der zu erwartende beschleunigende EinfluB des Ab-

brandes auf chemische Reaktionen zwischen Brennstoff und Hilille ist in den

bis jetzt durchgefiihrten Experimenten nicht eindeutig nachgewiesen worden.




2.3 Mechanische Stabilitdt bei Betriebsbedingungen

Durch die Vielseitigkeit der Beanspruchungen einerseits und die Ver-
dnderungen der Materialeigenschaften wdhrend ihres Einsatzes durch
Temperatur, Umgebungsmedien und Bestrahlung andererseits, wird diese
Problematik sehr komplex. Aus der ganzen Reihe von Beanspruchungen, denen
die Hiille im Reaktor ohne Beschddigung und Verdnderung der Abmessungen

Stand halten muB, sind im folgenden die Wesentlichsten dargestellt:

- Druckanstieg der Flill- und Spaltgase im Inneren des Brennstabes

- AuBendruck des Kihlmittels

- Radiale Druckkréfte verursacht durch die thermische Ausdehnung des
Brennstoffes

- Radiale Spannungen in der Rohrwandung durch Temperaturgradienten

- Axiale Dehnkrdfte verursacht durch die Brennstoffdehnung und Reibungs-
krdfte zwischen Hiillle und Brennstoff

- Z2Zyklische Belastungen durch Kiihlmitteldruckschwankungen

- Zyklische Belastung durch den instation&ren Reaktorbetrieb (An- und
Abfahren)

- Schéddigung durch Neutronenbestrahlung

- Wandstdrkenschwédchender Abtrag der Hiillle durch Reibung an den Abstands-

haltern

Daraus ergeben sich die Forderungen flir die mechanischen Eigenschaften:

- Genligend hohe Streckgrenze und Bruchfestigkeit bis zu Temperaturen
von 350 °c

- Ausreichende GleichmaBdehnung (ca. 10 %) und keine oder geringe
Neigung zur Verspr&dung

- Niedrige minimale Kriechgeschwindigkeit (ca. 107 /h_l/)

= Ausreichende Dauerwechselfestigkeit {(ca. 2000 Zyklen mit einer Spannung
in Ho6he der Streckgrenze)

-~ Ausreichende Bestdndigkeit gegeniber Neutronenschidigung, d.h. geringe

Duktilit&tsabnahme und kleine Schwellraten (< 0,6 % Volumenzunahme)




2.3.1 EinfluB von Temperatur- und Neutronenbestrahlung auf

Festigkeit und Duktilité&t

Bis 400 oC nehmen bei allen betrachteten Werkstoffen die Streckgrenze

und die Zugfestigkeit im unbestrahlten Zustand nur geringfiigig ab /9, 10/.
Die Duktilit&t nimmt unter denselben Bedingungen bei Zircaloy zu /i1, 12,
13/ und bei den St&hlen aber von hohen Raumtemperaturwerten auf ca. 30 %

ab /10/. Die Werte von Zircaloy flir Streckgrenze und Zugfestigkeit nach
einer Bestrahlung liegen bei Flissen oberhalb 1°1O19 n/cm®* (E > 1 MeV)

hoéher und die der Duktilitdt niedriger /14/. Fir austenitische St&hle ist
in Abbildung 3 die Streckgrenze bei 400%*30 °c in Abhédngigkeit des Neutronen-
flusses dargestellt. Das Bild zeigt, daB in diesem Temperaturbereich mit
einer S&ttigung der Bestrahlungsverfestigung erst bei Fliissen von fast

1023 n/cm®* (E > 0,1 MeV) zu rechnen ist. Die Duktilit&t der austenitischen
Stédhle wird durch Bestrahlung stark abgesenkt, kann aber durch thermo-

mechanische Vorbehandlungen oberhalb 10 % eingestellt werden /15/.

2.3.2 Kriecheigenschaften

Die oben genannten Belastungsarten filhren auch schon bei Betriebsbedingungen
zu Kriecherscheinungen, d.h. plastischen Deformationen, die als Zuwachs des
Hiillrohrdurchmessers meBbar sind. Aufgrund der vorgegebenen Geometrie milissen
die tolerierbaren plastischen Dehnungen &hnlich wie beim Schnellen Briiter
auf 0,2 % festgelegt werden, d.h. die Kriechgeschwindigkeiten diirfen

10_-7 1'1—1 nicht Uberschreiten. Diese optimalen Werte sind bei den St&hlen
durch thermomechanische Vorbehandlungen und bei beiden Materialgruppen

durch Kompensation der AuBendriicke mit dem Fiillgasdruck erreichbar /16/.

2.3.3 Dauerwechselfestigkeit

Die Hille ist besonders bei ILeistungsinderungen geringfigigen plastischen
Verformungen ausgesetzt. Diese kénnen durch geometrische Anderungen des
Pellets hervorgerufen werden und zu einem "Bambusrohr"-Aussehen der Hiille

fdhren. Auch bei Abschaltungen sind Ver formungen méglich, wobei die Hiille




auf das Pellet aufkriecht /17/. Nach einer grdBeren Anzahl von Leistungs-
dnderungen kann das Hillrohr ohne gréBere Dehnungen durch Ermiidung ver-
sagen. In Abbildung 4 sind flUr verschiedene Dehnungsamplituden die erreich-
baren Lastspielzahleh an Zircaloy-2 aus out-of-pile Ermidungsversuchen
dargestellt /18/. Die Anwesenheit von Jod efniedrigt, wegen der Erzeugung
von Spannungsrifkorrosion, die Ermidungslebensdauer. Eine Bestrahlung hat
bei 300 °C keinen EinfluB auf die Lebensdauer bei Emidungsbelastung /19/.
Vergleichende Untersuchungen des Ermidungsverhaltens zum Kriechverhalten

bei Zircaloy~4 und Stahl (Typ 304, Werkstoff-Nr. 1.4948) ergaben bei Tem-
peraturen zwischen 400 und 850 °C teilweise eine Verklrzung (AISI 304, 600 OC),
als auch eine Verldngerung der Standzeit (Zry-4, 600 °Cc und AISI 304, 850 oC)
/20/. Wie am Stahl AISI 348 gezeigt wird (Abbildung 5) erhéht sich durch
Bestrahlung bei hohen Dehnungsamplituden die Anzahl der Bruchlastspiel-
zahlen um eine GrdBenordnung. Eine Erklirung wird in der durch Bestrah-

lung verursachten Erhéhung der Streckgrenze angegeben. Dadurch wird das

RiBwachstum verlangsamt und die Exmidungslebensdauer vergréfert /21, 22/.

2.4 Verhalten des Hullmaterials beim WiederaufarbeitungsprozeB

Ein Ziel des FDWR ist die Erzeugung von neuem, fUr den eigenen Betrieb
benbtigten Spaltstoff. Dazu missen die eingesetzten Materialien einem
Wiederaufarbeitungsprozefl unterworfen werden. In der weiterhin als

fiihrend angesehenen PUREX-Methode mit mechanischer Eingangsstufe (Chop

and Leach Process) werden die Brennstdbe zerkleinert und aus den 5 cm
Jlangen Stiicken der Brennstoff herausgeldst. Frilhere Extraktionsschwierig-
keiten hoch abgebrannter Brennstdbe (> 30.000 MWd/t) sind durch verfahrens-
technische Mittel soweit behoben, daB bei Zircaloy und den Austeniten keine
Schwierigkeiten auftreten sollten /23,24/. Anderé bei den Ferriten wo ein

starker Angriff durch die Salpetersdure beobachtet wurde /25/.

