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Kurzfassung

SCAFFIDI-ARGENTINA, Francesco:
“Modellierung des Schwellens und der Tritium-Freisetzung von bestrahltem Beryllium”

Beryllium ist einer der besten Neutronenmultiplikatoren flir das Blanket eines Fu-
sionsreaktors. Deshalb wurden Untersuchungen begonnen, um das Verhalten dieses
Materials unter Neutronenbestrahlung sowohl wiahrend des normalen als auch anor-
malen Betriebs des Reaktors vorauszusagen. Das Schwellen, die Versprodung und die
Tritium-Ruckhaltung stellen die wichtigsten Folgen der Strahlungsschédden im Beryllium
dar. Helium, das iiberwiegend durch die Reaktion °Be(n,2n)2*He erzeugt wird, ist der
hauptsichliche Grund flir das Schwellen des Berylliums und ist der entscheidende Fak-
tor fiir die Lebensdauer dieses Materials. Daneben stellt das im Beryllium durch
gleichzeitige Umwandlungsreaktionen enstandene Tritium ein Sicherheitsrisiko bei ei-
nem unkontrollierten Temperaturanstieg im Reaktor dar.

Es wurde deshalb ein Rechenprogramm entwickelt, das das Verhalten des durch Neu-
tronenbestrahlung erzeugten Heliums und Tritiums in Beryllium beschreiben kann. Es
basiert auf einem Rechenprogramm, das fiir die Analyse des Verhaltens gasférmiger
Spaltprodukte in Spaltreaktor-Brennstdben entwickelt wurde. Das Programm beschreibt
transiente und stationdre Vorginge und es wurden die kristallographischen, die struk-
turellen (metallographischen) und die geometrischen Eigenschaften von Proben bertick-
sichtigt. AuBlerdem wurden zwei weitere Modelle in das Programm eingebaut, die die
chemischen Reaktionen von Berylliumoxyd und die Speicherung von Helium in Blasen
beschreiben.

Der so entstandene neue Berechnungscode ANFIBE (ANalysis of Fusion Irradiated
BEryllium) erlaubt, die Verteilung der Gase, das Schwellen und die Helium- und Tri-
tium-Freisetzung von Beryllium zu berechnen. Die Zuverldssigkeit der Berechnungen
wurde durch Vergleiche mit gemessenen Schwellwerten und mit Tritium-Freisetzungs-
experimenten abgeschétzt. Die Ubereinstimmung zwischen berechneten und gemessenen
Daten ist ausgezeichnet. SchlieBlich sind Berechnungen fiir den Europidische DEMO
BOT-Blanketentwurf durchgefiihrt worden.




Abstract

SCAFFIDI-ARGENTINA, Francesco:

“Modelling of swelling and tritium release from irradiated beryllium”

Beryllium is one of the best neutron multipliers for the blanket of a fusion reactor,
thus several studies have been initiated to evaluate this material behaviour under irra-
diation both for typical operating and accidental conditions. The most important effects
of radiation damage in beryllium are swelling, embrittlement and tritium retention. The
helium produced mainly by the reaction °Be(n,2rn)2 *He is the dominant cause of beryl-
lium swelling which represents the major lifetime limiting factor for the material. Fur-
thermore, the tritium inventory in beryllium, produced by simultaneous transmutation
reactions, constitutes a safety hazard in case of accidental temperature excursions in the
reactor. It was therefore decided to develop a computer code capable of describing the
helium and tritium behaviour in beryllium. The approach used was to modify an exi-
sting code available for the modelling of gas behaviour in fuel elements irradiated in
fission reactors.

The relevant effects occurring in irradiated beryllium under steady-state or transient
temperature conditions have been considered from a microscopic (lattice and subgranu-
lar volume elements), structural (metallographic features of the material) and geometri-
cal (specimen design parameters) point of view. A new model describing the trapping
effects on tritium due to chemical reactions with beryllium oxyde and capture in helium
bubbles has been included in the code.

The resulting computer code ANFI/BE (ANalysis of Fusion Irradiated BEryllium) allows
the calculation of gas distribution, induced swelling and helium and tritium release from
beryllium. The performance of the code was assessed by comparison with the available
swelling and tritium release experiments. Good agreement between calculated and ex-
perimental data was found. Finally, analyses for the European DEMO BOT Ceramic

Breeder Blanket have been performed.
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1. Einleitung

Kernenergie 148t sich nach zwei physikalischen Prinzipien nutzen: Kernspaltung und

Kernfusion. Wihrend Spaltungsreaktoren bereits heute einen wesentlichen Anteil an der
Elektrizitdtserzeugung haben, stellt die Energieerzeugung durch Kernfusion noch eine
Forschungsaufgabe dar. Neben grundsédtzlichen Problemen der Plasmaphysik sind noch
betrachtliche technische Probleme zu losen.
Nach vielen Jahren international konkurrierender Entwicklung wird z. Zt. das Interna-
tional Thermonuclear Experimental Reactor (ITER) Projekt von einer internationalen
Studiengruppe geplant. Die Erfahrungen an Bau und Betrieb von /TER sollen den Bau
des ersten Fusionsleistungsreaktors DEMO ermoglichen. Die Energicerzeugung bei der
Kernfusion beruht auf der Reaktion eines Gemischs von Deuterium (D) und Tritium
(T) nach folgender Reaktion:

D + T - He + {n + 17.577 MeV. (1.1)

Die quantitative Analyse fiir den DT-Fusionsproze$ ergibt, dafl im Brennstoffgemisch
eines Fusionsreaktors eine mittlere Temperatur von ca. 100 Millionen K herrschen mu8.
Bei dieser Temperatur sind die Bestandteile der Atome - die positiv geladenen Kerne
und die negativ geladenen Elektronen - getrennt, jedoch erscheint das Gemisch nach
auBlen hin neutral. Materie in diesem Zustand bezeichnet man als Plasma.