2.5 Herstellung und Kosten

Die reinen Materialkosten sind bei den austenitischen St&hlen glnstiger
als bei Zircaloy. Wegen der engen Spezifikation fUr HUullrohre und der

Kosten der hdufigen Qualitdtskontrollen bei der Herstellung, kénnen die




eigentlichen Materialkostenunterschiede aber fast vernachlissigt werden
/26/. Bei komplizierter Rohrgeometrie (z.B. Rippenrohre) ergédben sich
Kostenvorteile flir die Stdhle, weil hierbei nicht, wie beim Zircaloy,
auf die Einstellung einer bestimmten, flir die Anordnung der platten-—

foérmigen Hydridausscheidungen glinstigen Textur zu achten wére.

3 Stérfallbedingungen

Alle dem Genehmigungsverfahren von DWR's zugrunde liegenden Stdérfédlle

sollten auch beim FDWR angenommen werden. Die fiir Kihlmittelverluststor—

fédlle des DWR zu erfilllenden Notkiihlkriterien gelten sinngemdB /27/:

- Maximale HUllrohrtemperatur von 1200 ©C darf nicht tberschritten werden
- Oxidationstiefe der Hille muB kleiner als 17 % der Wandstérke bleiben
~ Bei Einsatz von Zircaloy-Hillrohren darf nur 1 % des Zirkons mit
Wasser reagieren
- Geometrie&nderungen des Reaktorkernes missen so klein gehalten werden,

daB eine ausreichende Kilhlung des Reaktorkerns gesichert ist

Aber auch bei speziellen Transienten, verursacht durch kleinere Rohrbriche
mit Ausfall zusdtzlicher Sicherheitseinrichtungen (T > 1200 OC), kommen

zusétzliche Sicherheitsgesichtspunkte hinzu:

— Oxidationsbestdndigkeit und geringe Wasserstoffproduktion
- Hoher Schmelzpunkt

- Kihlbare Geometrie der Bruchstilicke bei schwerer Kernschiddigung

Abbildung 6 zeigt, daB auch beim Kihlmittelverluststdrfall (engl.: LOCA =
Loss of Coolant Accident) eines FDWR mit Brennstabbelastungen zu rechnen

ist, die zu plastischer Deformation von Hillrohren fiihrt. Die darge-
stellten Kurven flr die maximale Hillrohrtemperatur wurden unter Verwendung
der fir den DWR gultigen Wadrmelibergangsbeziehungen, wdhrend der einzelnen
Phasen des Kihlmittelverluststérfalles berechnet. Aufgrund des kleineren
Verhdltnisses von Abstand zu Durchmesser (p/d) und des héheren Druckverlustes

eines FDWR-Brennelementes, ist jedoch dessen thermohydraulisches Verhalten



beim Stdrfall unterschiedlich zum DWR. Die dargestellten Temperaturkurven
sind als Arbeitshypothese zu betrachten. Eine relativ hohe Hillrohrtempera-
tur von etwa 1000 °C kann jedoch fir hoch belastete Brennstédbe nicht aus-
geschlossen werden /28,29/. Aus Rechnungen und Experimenten des Institutes
flir Reaktorbauelemente, KfK, die in Abbildung 7 dargestellt sind, zeigt
sich fUr kleine p/d-Verhdltnisse von 1,1 und 1,2 bereits bei Umfangs-
dehnungen von 10-20 % eine Kiihlkanalversperrung von 70 %. Der Bereich, der
aus REBEKA-Biindelversuchen /30/ ermittelten Umfangsdehnungen von DWR-Hillen
in der Ebene der maximalen Kiihlkanalversperrungen liegt aber um ca. 30 %.
Inwieweit schon dieses Kriterium eine Verwendung von Zircaloy als Hullrohr-
material ausschlieBt ist noch ungewifB. Dies ist aber ein Grund mehr, Stdhle
als mogliche Hiillrohrwerkstoffe in die Uberlegungen und Untersuchungen mit

einzubeziehen.

Aufgrund dieser Stérfallbedingungen kann ein Parameterfeld festgelegt werden,
in dem Literaturwerte gefunden werden sollten, bzw. eigene Messungen durch-
zufihren sind. Dabei ist nicht nur an das Anlegen einer Datenbasis gedacht,
sondern auch an eine Modellierung des Werkstoffverhaltens der Stdbe mit be-
stehenden Modellen, wie die Lebensdauervoraussage mit der Summenregel der
Lebensanteile /31, 32/ fiir transiente und nicht stationsre Belastungsbe-
dingungen und die Bruchdehnungsvoraussage mit der modifizierten Monkman

Grant~Beziehung filir temperaturtransiente Berstversuche /33, 34/.

In Abbildung 8 sind schematisch gegen eine Temperaturachse die Hillrohr-
Arbeitstemperaturen von DWR und FDWR (350 oC fiir die Hlillrohr-AuBentemperatur
und 430 °C fir dessen Innentemperatur) und der Untersuchungsbereich (600 ©C
bis 1200 oC) fur Kﬁhlmittelverluststéffalluntersuchungen (LOCA) angegeben.

In den Materialspalten sind bei Zircaloy-4 das Zweiphasengebiet (0-f) von
820 °c bis 960 °c eingetragen, das den Ubergang von der hexagonalen o-Phase
zu der kubisch raumzentrierten B-Phase kennzeichnet, die exotherme Zr—HZO—
Reaktion bei 1150 °C und die Schmelztemperatur bei ca. 1870 OCc. Die Austenite
durchlaufen von Raumtemperatur bis zu ihrem, von der ILegierungszusammen-
setzung abhdngigen, Schmelzbereich von 1320 bis 1440 °C keine Umwandlung.

Sie neigen aber je nach Behandlungs- und Legierungszustand stark zur Aus-
scheidungsbildung. Die Ferrite durchlaufen bei 740 °c die sogenannte Curie-

Temperatur, bei der der ferromagnetische in den paramagnetischen Zustand




umwandelt. Oberhalb 825 °C &ndert sich die Kristallstruktur von der kubisch
raumzentrierten O~Phase in die kubisch fl&chenzentrierte Y-Phase. Diese Um-
wandlung ist bei 905 °c abgeschlossen. Der Schmelzbereich filir ferritisch,

martensitische Stdhle liegt zwischen 1405 und 1480 Oc.

Im folgenden werden die physikalischen und die mechanischen Eigenschaften

der drei Materialgruppen dargestellt und gewertet.

4 Physikalische Eigenschaften

Es wird Uber elastomechanische und thermische Eigenschaften von Zircaloy-4,
den austenitischen Stdhlen und den ferritisch-martensitischen Stédhlen im

. o . ,
Temperaturbereich zwischen Raumtemperatur bis ca. 1000 ~C, soweit diese

verfligbar sind, berichtet.

4.1 Elastizitdtsmodul

Bei erhéhten Temperaturen wird der Elastizitdtsmodul wegen des eingeschrénk-
ten elastischen Bereiches nicht mehr im Zugversuch, sondern mittels dyna-
mischer Resonanzfrequenzverfahren ermittelt, wobei die Eigenfrequenz ge-
messen und mit der Masse und den Abmessungen der Probe unter Zugrundelegung
der Gesetze fiir elastische Schwingungen, der Elastizit&tsmodul berechnet
werden kann. Die Temperaturabhdngigkeit des Elastizit&tsmoduls ist fur

die drei Werkstoffgruppen in Abbildung 9 dargestellt. Die Stdhle liegen

auf einem wegentlich héheren Niveau als das Zircaloy-4. Die Temperaturab-
hadngigkeit im gemessenen Bereich 14Bt sich anndhernd durch lineare Funktio-
nen beschreiben. Lediglich bei den ferritischen Stdhlen ist oberhalb der
Curie-Temperatur (ca. 740 oC) eine stdrke Abnahme zu beobachten. Im Uber-

gangsbereich gilt daher keine lineare Temperaturabhingigkeit mehr /35, 36/.

4.2 Linearer Warmeausdehnungskoeffizient

Bei der Erwdrmung dehnen sich metallische und keramische Kérper im allge-
meinen aus. Fir diese Ausdehnung kann ein werkstoff- und temperaturabhingiger
Warmeausdehnungskoeffizient ermittelt werden. Diese Messungen werden im

allgemeinen in Hochtemperaturdilatometern durchgefiihrt.




In Abbildung 10 ist die Temperaturabhdngigkeit der linearen Wirmeaus-
dehnungskoeffizienten flir austenitische Stdhle, ferritische Stédhle, die
Brennstof fe Puo, und UO2 und das Zircaloy-4 eingezeichnet. Dabei zeigt

sich deutlich der Vorteil der Stdhle, deren Ausdehnungskoeffizienten Uber
denen der Brennstoffe liegen und daher eine Wechselwirkung mechanischer

Art zwischen Brennstoffpellet und Hille bis zu hohen Temperaturen vermieden
werden kann. Dies ist beim Zircaloy Uber den ganzen Temperaturbereich nicht
der Fall, sondexrn es wird im Zweiphasengebiet sogar noch ein Abfall der
Werte beobachtet. Auch der ferritische Stahl zeigt oberhalb der Curie-

Temperatur einen leichten Abfall, der aber lediglich zu einem leichten

Festkdrperdruck mit dem Brennstoff flihren wirde /35, 37, 38/.

4.3 Warmeleitf8higkeit

Die Warmeleitfahigkeit der Stdhle wurde indirekt aus dem spezifischen elek-
trischen Widerstand berechnet, die des Zircaloy~4 Uber den Warmestrom. Die
Ergebnisse sind in Abbildung 11 wiedergegeben. Der ferritische Stahl weist
eine fast von der Temperatur unabhingige Warmeleitfdhigkeit auf. Die auste-
nitischen Stdhle und das Zircaloy-4 hingegen zeigen einen stérkeren Anstieq.
Aber oberhalb 900 °C verhalten sich die drei Werkstof fgruppen nahezu gleich
/38, 39, 40/.

5 Mechanische Eigenschaften

Hier sollen hauptsdchlich die Kurzzeiteigenschaften aus Zugversuchen, wie
Streckgrenze, Zugfestigkeit, Gleichmafdehnung und Bruchdehnung in Abhdngig-
keit von der Temperatur berichtet werden. Die Laﬁgzeiteigenschaften tber
Standzeit, minimale Kriechgeschwindigkeit und Bruchdehnung werden aus
Kriech~ und Berstversuchen zusammengestellt. Zuletzt werden die Einflisse
der Bestrahlung auf Festigkeit und Dehnung aufgezeigt. Alle dargestellten

Kurven wurden aus gemittelten experimentellen Daten der Literatur gezeichnet.
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5.1 Kurzzeiteigenschaften aus Zugversuchen

In einachsigen isothermen Zugversuchen wurde die Streckgrenze, die Zug-
festigkeit, die GleichmaBdehnung und die Bruchdehnung fir die drei betrach-
teten Werkstoffgruppen ermittelt. Dabei lagen die Werkstoffe in folgenden

Zustanden vor:

- Die Austenite 1.4970 im optimierten "Industriezustand" (d.h. 1&sungs-
gegliiht bei 1100 °c/30 min, 15 % kaltverformt, 800 Oc/2 std. angelassen
und an Luft abgektihlt) /41/ und AISI 304 wie auch AISI 316 im l&sungs-

geglihten Zustand /42, 43, 44/.

— Der Ferrit 1.4914 im "Standardzustand" (Austenitisierung 1075 OC/BO min,
Vakuum, Luftabkihlung und Vergitung 700 OC/2 std., vVakuum, mit anschlie-
Bender Luftabkiihlung) /45, 46/.

- Das Zircaloy im spannungsfreigeglithten Zustand (540 °c/1 std., vakuum)
/47, 12/,

5.1.1 Streckgrenze

In Abbildung 12 sind die Streckgrenzen in Abhingigkeit von der Versuchs-
temperatur aufgetragen. In allen Fillen nehmen sie mit zunehmender Tem-

peratur ab.

- Beim 1.4970 wird bis 700 °C nur eine geringe Abnahme der Streckgrenze
von 500 auf 350 MPa beobachtet. Der bei 700 °C erfolgende Knick der
Kurve zu niedrigeren Spannungswerten zeigt den Ubergang vom trans-
kristallinen zum interkristallinen Bruchverhalten an. Der noch steilere
Streckgrenzenabfall oberhalb 900 ©C 14Bt sich mit dem hier stattfindenden
Rekristallisationsbeginn erkldren. Die Austenite AISI 304 und 316 zeigen
wegen des lésungsgeglihten Zustandes bei niedrigen Temperaturen bis 400 °c

kleinere Streckgrenzenwerte (250 - 150 MPa), die sich erst bei hoheren

Temperaturen durch eine verstirkte Ausscheidungsbildung stabilisieren.

- Der 1.4914 erreicht in diesem Vergleich von RT bis 500 ©c die héchsten
Streckgrenzenwerte (600 - 400 MPa), f&llt dann aber unter die des 1.4970

ab und bei ca. 700 °C auch unter die Werte der 16sungsgegliihten Austenite.
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- Das Zircaloy zeigt bis 600 oC einen schnellen Abfall der Streckgrenze
auf ca. 50 MPa, von RT-Werten bei 450 MPa. Dieses niedrige Spannungs-
niveau (50 MPa) kann aber wegen des h&heren Schmelzpunktes dann, im
Gegensatz zu den Stdhlen, bei geringer Abnahme der Streckgrenze bis

zu sehr hohen Temperaturen (1200 o) gehalten werden.

5.1.2 Zugfestigkeit

In Abbildung 13 sind die Zugfestigkeiten gegen die Versuchstemperatur auf-
getragen. Bis ca. 600 °c zeigen alle drei Werkstoffgruppen eine starke Ver-
festigung und daher gegeniiber der Streckgrenze noch weiter erhdhte Zug-
festigkeitswerte. Besonders die l&sungsgeglihten Austenite AISI 304 und 316
erbringen durch ihr verbessertes Ausscheidungsverhalten in diesem Temperatur-
bereich einen Zuwachs an Festigkeit. Oberhalb 600 ®Cc sind die Tendenzen

dhnlich, wie bei der Streckgrenze beobachtet wurde.

5.1.3 GleichmafBdehnung

Abbildung 14 stellt die Temperaturabhdngigkeit der GleichmaBdehnung des
Austenits 1.4970 und des Ferrits 1.4914 dar. Der 1.4970 zeigt bis 700 °c
nur eire geringe Abhdngigkeit der GleichmaBdehnung von der Temperatur. In
diesem Bereich ist der transkristalline Bruch die Versagensursache. Die
zwischen 800 und 900 °C beobachtete Duktilititsabnahme hé&ngt mit dem
Ubergang in den interkristallinen Bruchvorgang zusammen. Die Zunahme der
GleichmafRdehnung oberhalb 900 °C kennzeichnet den Beginn der Rekristalli-

sation.

Der 1.4914 zeigt bis 600 ©C einen Abfall der GleichmafBdehnung auf ca.
1,3 8. Mit zunehmender Temperatur erfolgt dann wieder ein langsamer Anstieg.

Daten flr Zircaloy liegen nicht vor.
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5.1.4 Bruchdehnung

In Abbildung 15 ist die Temperaturabhdngigkeit der Bruchdehnung dargestellt.
Bis 400 °c zeigt der Ferrit 1.4914 und bis 600 ©C der Austenit 1.4970 die
angestrebten kleinen Bruchdehnungen zwischen 10 und 20 %. Die nur im
lésungsgegliihten Zustand vorliegenden austenitischen St&hle AISI 304

und 316 liegen in diesem Temperaturbereich beil 40-50 % Bruchdehnung. Ober-
halb 600 °C nehmen bei allen drei Werkstoffgruppen die Bruchdehnungen zu,
wobei das Zircaloy-4 im Temperaturbereich oberhalb 800 °c superplastisches

Verhalten zeigt /47/.