Da geladene Teilchen in einem Magnetfeld eingefangen werden konnen, besteht eine
Moglichkeit, das Plasma einzuschlieBen darin, es in einen ringformigen Behilter einzu-
sperren. Mit stromdurchflossenen Spulen, die den Behélter umfassen, wird ein Magnet-
feld erzeugt, dessen Feldlinien innerhalb des Behélters verlaufen. Ein derartiger Ma-
schinentyp, bei dem das Plasma innerhalb eines Rings magnetisch eingeschlossen wird,
wird Tokamak genannt. Das Prinzip des Tokamaks ist in Abbildung 1 dargestellt. Die
bei der D-T Reaktion erzeugte Energie wird im Plasma als kinetische Energie der Fu-
sionsprodukte n und 4He (x-Teilchen) frei. Da die Neutronen keine Ladung besitzen,
werden sie vom Magnetfeld nicht beeinfluBt und verlassen das Plasma. Uber die Heli-
umkerne jedoch stehen dem Plasma pro Fusionsprozef 3.5 MeV kinetischer Energie zur
Verfligung, die iiber Stoe auf die Plasmateilchen tibertragen wird. Durch diesen Prozef3

kann der Energieabflufl durch Warmeleitung und Strahlung kompensiert werden.
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Abbildung 1. Tokamak: Funktionsschema eines Tokamaks.

Die Energie der Neutronen und der Energieabflu3 aus dem Plasma sollen zur Stromer-
zeugung genutzt werden. Dazu umgibt man das Plasma allseitig mit einem Mantel, in
dem diese Energie in Wirme umgewandelt wird.

Da das fiir die Fusionsreaktoren benotigte Tritium in ausreichender Menge in der Natur
nicht vorkommt, muB3 es im Reaktor erbriitet werden. Es kann im Mantel durch fol-

gende Neutronenabsorptions-Reaktionen




SLi + gn =T + JHe + 4.67 MeV (1.2)
JLi + dn =T + $He + i — 2.5 MeV (1.3)

erzeugt werden.
Dieser Brutmantel, der zwischen dem Plasma und den Magnetfeldspulen liegt, wird

Blanket genannt. Eine schematische Darstellung des Blankets ist in Abbildung 2 gezeigt.

Inneres Blanket

Neutronenflu

Plasma

)

AuReres Blanket

-

Gefap

; Ssymmetrieachse
des Torus

Abbildung 2. Blanket: Tritiumproduktion und Warmeabfuhr in einem Blanket.




Aufgrund der parasitiren Absorption in Strukturmaterial und der unvermeidbaren
Verluste werden nicht alle Neutronen in Lithium eingefangen. Um eine ausreichende
Trittumproduktion zu erreichen, mufl man die vom Plasma eindringenden Neutronen
durch (n,2n)-Multiplikationsprozesse vermehren. Das beste Material dafir ist

Beryllium, bei dem durch folgende (n,2rn)-Reaktion
fBe + [}n - 2§He —I—2&n (1.4)

zwei Neutronen aus einem erzeugt werden (Energieschwelle der einfallenden Neutronen
2.7 MeV ).
Zusitzlich zu Helium wird wiahrend der Bestrahlung durch schnelle Neutronen in Be-

ryllium eine geringe Menge an Tritium durch die folgenden Reaktionen erzeugt:

fBe—Fén - gHe + a (1.5)
°H Li + 1.6
oHe — 3Li +§ (1.6)
SLi+in - T +u (1.7)

Beryllium wird als Schutzmaterial fiir die erste Wand (die Wand eines Fusionsreaktors,
die mit dem Plasma direkt in Kontakt ist) des JET (Joint European Torus)-Reaktors
verwendet und wird wahrscheinlich auch im /TFER-Reaktor eingesetzt werden.

Im Feststoff-Blanketentwurf des Forschungszentrums Karlsruhe (FZK), das in Abbil-
dung 3 gezeigt ist, werden keramisches LiySiO, zur Tritiumerzeugung und Beryllium als
Neutronenmultiplikator in Form von Kugelschiittungen verwendet [ 1].

Als Kihlmittel wird Helium benutzt.
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Sowohl in Lithium als auch in Beryllium wird Helium und Tritium erzeugt. In Beryllium
ist besonders die Heliumproduktion von Bedeutung, weil sie zum Schwellen und zur
Versprodung fihren kann. Tritium wird fiir die Fusionsreaktoren benotigt, stellt aber
gleichzeitig, wegen seiner Radioaktivitit, ein erhebliches Sicherheitsrisiko dar.

Die Modellierung der strahlungsinduzierten Beryllium-Verspréodung ist viel komplizier-
ter als die des Schwellens und der Tritium-Freisetzung, deshalb sind experimentelle
Untersuchungen notwendig. Im Gegensatz zum Schwellen erreicht die Beryllium-Ver-
sprodung jedoch ihren maximalen Wert schon bei ziemlich niedrigen Neutronenfluen-
zen, die einfach in Materialtestreaktoren erreichbar sind. Es wurde deshalb eine euro-
paische Zusammenarbeit begonnen, um die strahlungsinduzierte Beryllium-Versprodung
im BR2-Reaktor in Mol (Belgien) zu untersuchen. Die Ergebnisse dieser Bestrahlung
werden 1995 veroffentlicht werden [2].