5.1.5 Ver formungsgeschwindigkeit

Mit zunehmender Verformungsgeschwindigkeit nimmt bei den Austeniten die
Zugfestigkeit zu, weil die wdhrend des Zugversuches ablaufenden Erholungs-
vorgange zeitabhdngig sind. Die Streckgrenze ist in diesen kubisch-fl&chen-
zentrierten Legierungen kaum von der Verformungsgeschwindigkeit abhdngig.
Die GleichmaBdehnung der Austenite nimmt ebenfalls mit ansteigender Ver-
formungsgeschwindigkeit zu, widhrend die Bruchdehnung abnimmt. Diese Beein-
flussung wird mit zunehmender Temperatur von der damit verbundenen Festig-

keitsabnahme bzw. Dehnungszunahme tberlagert /4i/.

Das Zircaloy-4 zeigt dagenen eine Zunahme der Streckgrenze bei ansteigen-
der Verformungsgeschwindigkeit, aber auch eine Abnahme der Bruchdehnung

fir schnellere Geschwindigkeiten. Der TemperatureinfluB ist entsprechend

/47/.

5.2 Langzeiteigenschaften aus Kriechversuchen

In einachsigen isothermen Kriechversuchen und Rohrberstversuchen wurde
die Standzeit und die minimale Kriechgeschwindigkeit fiir die drei be-
trachteten Werkstoffgruppen ermittelt. Dabei lagen die Werkstoffe in

folgenden Zust&nden vor:

- Die Austenite 1.4970 im dptimierten "Industriezustand" (d.h. ldsungs-—

gegliiht bei 1100 °C/30 min, 15 % kaltverformt, 800 °C/2 std. angelassen
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und an Luft abgekiihlt) /48/ und AISI 316 im lésungsgeglithten Zustand
/43/.

= Der Ferrit 1.4914 - bei den Priiftemperaturen 550 °c und 600 °c -
liegt im Standardzustand vor (Austenitisierung 1075 oC/30 min, Vakuum,
Luftabkthlung und Vergtitung 700 ©c/2 std. Vakuum mit anschlieBender
Luftabkiihlung) /49/. Die Daten bei 650 bis 800 °C wurden im Anlieferungs-~
zustand (d.h. Vergltung auf ca. 850 bis 900 MPa Raumtemperaturzug-
festigkeit) ermittelt /50/.

- Das Zircaloy-4 im spannungsfreigegliihten Zustand (540 OC/i Std. Vakuum)
/51/.

5.2.1 Standzeit

Die Standzeit kennzeichnet das Versagen eines Werkstoffes bei vorgegebener
konstanter Temperatur unter einer konstanten Last. Bei Auftragen der, aus den
vorgegebenen Lasten berechneten Anfangsspannungen gegen die Zeit erhdlt

man fiir die untersuchte Temperatur die Zeitstandlinie des Werkstoffes.

In einem Vergleich bei 650 °c sind diese Zeitstandlinien der betrachteten
Werkstoffe in Abbildung 16 dargestellt. Die besten Zeitstandfestigkeiten

zeigen dabei die austenitischen Stdhle, worunter sich der 1.4970 als der

Kriechfestere erweist /52/. Der Ferrit 1.4914 liegt bei gleicher Spannung
in der Standzeit schon um eine GréBenordnung tiefer /49/. Das Zircaloy-4

ertrdgt bei gleicher Standzeit nur Anfangsspannungen die eine GréfBen-

ordnung kleiner sind als bei den Austeniten /51/.

Im einzelnen ergeben sich folgende Zeitstandfestigkeitsabhédngigkeiten flr

die betrachteten Werkstoffe:

— Die Zeitstandfestigkeitswerte des Austenites 1.4970 sind in Abbildung 17
flir einen Temperaturbereich von 600 °c bis 750 °c dargestellt, Erst
oberhalb 700 °c erfolgt mit zunehmender Standzeit eine stédrkere Abnahme
der Zeitstandfestigkeit /48/. Der Austenit AISI 316 liegt wegen des
lésungsgegliihten Einsatzzustandes in dem in Abbildung 18 dargestellten
Temperaturbereich (600-900 oC) bei etwas kleineren Zeitstandfestigkeits-
werten, hat aber schon bei tieferen Temperaturen (600 oC) mit zunehmender

Standzeit eine Zeitstandfestigkeitsabnahme /43/.
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Der Ferrit 1.4914 ist in seinem Zeitstandverhalten in Abbildung 19
zwischen 500 und 800 °C dargestellt. Obwohl die Zeitstandkurven flr
550 und 600 °C aus Daten anderer Vorbehandlungszustinde /49/ erhalten
wurden, ergibt sich doch ein geschlossenes Bild, daB auch beim Ferrit
erst oberhalb 700 °C mit zunehmender Standzeit eine stirkere Abnahme

der Zeitstandfestigkeit erfolgt /50/.

Das Zircaloy-4 liegt mit seinen Zeitstandfestigkeitswerten bei niedrigen
Anfangsspannungen und kleinen Standzeiten (Abbildung 20). Auch hier wird
ein rascher Zeitstandfestigkeitsabfall schob ab 600 °C mit zunehmender

Standzeit beobachtet /51/.

2.2 Minimale Kriechgeschwindigkeit

Durch kontinuierliche Erfassung der Kriechdehnung ist eine sichere Be-

stimmung der minimalen Kriechgeschwindigkeit émin méglich. Die doppelloga-

ritmische Auftragung dieser Gr&Be gegen die Ausgangsspannung fihrt im

allgemeinen zu Geraden, deren Steigung der Spannungsexponent n ist.

In Abbildung 21 ist die Spannungsabhdngigkeit der minimalen Kriechge-
schwindigkeit des Austenits 1.4970 fir verschiedene Temperaturen darge-
stellt. Die, der Tabelle III, Spalte 1 zu entnehmenden extrem hohen
n~Werte fir Temperaturen < 700°C sind fir diesen Stahl nach mechanisch-
thermischer Vorbehandlung charakteristisch. Die bei 750 °c verstarkt
auftretende Entfestigung der Matrix bewirkt auch bei der minimalen
Kriechgeschwindigkeit eine Zunahme /48/.

Der im l&sungsgegliihten Zustand vorliegende AISI 316 (Abbildung 22)
zeigt keine derart starke Anderung des Spannungsexponenten n. Der
n-Wert betr&gt im Temperaturbereich von ca. 750 bis 900 °c ungefdhr 6

/43/.

In Abbildung 23 ist die minimale Kriechgeschwindigkeit des 1.4914 in
Abh&dngigkeit von der Anfangsspannung fﬁr den Temperaturbereich 550 ©C
bis 800 °c aufgetragen. Dabei sind wieder notwendigerweise zwel Zustdnde
zu vergleichen, ndmlich bei den Temperaturén 550 und 600 OC, die Werte
flir den Vergitungszustand (1075 oC/1 h, vakuum/Luft + 7OOOC/2 h, Vakkum/
Luft) /49/ und im Temperaturbereich 650 bis 800 °c die Werte des An-
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lieferungszustandes /50/. Wie aus der Auflistung der Tabelle III,

Spalte 2 flir diesen Werkstoff ersichtlich, sind die n-Werte flir 600 OC
und 650 °C etwa gleich groB. Dieser Sachverhalt weist den Anlieferungs-
zustand in dem Temperafurbereich unterhalb 650 °C als den Kriechfesteren

aus.

Die Spannungsabhidngigkeit der minimalen Kriechgeschwindigkeit des
Zircaloy-4 ist in Abbildung 24 in einem Temperaturbereich von 600 bis

900 °c dargestellt. Die Spannungsexponenten dazu in Tabelle III, Spalte 3
zeigen oberhalb 800 ©C héhere Werte, was im Hochtemperaturbereich auf

eine bessere Kriechfestigkeit schliefen 1iBt /53/.