Das neutroneninduzierte Schwellen von Metallen wird durch zwei verschiedene Mecha-
nismen verursacht. Der erste ist eine direkte Folge der Strahlungsschiden (dpa), die von
schnellen Neutronen verursacht werden (Leerstellen-Schwellen). Der zweite tritt auf,
wenn wahrend der Neutronenbestrahlung ein Gas (Helium im Fall von Beryllium) er-
zeugt wird. Die He-Atome wandern innerhalb der Korner, tbersittigen jedoch wegen
ihrer sehr niedrigen Loslichkeit rasch das Beryllium und werden als intragranulare Bla-
sen ausgeschieden. Die intragranularen Blasen kdnnen durch die KoOrner bis zur Korn-
grenze wandern (jedoch mit viel niedrigeren Geschwindigkeiten als die freien Atome),
um dort Kornoberflichen- und Korneckenblasen (intergranulare Blasen), die tiblicher-
weise groBer als die intragranularen sind, zu bilden. Die Blasen konnen durch Gasein-
fang und Koaleszenz groBere Blasen mit niedrigerem Innendruck bilden, deren Wachs-
tum eine plastische Verformung des Gitters verursacht, was zu einer zusitzlichen Ma-
terialschwellung flihrt. Bei relativ groBer Volumenzunahme konnen Kornoberfldchen-
und Korneckenblasen sich miteinander verbinden und ein Netzwerk von offenen Poren
bilden, aus dem das Gas freigesetzt werden kann.

Aufgrund des sehr hohen Verhiltnisses He-Gehalt/dpa in Beryllium [3], wird das
Schwellen im wesentlichen durch He-Produktion bestimmt. Das direkt durch die Strah-
lenschdden tiber die Leerstellen verursachte Schwellen kann dagegen vernachlissigt
werden.

Das Tritium, das wihrend einer Bestrahlung mit schnellen Neutronen zusitzlich zu

Helium in Beryllium erzeugt wird, kann durch das Gitter diffundieren, in “physikali-




schen” Fallen (z.B. intragranulare Blasen, geschlossene Porositdt, Korngrenzen, usw.)
eingefangen werden oder mit Berylliumoxyd, unter Bildung von Berylliumhydroxyd,
reagieren. Die Entfernung des Tritiums aus dem Blanket soll mdglichst schnell erfolgen,
um die Menge an radioaktivem Tritium im Blanket klein zu halten, damit bei Storfallen
mit Temperaturerhohung keine grofferen Tritiummengen freigesetzt werden.

Das nicht eingefangene Tritium diffundiert durch den Festkorper bis zur freien Ober-
flache, wo es von einem vorbeistromenden Spiilgas, vorzugsweise Helium, mitgenommen
wird. Ein zu hohes Schwellen kann sowohl die mechanische Integritdt des Berylliums
beeintrdchtigen als auch den FluB des Spiilgases reduzieren oder unterbrechen. Es ist
deshalb sehr wichtig, das Helium- und Tritiumverhalten in bestrahltem Beryllium genau
zu beschreiben, und damit das Schwellen und das Tritium-Inventar zuverlassig voraus-
sagen zu konnen. Eine genaue Beschreibung dieser Vorginge ist Voraussetzung, um den
Einsatz von Beryllium im Blanket hinsichtlich Temperatur und Materialdaten (Porosi-
tdt, Form und GroBe) zu optimieren.

Die Mehrzahl der veroffentlichten experimentellen Daten zum Schwellen gelten flr Be-
ryllium, das entweder bei niedrigen Temperaturen bis zu sehr hohen Neutronenfluenzen
oder bei niedrigen Fluenzen bis zu sehr hohen Temperaturen bestrahlt wurde und als
Reflektor in Materialtestreaktoren verwendet wurde. Es gibt einige empirische Korrela-
tionen, die sich auf die bis jetzt verfligbaren Experimente stiitzen und sie sind verwendet
worden, um das Schwellen, die Versprodung und die Tritium-Freisetzung von bestrahl-
tem Beryllium vorauszusagen. Aufgrund der Kenntnisse, die nach dreiBBig Jahren theo-
retischer und experimenteller Arbeit zum Verhalten von Gasen in Feststoffen vorliegen,
ist jedoch kiar, daB} eine zuverldssige Voraussage des Schwellens und der Tritium-Frei-
setzung im Beryllium durch empirische Korrelationen nicht moglich ist.

Da bisher kein Modell und kein entsprechendes Rechenprogramm verfligbar ist, wurde
ein Code entwickelt, der die flir das Verhalten von Gasen (Helium und Tritium) und fir
das Schwellen von Beryllium wichtigen Vorgidnge modelliert. Ein am Institut fir
Transurane in Karlsruhe entwickeltes Rechenprogramm (FUTURE) [4] zur Analyse
des Brennstabverhaltens bei Spaltreaktoren diente als Grundlage fir diese Arbeit, wur-
de aber wesentlich modifiziert. Das so entstandene neue Rechenprogramm wurde 4N-
FIBE (ANalysis of Fusion Irradiated BEryllium) genannt.

In der vorliegenden Arbeit werden die Methoden und die Hilfsmittel, die bei der

Durchfihrung der Untersuchungen verwendet wurden, dargestellt, die gewonnenen Er-




gebnisse erldutert und schlieBlich bewertet. In Kapitel 2 und 3 dieser Arbeit werden die
wichtigsten Prozesse, welche das Verhalten von Gasen (Helium und Tritium) und das
Schwellen von Beryllium beeinflussen sollen, dargestellt. Die benutzte mathematische
Methode, bei der die rdumlichen Diffusionsgleichungen in ein System von gekoppelten
Reaktionsgeschwindigkeitsgleichungen zur Beschreibung der Freisetzung- und Diffu-
sionsvorginge von Helium und Tritium umgesetzt werden, wird ebenfalls diskutiert. In
Kapitel 4 wird das Rechenprogramm, das zur Bewertung der Helium~ und Tritium-Ef-
fekte in bestrahltem Beryllium entwickelt wurde, vorgestelit. In Kapitel 5 werden die in
den Gleichungen von ANFIBE verwendeten konstitutiven Gesetze und die analytischen
Beziehungen, die die Beryllium-Eigenschaften beschreiben, diskutiert; in Kapitel 6 wer-
den die Ergebnisse einer Sensitivitdtsanalyse dargestellt. In Kapitel 7 werden mit AN-
FIBE berechnete Schwellwerte und Tritium-Freisetzungs-Verldufe mit einer Vielzahl
von in-pile Bestrahlungen und out-of-pile Ausheizungsexperimenten verglichen.
SchlieBlich wird in Kapitel 8 eine qualitative und quantitative Bewertung des Berylli-
umverhaltens bei verschiedenen Temperaturen und Fluenzen fiir das Europdische
DEMO BOT-Blanketentwurf [[1] bei Normalbetrieb und fiir Storfall-Bedingungen ge-
geben.




2. Schwellen

Das Schwellen in durch Neutronen bestrahlten Materialien 148t sich durch das Zu-
sammenspiel zweier Prozesse erkldren. Der erste ist die Voidbildung wihrend der Neu-
tronenbestrahlung, der zweite spielt eine Rolle, wenn chemisch neutrale, gasférmige
Kernreaktionsprodukte erzeugt werden. Voidschwellen in metallischen Stoffen ist dann
moglich, wenn mikrostrukturelle Senken im Kristallgitter vorhanden sind, welche un-
terschiedliche Absorptionsraten fiir Zwischengitteratome und fiir Leerstellen aufweiéen.
Im allgemeinen werden in Metallen Zwischengitteratome vorzugsweise von Verset-
zungslinien und Leerstellen vorwiegend von schon vorhandenen Leervolumina aufge-
nommen. Die bevorzugte Auflagerung von Zwischengitteratomen an Versetzungslinien
ist als Versetzungslinien-Einfluf (Bias) bekannt. In anisotropen Materialien wie Beryl-
lium, hingt das Bias von der Orientierung der Versetzungslinien ab [5]. Als Folge des
anisotropen Verhaltens erwartet man, daf die strahlungsinduzierte Volumen&dnderung
die Berylliumkorner in der c-Gitterrichtung dehnt und die transversalen Abmessungen
zu verringern strebt. Die Grofie dieses Effekts ist stark vom Dichteverhaltnis der Ver-
setzungslinien mit Burgers-Vektor ¢ und derer mit Burgers-Vektor a abhingig. Dieses
Verhaltnis ist im Falle vom Beryllium sehr klein [5].

Die im Beryllium aus der (n,2rn)-Reaktion (1.4) erzeugte Heliummenge ist, verglichen
mit anderen Materialien, relativ hoch und auBerdem ist das Verhdltnis zwischen er-
zeugter Heliummenge und Verschiebungen pro Atom (dpa) hoch. Das zeigt der Ver-
gleich zwischen Beryllium und Edelstahl vom Typ 316: bei Beryllium betrigt das Ver-
héltnis He-Erzeugung/dpa ungefihr 600 bis 1000 appm-He/dpa, bei Stahl ca. 0.5 bis 20
appm-He/dpa, je nach dem betrachteten NeutronenfluBspektrum [5].

Die Untersuchung des Versetzungslinien-Bias (Vorherrschen der Versetzungslinien vom
Typ a in Verbindung mit der bevorzugten Absorption von Leerstellen) und das hohe
Verhaltnis He-Gehalt/dpa in bestrahltem Beryllium deuten darauf hin, dafl in Beryllium
durch schnelle Neutronen hervorgerufene rdumliche Verdnderungen durch He-Blasen-
schwellen bestimmt sind, was auch durch die Versuche von Carpenter und Fleck besta-
tigt wird [6]. Die Voidbildung durch Strahlungsschiden wurde deshalb in der vorlie-

genden Untersuchung vernachlassigt.




Von einem phénomenologischen Standpunkt aus kann Beryllium als eine rdumliche
Anordnung von Kornern angesehen werden, in denen die vorwiegend von der Reaktion
(1.4) herrtihrenden Helium-Atome zu der freien Oberfliche wandern und dort, aufgrund
der duBerst geringen Loslichkeit, rasch das Beryllium iiberséttigen und sich in intragra-
nularen Blasen niederschlagen. Durch intensive Neutronenbestrahlung konnen die in-
tragranularen Blasen zerstort und die Gasatome erneut in das Gitter geschossen werden.
Darum scheint Helium eine von Null verschiedene Loslichkeit zu besitzen. Diese Art
von Loslichkeit nennt man dynamische Loslichkeit, um sie von der thermodynamischen
Gleichgewichtsloslichkeit zu unterscheiden, die praktisch gleich Null ist.

Bei hohen Bestrahlungstemperaturen und -fluenzen wachsen Berylliumkorner mit einer
stark von der Temperatur abhédngigen Geschwindigkeit. Aufgrund der Korngrenzenbe-
wegung wird ein Teil des dynamisch gelosten Gases und der Blasen verdriangt und an
den Korngrenzen irreversibel eingefangen.

Die intragranularen Blasen konnen sich viel langsamer bewegen als freie Atome. lhre
Bewegungsart ist entweder zufillig (Brownsche Bewegung) oder wird durch von lokalen
thermischen Gradienten hervorgerufene Kréfte gesteuert (Biased- oder Driftbewegung).
Dabei wandern sie durch das Gitter bis zu den Korngrenzen und bilden dort Korn-
oberflichenblasen und Korneckenblasen (intergranulare Blasern), die normalerweise gro-
Ber als die intragranularen sind.

Sowohl die intragranularen als auch die intergranularen Blasen konnen durch das Auf-
fangen freier Gastome und durch Koaleszenz wachsen. Thr Wachstum kann eine plasti-
sche Verformung des Gitters verursachen, die zum Materialschwellen fiihrt.