.3 Bruchdehnung

Durch kontinuierliche Déhnungsmessung konnte die Bruchdehnung in allen drei

Werkstoffgruppen sehr genau bestimmt werden. Trotzdem weisen die Bruch-

dehnungswerte starke Streuungen auf. So daB in den Diagrammen, die die

Bruchdehnungsver ldufe darstellen, nur die Tendenzen aufgezeigt sind.

Der Austenit 1.4970 zeigt in Abbildung 25 bei 600 °c mit zunehmender
Standzeit eine Abnahme der Bruchdehnung. Bei 650 °c ist sie nach starkem
Abfall oberhalb éa. 60 Stunden unabhdngig von der Standzeit. Dagegen
ergibt sich fdr 700 und 750 °C eine Bruchdehnungszunahme mit der Stand-
zeit. Wie metallografische Nachuntersuchungen der verformten MeBl&nge
zeigen werden erst oberhalb 700 oC mit zunehmender Standzeit trans-
kristalline Risse beobachtet, die auch teilweise durch Verschiebung

von kantigen Primdrkarbiden in der Matrix entstehen und zu einer

Bruchdehnungserh&hung beitragen /48/.

Der Ferrit 1.4914 (Abbildung 26) ist im Temperaturbereich 550 bis 650 °c
mit zunehmender Standzeit einer geringfiligigen Bruchdehnungéabnahme aus-
gesetzt. Bei 700 oC kehrt sich diese Tendenz leicht um. Die Temperaturen
oberhalb 750 °C zeigen aber wieder eine Bruchdehnungsabnahme mit zu-
nehmender Standzeit.  Das Bruchdehnungsniveau liegt im Bereich kleiner

Standzeiten bei den héheren Temperaturen etwa dreimal so hoch /49/.
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- Das Zircaloy-4 liegt, wie dessen Bruchdehnungswerte in Abbildung 27
zeigen, im Temperaturbereich 600 bis 800 °c bei Bruchdehnungswerten
zwischen 35 bis 60 % und diese sind hier standzeitunabhdngig. Die um
900 °c auftretende superplastische Verformung, die auch stark geschwin-

digkeitsabhidngig ist, zeigt mit zunehmender Standzeit einen starken

Bruchdehnungsanstiegq.

5.2.4 Berstverhalten

Drei austenitische St&hle (1.4970, 1.4981, 1.4988) wurden in isothermen
Hochtemperaturberstversuchen untersucht. In einem Temperaturbereich von

950 bis 1050 OC ist dabei die Standzeit und die Berstdehnung ermittelt
worden. In den Abbildungen 28 bis 30 ist die Temperaturabhéngigkeit der
Zeitstandfestigkeit unter Innendruck flr die austenitischen Stédhle 1.4970
(Abbildung 28), 1.4981 (Abbildung 29) und 1.4988 (Abbildung 30) dargestellt.
In allen drei F&llen hat eine Anderung in der Temperatur um 100 °c

(950 bis 1050 oC) beim gleichen Innendruck eine Verkirzung der Standzeit

um tiber eine GrdRenordnung zur Folge. Bis zu einem Innendruck von 60 bar
zeigt der 1.4970 gegentiber den beiden anderen Stdhlen das bessere Zeit-

standverhalten.

Die Bruchdehnung ist bei allen drei Stdhlen nicht systematisch von Tem-
bPeratur oder Standzeit abhdngig. Das hdchste Umfangsdehnungsniveau mit
30 bis 70 % hat der 1.4970. Der 1.4988 erreicht Umfangsdehnungen von
20 bis 35 % und die kleinsten Werte ergeben sich beim 1.4981 mit 10 bis

25 % Umfangsdehnung.

Das Bruchaussehen wurde makroskopisch und mikroskopisch untersucht. In
Abbildung 31 sind die zwei typischen Brucherscheinungen der Hochtemperatur-
vVersagensarten austenitischer St&hle dargestellt. Das Versagen durch
Platzen (Abbildung 31a) auch mikroskopisch am Beispiel des 1.4970 H{ll-
rohres in Abbildung 32 dargestellt, findet meistens bei hdheren Spannungen
mit starker Kornverformung in den Berstlippen statt. Das Versagen durch
die Ausbildung von interkristallinen Mikrorissen (Abbildung 31b) hingt
hauptséchlich, wie am Beispiel eines 1.4988-Hiillrohres in Abbildung 33
mikroskopisch belegt wurde, mit dem Zusammenwachsen von interkristalliner

Kavitation und Xorngrenzenaufrissen zusammen /54, 55/.
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5.3 Bestrahlungsverhalten

Wie sich aus zahlreichen in-pile Versuchen zur Untersuchung des Material-
verhaltens von Zircaloy-Hillrohren beim Kihlmittelverluststérfall er-
geben hat, heilen etwaige im Betrieb aufgetretene Strahlenschidden bei der
Temperaturexkursion des Stdérfalles wieder aus, und haben keinen merklichen
Einfluf mehr /56, 57/. Anders bei den austenitischen und ferritischen
Stdhlen, bei denen etwas ausflihrlicher auf das Bestrahlungsverhalten ein-

gegangen werden soll.

5.3.1 Mechanismen

Nach dem derzeitigen Kenntnisstand Uber das Verhalten von austenitischen
Stdhlen unter Bestrahlung, beeinflussen Neutronen sowohl durch StoBprozesse
als auch durch Kernreaktion die mechanischen Eigenschaften /15, 58, 59/.
Wadhrend jedoch die durch Stofprozesse eingebrachten Gitterfehlordnungen
oberhalb einer bestimmten Temperatur ,durch Ausheilung &hnlich wie beim
Zircaloy /60/, die mechanischen Eigenschaften nicht mehr beeinflussen,
werden die durch Kernreaktionen erzeugten Gitterstdrungen erst bei hohen
Temperaturen wirksam. Die dadurch hervorgerufenen Anderungen bezeichnet
man als Hochtemperaturversprddung. Durch lberwiegend therxmische Neutronen
hervorgerufene thermische 10B (n,0) 7Li-Reaktionen des Bors zu Lithium
und Helium filhren zur Ausscheidung von kleinen Helium-gefiillten Gasblasen.
Diese tragen zur Schwdchung der Korngrenzen bei oder wirken keimbildend

auf Karbidausscheidungen.

"Bei den ferritisch martensitischen Stdhlen konnte eine solch ausgeprégte
Gasblasenbildung und damit verbundene Hochtemperaturverspr&édung im O~-Phasen-

gebiet nicht beobachtet werden /61, 62, 63/.

5.3.2 Kurzzeiteigenschaften aus Zugversuchen

— Beil allen austenitischen Stdhlen wird eine ausgeprégte Hochtemperatur-
versprddung festgestellt. Wie in Abbildung 34 fiir den 1.4988 dargestellt
ist, bewirkt die Bestrahlung bei einer Priuftemperatur unterhalb von

600 oC einen Anstieg der Streckgrenze, die auf eine Verfestigung, ver-
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ursacht durch Bildung von Defektagglomeraten, Poren und Versetzungs-
ringen, zurtckzufihren ist. Andererseits wird dadurch auch eine Er-
niedrigung der Gesamtdehnung bewirkt (Abbildung 35). Wahrend die Er-
héhung von Streckgrenze und Zugfestigkeit (unterhalb 700 OC) im allge-
meinen als vorteilhaft zu bewerten ist, kann eine Herabsetzung der
Gesamtdehnung auf sehr niedrige Werte besonders beim instationidren Be-
trieb zu Schwierigkeiten fithren. Fir den Kithlmittelverluststdrfall

dagegen wdre eine solche kleine Versagensdehnung von Vorteil.