Bei relativ groBer Volumenzunahme konnen sich Kornoberflichen- und Korneckenbla-
sen miteinander verbinden und in einem Netzwerk von offenen Poren zusammenlaufen,
durch welches das Gas aus der Materialprobe freigesetzt werden kann.

Abb. 4 zeigt eine typische Verteilung von intra- und intergranularen Blasen in bestrahl-
tem Beryllium. Im folgenden Kapitel werden die wesentlichen, die Gaskinetik und -dy-
namik bestimmenden physikalischen Gesetze und die entsprechenden Elementarvor-

gange erlautert.

106




Korngrenzen

/ L Blasen an der

. Korngrenzen
Blasen innerhalb

de e
k r KSmer Blasen an der

Komecken

Abbildung 4. Beryllium Schwellen: Schematische Darstellung eines Schnitts durch eine

neutronenbestrahlte Be-Probe mit einer typischen Blasenverteilung.
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2.1 Mikroskopische Schwellvorginge

Die Untersuchung des Berylliumsschwellens erfordet gute Kenntnisse der wichtigs.en
Ablaufe, die das Verhalten des wihrend der Bestrahlung durch schnelle Neutronen in
dem Festkorper bestimmen. Wenn man die Voidbildungseffekte aus Strahlungsschiden
vernachléssigt, wird das Berylliumsschwellen durch die Expansion der erzeugten Gase
verursacht, die gegen die hemmenden Krifte des Feststoffes, wie z.B. Oberflachenspan-
nung und mechanischer Widerstand, wirkt. Die physikalischen Grundsitze, welche dem
gaskinetischen Beharrungs- und Einschwingverhalten sowie deren Elementarabldufen

zugrundeliegen, werden im folgenden beschrieben.

2.1.1 Diffusion

Die Kurzreichweitengitterdiffusion stellt den ersten einer Reihe von Vorgidngen dar,
die zum Schwellen von und zur Gasfreisetzung aus mit Neutronen bestrahlten Mate-
rialien flhren. In der klassischen Theorie wird angenommen, daB die Gasdiffusion in
Feststoffen innerhalb begrenzter Bereiche, wie beispielsweise Korner oder Subkornbe-
reiche (Zwischenrdume in Versetzungsliniennetzen oder auch Einfanggebiete von Sen-
ken) stattfindet. Wenn der Transport durch Diffusion erfolgt, 148t sich der integrierte
FluB iiber Diffusionsgrenzen als Produkt des zugehorigen Diffusionskoeffizienten D mit
dem oOrtlichen Konzentrationsgradienten ausdriicken (erstes Ficksches Gesetz). Dieser
FluB wird allerdings in der Praxis manchmal als das Produkt der tber das Volumen
gemittelten Konzentration ¢(¢) mit dem Faktor H = Dk,? ausgedriickt. Dieser Faktor
stellt die Wahrscheinlichkeit dar, daf3 ein wanderndes Atom an eine Grenze gelangt,
wenn lidngs seiner Wege Einfangstellen vorhanden sind [ 7]. Den Beiwert k.2 bezeichnet
man als Sinkstellenstdrke und seine GroBe hingt von den Besonderheiten der in Be-
tracht gezogenen Sinkstelle ab. Im einfachsten Fall, wenn ndmlich die Sinkstellen reak-
tionstrage, sphédrische und gleichméBig im Material (mit Konzentration N;) verteilte
EinschliiBe mit gleichem Radius # sind, ergibt sich k,2 = 4nNy, [ 7]. Im Falle der in-
tragranularen Blasen, die als kugelformig und im Gitter gleichmaBig verteilt betrachtet
werden konnen, wird im Rahmen dieser Arbeit der oben genannte Ausdruck angenom-

men. Flir andere Sorten von Sinkstellen, wie intergranulare Blasen wird ndhrungsweise
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ein vereinfachter, aus den allgemeinen Formeln in [ 7] hergeleiteter Ausdruck von k,?

angenommen.

2.1.2  Gasausscheidung

Die Loslichkeit von He in Beryllium ist sehr niedrig. Wahrend einer Reaktorbe-
strahlung wird daher sehr schnell Uberséttigung erreicht.
Wenn das Gas diffundieren kann, fillt es in Form von Gasblasen aus. Die Ausschei-
dung von Helium aus dem im Feststoff gebundenen Zustand in Gasblasen hinein kann
in der Regel nicht von den inneren Spannungen verhindert werden. Allerdings wird die
Diffusion entlang der Kompressionsspannungsgradienten infolge der im Feststoff durch
die gebundenen Atome hervorgerufenen Verformungsfelder verzogert und entsprechend
in der entgegengesetzten Richtung gesteigert [ 8 ]. Hinsichtlich der Thermodynamik be-
wirkt die mechanische Spannung eine Kraft in der Massendurchsatzgleichung, welche
entgegen dem Gaskonzentrationsgradienten wirkt, obwohl der Unterschied im chemi-
schen Potential zwischen dem Gas im Feststoff und dem Gas in den Blasen durch die
Spannungen fast nicht verdndert wird. Entsprechend benotigt - bei identischen Gas-
libersittigungsbedingungen - eine unter hohem Uberdruck stehende Blase eine lingere
Zeit, um ein zusitzliches Atom anzuziehen und einzufangen, als eine gleichartige Blase,
die im elastischen Gleichgewicht mit der umgebenden Materie steht [8]. Dieser selekti-
ve Ausscheidungsvorgang erweist sich bei massiver Gasausscheidung, die insbesondere
bei Temperaturdnderungen auftritt, als besonders effektiv. Wegen des spannungsbe-
dingten Aufschubfaktors y [ 8] konnen Blasen, die aufgrund ihrer Nachbarschaft zu
ausgedehnten Fehlstellen leichter wachsen koOnnen, letzten Endes mehr Gas als im
Durchschnitt einfangen. Dies ergibt eine bevorzugte Gasausscheidung an den Korn-
grenzen und an anderen ausgedehnten Gitterfehlstellen. Ohne diesen Effekt wiirden die
Gase fast ausschliesslich in Form fein verteilter intragranularer Blasen ausscheiden. Es
sei angemerkt, daB im Gegensatz zu anderen von den Gleichgewichtsbedingungen (siehe
z.B. Ostwald-Entwicklung) beeinfluliten selektiven Ausscheidungsvorgingen, dieser
Vorgang mit der differenzierten Ausscheidungskinetik zusammenhéngt. Darum sind die
resultierenden Effekte vom betreffenden Temperaturzeitverlauf abhingig. Die intragra-
nulare Ausscheidungsgeschwindigkeit 146t sich als Produkt des Zufalleinfangskoeffi-

zienten k2D(c — ¢°) und des spannungsbedingten Aufschubfaktors y, der den moglichen
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Ausscheidungsverzogerungen wihrend Temperaturdnderungen Rechnung trigt [8],

ausdriicken.

2.1.3 Blasenzerfall

Elastische Zusammenst6Be von im Feststoff bzw. in Blasen befindlichen Helium-
Atomen mit Neutronen und RiickstoBatomen wirken dem Gasblasen-Wachstum entge-
gen. Die Gasatome werden wieder in das Gitter zurilickgeschossen und zwar mit einer
durch den Zerfallsparameter » [9] gekennzeichneten Haufigkeit. Somit kann die Zer-
fallsrate als das Produkt der Zerfallshiufigkeit mit der Konzentration ¢ der Atome in
den Blasen b,(¢) ausgedriickt werden. Gleichzeitig steigert die groBe Anzahl der durch
Neutronenkollisionen generierten Leerstellen die Gitterdiffusionsvorginge, so daf} die
Blasenkernbildungs- und Blasenwachstumsgeschwindigkeit durch das Gleichgewicht
zwischen ausscheidungsbedingter Zunahme und zerfallsbedingter Abnahme bestimmt
wird. Ublicherweise nehmen die atomare Ausscheidung und der Zerfall nach einer ge-
wissen Zeit denselben Wert an, so daf3 der Blasenzuwachs anhilt. Dies fiihrt normaler-
weise zu einer ausgeprigten Zunahme des Gastransports zu den Korngrenzen und
dementsprechend zu einem asymptotischen Wert [ 9] und damit zu einer Stabilisierung

der Gaskonzentration in intragranularen Blasen und in dynamischer Losung.

2.1.4 Blasenbewegung

Wenn die Blasen gebildet sind, kénnen sie sich zuféllig (Brownsche Bewegung) oder
in der Richtung der von den lokalen thermischen Gradienten verursachten treibenden
Kréften (Driftbewegung) durch das Gitter bewegen. Die wichtigsten Blasenbewegungs-
ablaufe werden durch die Volumen- und Oberflichendiffusion bewirkt. Erstere tritt auf,
wenn Leerstellen von einer zur anderen Seite der Blase wandern, letztere, wenn sich die
Leerstellen in atomaren Spriingen entlang der Blasenoberflichen bewegen und dabei
den Blasenschwerpunkt verschieben [ 10]. Diese Bewegungsabldufe werden durch einen

atomaren Selbstdiffusionskoeffizienten D, bzw. einen Oberflichendiffusionskoeffizienten
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D, sowie die BlasengroBe beschreiben !. Damit wird der Blasendiffusionskoeffizient

[10]

Db(r)-—-< 3’133 )Dv + ( 3’144 )DS 2.1)
2nrf 2nr

definiert, und zwar als Summe der Produkte zwischen den Diffusionskoeffizienten der

die Zuwachsgeschwindigkeit steuernden atomaren Teilchen (Blasenoberflichenatome
oder Leerstellen) und einem die Funktionalbeziehung zwischen der Haufigkeit der ato-
maren Springe und der Verschiebung des Blasenschwerpunktes wiedergebenden Geo-
metriefaktors. In GI. (2.1) ist A der Abstand zwischen Beryllium-Atomen, » der Blasen-
radius, f'der von der Struktur des Berylliumskristalls abhdngige Korrelationsfaktor, D,

der Selbstdiffusionskoeffizient und D, der Oberfliachendiffusionskoeffizient.

2.1.5 Blasenkoaleszenz und- wachstum

Das Blasenwachstum wird im wesentlichen durch die Gasausscheidung, den Leer-
stellen- Einfang und/oder vom Einfang freier Gasatome (Verdringung) sowie von Koa-
leszenzvorgdngen bestimmt. Wenn zwei Blasen zusammenprallen, neigen sie dazu sich
Zu vereinigen, indem sie eine grofere Blase mit niedrigerem Kapillardruck bilden. Die
Form der neu entstandenen Blase ist erst bestandig, wenn zwischen allen lokal wirken-
den Kriften Gleichgewicht erreicht ist, wenn namlich:

P = ‘%r)i' t Pex (2'2)
ist, wobei p der innere Gasdruck, y die Oberflichenspannung, » der Blasenradius und
Pex: der von den duBeren Kréften, die ihrerseits vom Gesamtschwellen abhédngen, aus-
getibte Druck ist. Da die Koaleszenz zweier Blasen nach Erreichen des Endgleichge-
wichtszustands ein flicheninhaltserhaltender und kein rauminhaltserhaltender Vorgang
ist, folgt, daB die neu entstandene Blase ein Gleichgewichtsvolumen besitzt, das groBer

ist als die Summe der einzelnen Blasenvolumina.