In Abbildung 35 ist die Gesamtdehnung in Abhdngigkeit von der Temperatur
auch flir den Ferrit 1.4914 dargestellt. Dieser zeigt auch nach Bestrah-
lung bis zur 0-y-Umwandlung bei 825 OC, also im Bereich der kubisch-
raumzentrischen Gitterstruktur ein wesentlich glinstigeres Dehnungsver-
halten. Erst oberhalb 825 °C im Bereich der kubisch flichenzentrierten
Y-Phase verhilt sich auch dieser Werkstoff unter Bestrahlung wie ein
Austenit, indem eine drastische Abnahme der Gesamtdehnung die Folge ist.
Somit wird die Hochtemperaturversprédung in erster Linie mit dem Vor-
liegen einer kubisch-flichenzentrierten Matrix in Verbindung gebracht.
Und erst in zweiter Linie vermutet, daB mit der zunehmenden Aufldsung
von Karbidteilchen bei Uberschreiten der Umwandlung und dem damit ver-
bundenen Ubergang zu einem weitgehend homogenen Gefiige dies zum Ein-

setzen der Versprédung fihrt /15, 63, 64/.

Ein Vergleich zwischen AISI 304 und Zircaloy ist mit deren Kurzzeit-
eigenschaften (Streckgrenze (Abbildung 36), Zugfestigkeit (Abbildung 37)
und Bruchdehnung (Abbildung 38)) in Abhidngigkeit von der Neutronendosis

im Temperaturbereich von 300 °c vorgenommen worden /65, 66/.

Die Streckgrenze (Abbildung 36) des kaltverformten AISI 304 nimmt mit
zunehmender Neutronendosis bis 1,4x1021 n/cm®* (E > 1 MeV) stark zu

(bis 750 MPa), wohingegen das Zircaloy bei etwas hoherer Dosis und Prif-
temperatur eine Streckgrenze um 400 MPa erreicht. Das Verhalten der
Zugfestigkeitswerte (Abbildung 37) ist &hnlich, nur daB es beim kalt-
verformten AISI 304 nicht zu einer so ausgeprdgten Verfestigung wdhrend

der Verformung fihrt.

Die in Abbildung 38 dargestellte Neutronendosisabhdngigkeit der Bruch-

dehnung zeigt, daB in dem betrachteten Temperaturbereich der kaltver-
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formte Zustand des AISI 304 und das Zircaloy weitgehend unabhdngig von
der Bestrahlung sind. Hingegen fiihrt eine Dosiszunahme im ld&sungsge-
gliihten AISI 304 zu einer starken Verspr&dung. Dieser Effekt wird als

Tieftemperaturversprédung beschrieben /44, 59, 68/.

Am Ferrit 1.4914 wurden im bestrahlten und unbestrahlten Zustand die
Streckgrenze (Abbildung 39) ,die Zugfestigkeit (Abbildung 40) und die
Gesamtdehnung (Abbildung 41) fiir héhere Temperaturen ermittelt /67/.
Dabei zeigt sich bis ca. 780 °c (Prﬁftemberatur) bei der Streckgrenze
und bei der Zugfestigkeit eine durch Bestrahlung bewirkte Verfestigung.
In dem betrachteten Werkstoffzustand: 1080 oC/1 h, Wasserabkihlung
(Austenitisierung) und 700 °C/20 h, Luftabkihlung (Vergiitung) fithrt auch
hier die Bestrahlung &hnlich wie bei den -Austeniten zu einer Bildung von
Poren und Versetzungsringen, nur kénnen diese Effekte durch den anderen
Verformungsmechanismus, der in der kubisch-raumzentrierten c-Phase unter-
halb 825 °C wirksam ist,nicht so stark in Erscheinung treten. Bei der
Temperaturabhdngigkeit der Gesamtdehnung (Abbildung 41) ist hier gegen-
Uber dem anderen Ausgangszustand der Abbildung 35 eine geringfigig
stdrkere Versprédung, d.h. Dehnungsreduktion des bestrahlten Zustandes

zu beobachten.

.3.3 Langzeitverhalten aus Kriechversuchen

In Abbildung 42 ist die Zeitstandfestigkeit des Austenits 1.4970 bei

650 °c und 700 °C im bestrahlten und unbestrahlten Zustand dargestellt.
Der Werkstoff liegt im "Industriezustand" vor und war folgenden Bestrah-
lungsbedingungen ausgesetzt: Bestrahlungstemperatur:iTB=6OO oC,
Neutronendosis: 6x1021 n/cm®* (E > 0,1 MeV). Der unbestrahlte Zustand
hat bei beiden Temperaturen die bessere Zeitstandfestigkeit. Wobei das
Abknicken der_Zeitstandlinien zumindest bei 700 °C eher auf einen

AtmosphédreneinfluB der Luft zurickzuflihren ist, wie Referenzversuche

oberhalb 103 Stunden in Vakuum ergeben haben /70, 71/.

Aus demselben Datensatz wurde auch die Spannungsabhdngigkeit der mini-
malen Kriechgeschwindigkeit bestimmt (Abbildung 43). Im unbestrahlten
Zustand wird bei 650 und 700 °c mit zunehmender Priifspannung jeweils

eine kontinuierliche Zunahme der Kriechgeschwindigkeit beobachtet.
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Im bestrahlten Zustand liegt die minimale Kriechgeschwindigkeit bei
700 °C oberhalb 180 MPa und bei 650 °C oberhalb 260 MPa &hnlich wie
im unbestrahlten Zustand. Unterhalb der angegebenen Spannungen aber
zeigen die bestrahlten Proben eine deutliche Erhéhung der Kriechge-

schwindigkeit im Vergleich zu den unbestrahlten Proben.

Wie schon bei den Kurzzeiteigenschaften festgestellt, &uBert sich die
Hochtemperaturversprddung in der Bruchdehnung am gravierendsten. Dies
ist auch, wie in der Abbildung 44 dargestellt, flur die Kriechbruch-
dehnung gtltig. Bei 650 OC ist die Bruchdehnung durch die Neutronenbe-
strahlung deutlich reduziert und die Verspr&dung wird mit zunehmender
Standzeit immer grdéfer. Bei 700 °c dagegen ist der Versprédungsanteil
schon bei kleineren Standzeiten erheblich und bleibt mit zunehmender
Standzeit nahezu konstant. Die bei diesen Bestrahlungsbedingungen er-
zeugte Heliummenge betrug 90 Atppm. Mit zunehmendem Heliumgehalt wird
auch bei 700 °C eine drastische Zunahme der Versprddung mit steigender

Standzeit beobachtet /71/.

Der Ferrit 1.4914 wurde im unbestrahlten und bestrahlten Zustand in
Zeitstandversuchen geprtift. Die Bestrahlungsbedingungen waren: TB=6OO OC,
Neutronendosis 1,05x1022 n/cm®* (E > 0,1 MeV). Das Material lag fir

die bestrahlten Zusté&nde in der thermischen Vorbehandlung: 1060 OC/BO min,
61 + 600 OC/2 h, Luft vor /71/. Fir die Priifung der unbestrahlten Proben
ist ein direkter Vergleich nur bei der Priiftemperatur 600 °c mdglich,
well diese im gleichen Ausgangszustand vorlagen. Die unbestrahlten

Proben bei den Priftemperaturen von 650 und 700 °C hatten folgende
thermische Vorbehandlung: 1080 °C/1 h, Wasser + 700 °C/20 h, Luft /50/.

Diese Verglitung fuhrt zu verringerter Festigkeit und vermehrter Duktilitéat.