1 Ein dritter Bewegungsablauf tritt auf, wenn sich Blasen infolge Transports von verdamp-
fendem Material bewegen. Dies spielt jedoch erst bei sehr hohen Temperaturen eine Rolle.
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Es ist allgemein bekannt, da3 Blasen einer Brownschen Bewegung in der Materie un-
terliegen, so daB3 nach einer gegebenen Zeit ¢, die von der Blase zuriickgelegte mittlere

quadratische Entfernung
x(t) = JO6D(r)t (2.3)

betriigt, wobei D, der Blasendiffusionskoeffizient und » der Blasenradius sind [10]. Die
von einer wachsenden Blase zuriickgelegte Gesamtentfernung wird, bedingt durch die
starke Abnahme von D, und wachsenden Blasenradius, ziemlich rasch einen asymptoti-
schen Wert erreichen, welcher liberwiegend von der wiahrend der Blasenfriihlebenszeit
durchlaufenen Entfernung bestimmt wird. Diese Eigenschaft der Brownschen Blasen-
bewegung ermoglicht eine wesentliche Vereinfachung der Beschreibung des Koaleszenz-
ablaufes. Da eine Blase, beginnend mit der Kernbildungszeit ¢, ein sphérisches Volumen
vom Radius x verdringt, kann - unter der Annahme, daB} alle innerhalb dieses Volu-
mens vorhandenen Blasen zu einer einzigen verschmelzen - der Zeitverlauf von x mit
der zeitlichen Entwicklung der mittleren Konzentration n der groften, moglicherweise

unbeweglichen Blasen korreliert werden. In diesem Falle gilt [10]:

n(t) ~ —4—‘—3—- (2.4)
5 X (1)
Die Beziehung ist trotzdem nur scheinbar einfach, weil die Berechnung von x(¢) die
Kenntnis der gesamten Gaskinetik erfordert.

Wenn die BlasengroBe wachst, wird die Anzahl der zur Herstellung eines elastischen
Gleichgewichts mit der Grundmasse benotigten Leerstellen pro eingefangenem Atom
zunehemend groBer und dieser Zuwachs wird letztlich von einem erheblichen
Material(Leerstellen-)fluB begleitet, der das von der wachsenden Blase eingenommene
Volumen durchstromt. In der frithen Bildungsstufe, wo die Gasbiischel von umfangrei-
chen Gitterverformungen umgeben sind, kann das Blasenwachstum durch die Abgabe
von Zwischengitteratomen oder Versetzungsringen erfolgen. In diesem Stadium wird
Blasenwachstums hauptsdchlich von der Gasausscheidung bestimmt, weil die durch die
ausgefallenen Gasatome hervorgerufene Druckspannung um Grofenordnungen hoher
ist als der FlieBpunkt der Grundmasse. Deshalb ist die Blasenausdehnung nach dem
Gaseinfang schlagartiger Natur. Das Blasenwachstum ist darum ein von den aus dem

inneren Blasentiberdruck um die Blasen herum sich aufbauenden, mechanischen Span-
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nungsgradienten gesteuerter Vorgang und reagiert sehr empfindlich auf hemmende Be-

lastungsverhéltnisse, wenn die Blase groBer wird [10].

2.2 Makroskopische Schwellvorginge und Gasfreisetzung

Die oben genannten Phidnomene beziehen lediglich mikroskopische Vorginge ein. In
Wirklichkeit kann eine Vielfalt weiterer Phdnomene, z.B. die Zunahme der Korngren-
zendurchlissigkeit, das Schwellen und die Gasfreisetzung bei hohen Temperaturen und
insbesondere unter Einschwingbedingungen stark beeinflussen.

Nachdem das Gasverhalten im Berylliumgitter beschrieben worden ist, besteht der
zweite Schritt darin, die auf die Gasausscheidung in Blasen und Poren folgenden Deh-
nungsgeschwindigkeiten zu berechnen. Da das Wachstum der drei typischen Blasensor-
ten (intragranulare, intergranulare auf Kornoberfldchen, intergranulare an Kornecken)
der Zunahme des Eigenvolumens der entsprechenden Blasen entspricht, ergibt sich das
makroskopische Materialschwellen aus der Summe der einzelnen, dynamisch aufeinan-
der einwirkenden Schwellungsanteile, die den jeweiligen Blasenbevolkerungen entspre-
chen. Im Endeffekt bewirkt das beim Auftreten mikroskopischer plastischer Verfor-
mungsvorginge entstehende Blasen- bzw. Porenwachstum eine irreversible plastische
Verformung der Grundmasse.

Bei verhéltnismaBig starkem Schwellen konnen sich Verbindungen zwischen Poren und
offenen Porositdten und schlieBlich Freisetzungspfade in der Berylliumgrundmasse bil-
den. Schwellen und Gasfreisetzung sind einander erginzende Vorgidnge. Wenn der
Feststoff einen hohen Anteil des darin erzeugten Gases freisetzt, schwillt er wenig, da
nur noch wenig Gas vorhanden ist, um neue Blasen zu bilden. Umgekehrt flihrt die

Rickhaltung von erzeugtem Gas grundsétzlich zu groBen Schwellwerten.

2.2.1 Spannungs-Verformungs-Gleichung

Die Beschreibung des Blasenwachstums erfordert prinzipiell eine atomare Behand-
lung und die Beriicksichtigung einer Materialtransportgleichung, welche im allgemeinen
schwer 10sbar ist. Es ist jedoch bewiesen worden [10], daB die Losung der Blasenzu-
wachsgeschwindigkeitsgleichung formal der fiir das Einsetzen eines Kriechvorgangs ei-

ner Anordnung von Kugeln entspricht. In diesem Falle und unter der Annahme, daB
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die Blasen bzw. Poren wie hohle, dem AuBendruck p, und Innendruck p; ausgesetzte

Kugeln wirken, gilt fiir die Verformungsgeschwindigkeit:

ge=%-ler—é,|=2|é,|=Koe”exp<—%). 2.5)
Dabei sind ¢, und ¢, die Verformungsgeschwindigkeiten in der Radial- bzw. Tangenti-
alrichtung, &, und o, die entsprechenden Verformungen bzw. Spannungen und AE die
Kriechaktivierungsenergie? . Die anderen zwei Parameter K und #, die rein theoretisch
je nach dem vorherrschenden Verformungsablauf von Temperatur und Spannung ab-
héngig sind, wurden im Rahmen dieser Arbeit als temperatur- und spannungsunab-
hingig angenommen.