Daher wird der Vergleich der Zeitstandfestigkeit des unbestrahlten und

des bestrahlten Zustandes in Abbildung 45 nur bei 600 °c Priiftemperatur
direkt zu fihren sein. Hierbei zeigt sich, daB die Bestrahlung eine
Abnahme der Zeitstandfestigkeit zur Folge hat, die sich bei l&dngeren
Standzeiten (> 5x10°® h) wieder ausgleicht. Bei 650 und 700 °C priftem-
peratur haben die bestrahlten Zustdnde aus den oben erwdhnten Grtiinden

die bessere Zeitstandfestigkeit. Daraus wird deutlich, daB der thermische
Vorbehandlungszustand beim 1.4914 einen stérkeren EinfluB auf die Zeit-

standfestigkeit hat, als die Bestrahlung /71, 72/.
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Die Spannungsabhéngigkeit der minimalen Kriechgeschwindigkeit des

1.4914 mit und ohne Bestrahlung ist in Abbildung 46 dargestellt. Bei
einer Priiftemperatur von 600 ©c erkennt man, daB die Kriechgeschwindig-
keit nach Neutronenbestrahlung nur bei relativ hoher Prifspannung (ober-
halb 200 MPa) erhdht wird. Ferner wird deutlich, daB bei 650 und 700 OC
der EinfluB der Warmebehandlung auf die Kriechgeschwindigkeit erhalten
bleibt und die Bestrahlungseinfliisse Uberwiegen. AuBerdem hédngt die
Spannungsabhdngigkeit der minimalen Kriechgeschwindigkeit auch wesentlich

von der Priftemperatur ab.

In Abbildung 47 ist die Bruchdehnung des 1.4914 gegen die Standzeit vor
und nach Neutronenbestrahlung aufgetragen. Ein gewisser Duktilitdtsver-
lust ist auch hier zu beobachten. Dabei f&llt jedoch die Bruchdehnung

des bestrahlten Zustandes bei 650 °C Priftemperatur nicht unter 5 %

(bei 104 h) ab, wie dies bei den Austeniten schon ab 100 h (Abbildung 44)

beobachtet wird.

6 Zusammenfassung

Nach einer vergleichenden Betrachtung flir Betriebsbedingungen der in Frage
kommenden Hiillmaterialalternativen: Austenit 1.4970 und Ferrit 1.4914, zum

Zircaloy-4 konnten:

- Neutronendkonomische Bedenken ausgerdumt werden

- Chemische Vertrédglichkeit mit Kihlmittel und Brennstoff als gleich

gut erachtet werden

~ Mechanische Stabilit&t bei Betriebsbedingungen als Uberlegen angesehen
werden

- Bestrahlungseinfliisse hinsichtlich Schwellen nach langer Einsatz-
zeit selbst bei den Austeniten, als unter der Inkubationsdosis

liegend, angesehen werden.

- Bei den Herstellungskosten keine gravierenden Unterschiede gefunden
und im WiederaufarbeitungsprozeB nur der Ferrit als kritisch einge-

stuft werden.

Beim Vergleich der physikalischen Eigenschaften bei hohen Temperaturen

koénnen Vorteile fir die Stahlwerkstoffe gefunden werden.
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Bei den mechanischen Kurzzeiteigenschaften ergeben sich fiir den optimierten
thermomechanischen Vorbehandlungszustand des 1.4970 und den thermischen
Vorbehandlungszustand des 1.4914 héhere Festigkeiten bei geringeren Bruch-
dehnungen als beim Zircaloy-4. Erst oberhalb 800 OC zeilgt das Zircaloy
bessere Festigkeitseigenschaften als die St&hle, aufgrund seines h&heren

Schme lzpunktes.

Ebenso ergaben sich bei den Langzeiteigenschaften fiir die Stdhle hoéhere
Zeitstandfestigkeiten, kleinere Kriechgeschwindigkeiten und zumindest flr

den 1.4970 kleinere Bruchdehnungen als fiir das Zircaloy.

Eine Bestrahlung fihrt im Austenit nur bei SBR-typischer Dosis zum Schwellen des
Hillrohres, das aber durch Erh&hung der Kaltverformung minimiert werden

kann. Die Hochtemperaturversprédung nach Neutronenbestrahlung ist bei den
Austeniten sehr und bei dem Ferrit 1.4914 nicht so ausgeprdgt. Die damit
verbundenen kleinen Versagensdehnungen sind fiir das Sté&rfallverhalten von

Vorteil.

Fur Sichérheitsanalysen reicht das vorliegende Datenmaterial nicht aus.
Denn bei isothermer Versuchsfihrung ist oberhalb 900 °C nur eine sehr
lickenhafte Kenntnis des Materialverhaltens vorhanden. Temperaturtransiente
Versuchsergebnisse fehlen bei den Stdhlen v&llig. Hierauf sollten sich an-
stehende Untersuchungen zum Sicherheitsverhalten der FDWR-Hiillrohre im

verstdrkten MafBe konzentrieren.
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Tabellen

Tabelle I:

1)

2)

3)

Austenititsche Stdhle

Werkstoff-Nr.
Werkstoff~Nr.
Werkstoff~Nr.
Werkstoff-Nr.
Werkstoff-Nr.
Werkstoff-Nr.
Werkstoff-Nr.
Werkstoff-Nr.

1.4550
1.4878
1.4919
1.4948
1.4961
1.4970
1.4981
1.4988

n

mn

I

li»
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Mdgliche HUllrohrwerkstoffe

AISI 347
AISI 348
AISI 316H
AISI 304H

Ferritisch martensitische Stéhle

Werkstoff-Nr.
Werkstoff-Nr.
Werkstoff~Nr.

1.4913
1.4914
1.4923

Zirkonlegierungen

Zircaloy-2

Zircaloy-4




Tabelle II:

Chemi sche

Stéhle, Fe-Basis

Zusammensetzung von mdglichen Hillrohrwerkstoffen in Gew.%

Werkstoff W.~-Nr. | AISI|C Si Mn P S Cr Mo Ni Cu |Nb Ti Sonstige

< < < > >
X10CrNiNb189 1.4550 | 347 |<0,08 <1,0 <2 ,0 ~ - 17,0-19,0|- 9,0-13,0 |- - - Nb+Ta>10xC
X12CrNiTi189 1.4878 | 348 |<0,08 <1,0 <2 ,0 - - 17,0-19,0|- 9,0-13,0 |- - - Nb+Ta>10xC,Ta<0,1
X19CrMoVNbN111 (1.4913 | - <0,22 <0,6 ' 1,25 0,03 |0,03|10,5-12,5)0,3-1,0 1,0 - p - NO,07, VO,1-0,4
X18CrMoVNbl121 1.4914 ; - <0,22 <0,6 1,25 ©0,03 |0,0310,5-12,5|0,3-1,0 [<1,0 0,3|0,1 |- v0,1-0,4
C6CrNiMol1713 1.4919} 316H}0,04-0,08<0,75 <2,0 0,045 /0,03 |16,0-18,0|2,0-2,5 [12,0-14,0~ - - -
X22CrMov121 1.4923 | - 0,2-0,26 |0,1-0,5(0,3-0,80,035|0,03511,0-12,5/0,8~-1,2 0,3-0,8 |~ - - v0,25-0,35
X6CrNil811 1.4948 | 304H 0,04-0,08|<0,75 <2,0 0,045 /0,03 |17 ,0-19,0|- 10,0-12,0~ - - -
X8CrNiNb1613 1.4961 | - 0,04-0,1 |0,3-0,6|<1,5 0,045 (0,03 {15,0-17,0|~- 12,0-14,0- 10xC| - Nb<i,2
X10ONiCrMoTiB1515;1.4970 | - 0,08-0,12|0,25-0,41,6-2,00,03 |0,01314,5-15,5}1,05-1,H15,0~16,0~ - 0,35 | BO,003-0,006
X8CrNiMoNblo6l6 (1.4981 | - 0,04-0,1 (0,3-0,6<1,5 0,045 |0,03 115,5-17,5(1,6~-2,0 15,5-17 ,5F ioxC| - Nb<1,2
X8CrNiMoVNb1613(1.4988 | - 0,04-0,1 |0,3-0,6(<1,5 0,045 (0,03 |15,5-17,5|1,1-1,5 {12 ,5-14,5~ 1oxC| - Nb+Ta<1,2;V<0,85+N
Zirkonlegierungen, Zr-Basis
Werkstoff Sn Fe Cr Ni C al N2
Zircaloy-2 |1,2-1,7 | 0,07-0,2 | 0,05-0,15| 0,03-0,08| 0,027 | 0,0075 | 0,008
Zircaloy-4 |1,2-1,7 | 0,18-0,24| 0,05-0,15 | 0,007 0,027 | 0,0075 | 0,008
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Tabelle III: Temperaturabhdngigkeit des Spannungsexponenten n fir
drei Werkstoffe

Werkstoff 1.4970 1.4914 Zircaloy-4
/48/ /49,50/ /53/

T OC Spannungsexponent n

550 - 14,3 -

600 38,0 10,5 7,7
650 25,0 11,0 -

700 8,0 4,9 5,7
750 4,5 4,5 -

800 - 2,4 4,7
850 - - -

900 - - 3,0
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1.4970 /41/, AISI 304 und 316 /42/,den Ferrit 1.4914 /46/
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/52/ des Ferrits /49/ und des Zircaloy-4 /53/ bei 650 °¢c
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Temperaturabhdngigkeit der Zeitstandfestigkeit des Austenits 1.4970 im "Industriezustand" /48/
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Abbildung 18: Temperaturabhdngigkeit der Zeitstandfestigkeit des Austenits AISI 316 im
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600 bis 750 ©c /48/
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Spannungsabhéngigkeit der minimalen Kriechgeschwindigkeit des Zircaloy-4 im Temperaturbereich
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Standzeitabhingigkeit der Bruchdehnung im Temperaturbereich 600 bis 750 ©C des Austenits 1.4970 /48/
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Standzeitabhingigkeit der Bruchdehnung im Temperaturbereich 550 bis 800 °C des Ferrits 1.4914 /49/
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Standzeitabhidngigkeit der Bruchdehnung im Temperaturbereich 600 bis 900 °c des Zircaloy-4 /53/
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a) b)

Typische Brucherscheinungen der Hochtemperaturver-
sagensarten austenitischer Stdhle /54/:

a) Versagen durch Platzen
b) Versagen durch Mikrorisse auf 1 cm Lénge




a) b)

Abbildung 32: Querschliff eineg Hillrohres aus 1.4970, TD=1OOO OC, Pi=47’8 bar,
t_ =120 min. B
Versagen durch Platzen. a) Berststelle, b) Rohrwand gegentiiber der
Berststelle. (Vergr.: 200x) /54/

a) b)

Abbildung 33: Querschliff eines HUllrohres aus 1.4988, TD=1OOO OC, Pi=46,1 bar,
tp=106 min. :
Versagen durch Mikrorisse. a) Berststelle, b) Rohrwand gegeniber
der Berststelle. (Vergr.: 200x) /54/
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Abbildung 34:
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Temperaturabhdngigkeit von Streckgrenze und Zugfestigkeit
des 1.4988 im unbestrahlten und bestrahlten Zustand. Be-
strahlungsbedingungen T_=50 OC, thermische Neutronendosis:
102! n/em®>  /64/
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Abbildung 35:
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Temperaturabhdngigkeit der Gesamtdehnung des 1.4988
(Bestrahlungsbedingungen: Tp=50 OC, n¢p=1021 n/cm®) /64/
und des 1.4914 (Bestrahlungsbedingungen: TB=SO °c,
nth=4,8x1019 n/cm®) /63/ im unbestrahlten und bestrahlten
Zustand
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Abbildung 36: Neutronendosisabhédngigkeit der Streckgrenze eines kalt-
verformten AISI 304 /65/ und des spannungsfrei geglithten
Zircaloy /66/ bei ca. 300 °C
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Abbildung 37: Neutronendosisabhiéngigkeit der Zugfestigkeit eines kalt-
verformten AISI 304 /65/ und des spannungsfreigeglihten

Zircaloy /66/ bei ca. 300 °c
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Abbildung 38:
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Neutronendosisabhingigkeit der Bruchdehnung eines 25 %
kaltverformten und eines l&sungsgegliihten AISI 304 /65/
und des spannungsfreigeglithten Zircaloy /66/ bei ca. 300 °c
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Abbildung 39:
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Temperaturabhédngigkeit der Streckgrenze des 1.4914 im Vor-
behandlungszustand: 1080 OC, 1 h/ Wasser + 700 oC, 20 h/ Luft,
im unbestrahlten und bestrahlten Zustand (Bestrahlungs-
bedingungen: TB=50 OC, nth=5x1019 n/cm?®) /67/




- 74 -

700

s 1.4914
600

000

[MPal

o bestrahlt

500

B ‘ unbestrahlt

/ugfestigkeit R
N
)
-

!

)
O
l

00000

0 | l 1 | |
500 600 /700 800 900

Temperatur [°C]

'Abbildung 40: Temperaturabhdngigkeit der Zugfestigkeit des 1.4914 im Vor-
behandlungszustand: 1080 OC, 1h/ Wasser + 700 °c, 20 h/ Luft,
im unbestrahlten und bestrahlten Zustand (Bestrahlungs-
bedingungen: TB=SOOC, nth=5x1019 n/cm®*) /67/
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Abbildung 41:
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Temperaturabhingigkeit der Gesamtdehnung des 1.4914 im
Vorbehandlungszustand: 1080 °c, 1h/ Wasser + 700 oC, 20 h/
Luft, im unbestrahlten und bestrahlten Zustand (Bestrah-
lungsbedingungen: TB=50 OC, nth=5x1019 n/cm?) /67/
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Abbildung 42: Zeitstandfestigkeit des 1.4970,Industriezustand, im unbestrahlten und bestrahlten

Zustand (Bestrahlungsbedingungen LB=6OO OCc, Neutronendosis 6x1021 n/cm?, E > 0,1 MevV)
bei 650 ©C und 700 ©C /71/
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Abbildung 43: Spannungsabhdngigkeit der minimalen Kriechgeschwindigkeit des 1.4970 (Industriezustand) im unbe-
strahlten und bestrahlten Zustand (Bestrahlungsbedingungen: Tp=600 ©C, Neutronendosis 1x1022 n/cm?,

E > 0,1 MeV) bei 650 ©C und 700 ©C /71/
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Abbildung 44:

Standzeit t [h]

Standzeitabhangigkeit der Bruchdehnung des 1.4970 (Industriezustand) im unbestrahlten und bestrahlten
Zustand (Bestrahlungsbedingungen: Tg=600 Oc, Neutronendosis 1x1022 n/cm®*, E > 0,1 MeV) bei 650 ©C und
700 °c  /71/
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Abbildung 45: Zeitstandfestigkeit des 1.4914 (1O6OOC, 30 min/01l + 600 OC, 2 h/tuft) im unbestrahlten (650 °c und
700 °C aus /50/) und bestrahlten Zustand (Bestrahlungsbedingungen: T_=600 ©c, Neutronendosis
1,05%x1022 n/cm?®, E > 0,1 MeV) im Temperaturbereich 600 bis 700 °c /717
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Abbildung 46:
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-1
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Spannungsabhdngigkeit der minimalen Kriechgeschwindigkeit des 1.4914 (1060 OC, 30 min/ 01 + 600 oC,
2 h/ Luft) im unbestrahlten (650 und 700 ©C aus /50/) und bestrahlten Zustand (Bestrahlungsbe-
dingungen: T_=600 OC, Neutronendosis 1,05x10 n/cm?* , E > 0,1 MeV) im Temperaturbereich 650 bis
700 °Cc /71/
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abbildung 47:
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Standzeit t [h]

Standzeitabhdngigkeit der Bruchdehnung des 1.4914 (1060 OC, 30 min/ 01 + 600 oC, 2 h/ Luft) im
unbestrahlten (650 und 700 ©C aus /50/) und bestrahlten Zustand (Bestrahlungsbedingungen:
T =600 °C, Neutronendosis 1,O3z’<1022 n/cm?, E > 0,1 MeV) im Temperaturbereich 600 bis 700 °c
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