Wenn man Beryllium in hierarchisch aufgebaute “Zellen” ideal unterteilt, sodall die
grofleren Zellen die Zellen niedrigeren Ranges 2 einschlieBen, dann lautet die Radial-

spannungskomponenente fiir eine Zelle mit Radius R [10]:

3
6,(R)=GR™ 7 + D, (2.6)
wobei

3 3,3 3
G = (p;— po)a b (@ — b7) " 2.7)

3 3 3 3
D= <p0b7 — pla7> (a7 - b7>_1. (2.8)

a und b stellen die Blasen-/Poren- bzw. Zellenradien dar.

2 Falls die Nabarro-Herring-Bedingungen gelten, kann Gl. (2.5) als grundlegende Berech-
nungsformel fur die Auswanderung von Leerstellen aus Blasen angesehen werden und es gilt
n= 1. Allerdings 148t sich Gl. (2.5) auch auf andere Verformungsarten (z.B. Abscheiden von
Versetzungsringen, Leerstellenwechselwirkung usw.), fir die n> 1 gilt, verallgemeinern.

3 Die typische Reihenfolge sicht folgendermaflen aus: 1) die isotherme makroskopische Zy-
linderschicht bei einer gegebenen Temperatur T, 2) die um eine Korneckenblase zentrierte
Kugelzelle, 3) die um eine Kornoberflachenblase zentrierte Kugelzelle und 4) die im Mittel-

punkt einer intragranularen Blase gelegene, ebenfalls kugelformige Zelle.
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Aufgrund der vorausgesetzten sphérischen Geometrie lautet die Spannungsgleichge-

wichtsgleichung:
do,
R R =2(c, — 0,), (2.9)

und daher erhélt man flir die Tangentialspannung:

3 3D
6!:()“,,<1 '—“271““> -+ 2)’1— (210)
Ist ¢ die Verformungsgeschwindigkeit der Zelle dann 146t sich unter Benutzung der Gl.

(2.5), (2.6) und (2.9) herleiten:

n

2y

E=4A E-I’pb——a” (2.11)
wobei
_ 3 23 3 AE
A~2nan(bn—an>Kexp<~—EF>. (2.12)
Die hydrostatische Spannung in der Zelle ist:
_ L
G — p;un
a=%(20[+0r)=——1—&{i——~"+0r<1—-’—1{) (2.13)
pr —1

wobei u = <—Z— >3.

Das einzige unbekannte Glied in den Gl (2.11) und (2.13) ist &, welches aus dem mitt-
leren Spannungsfeld in der groBeren Zelle bestimmt wird.

Fiir das Verformungsfeld der groBeren Zelle ergeben sich folgende Beziehungen [ 11 ]

3¢

g %, (6,—0)+¢ (2.14)
3¢
£, = 206 (6, —0) + & (2.15)
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Unter Benutzung der Gl. (2.14) und (2.15) und aus der Gleichgewichtsgleichung (2.9)
und der Kompatibilitdtsbedingung:

8r+8[:R_d_R— (216)
und unter Benutzung der Randbedingungen — o.(¢) = p; und — o,(b) = p; kann man
schlieBlich die Verdnderlichen ¢, &, @,, o, bestimmen [10 — 11]. Die Kenntnis des

Verformungsfeldes ermoglicht damit die Berechnung des Materialschwellens.

2.2.2 Gasfreisetzung

Bei niedrigen Temperaturen ist die Beweglichkeit eines Edelgases so klein, dal3 eine
Bewegung der Gasatome zu den freien Oberflichen oder gar bis zu den Stellen, wo sich
Blasen bilden kOnnen, nicht feststellbar ist. Das Gas ist in der Grundmasse praktisch
eingefroren und nur der Gasanteil, welcher sehr nahe der freien Oberfliche erzeugt
wurde, kann freigesetzt werden. Im Beryllium wird die Helium-Beweglichkeit erst bei
Temperaturen oberhalb 250 °C merklich, und nur in diesem Temperaturbereich ist das
Gas in der Lage, innerhalb realistischer Zeiten an die Korngrenzen zu gelangen, wo es
dann intergranulare Blasen bildet. Beim Auftreten von relativ groBem Schwellen konnen
Kornoberflichen- und Korneckenblasen ineinanderflieBen und in einem Netz von offe-
nen Poren zusammenlaufen, wodurch das Gas aus der Materialprobe entweichen kann
4.

Zur Beschreibung der Verkettung von intergranularen Blasen und Poren bedient man
sich der Perkolationstheorie [[12]. Nach dieser Theorie sind die intergranularen Blasen
und die Poren nach einem Verzweigungsmuster verteilt, das ein potentielles Netzwerk
von durchldssigen Kanélen bildet. Die Verzweigungspunkte dieses Musters gelten als

besetzt, wenn sie eine Blase oder eine Pore enthalten. Sei P der Anteil der besetzten

4 Dies ist nur teilweise richtig, denn auch wenn das Porennetzwerk vollkommen verkettet ist,
braucht man einen Uberdruck der GréBenordnung von ungefihr hundert bar bezogen auf
den Umgebungsdruck, damit Gasfreisetzung auftritt. Derartige Druckwerte findet man in
den Poren vor und nur die viel niedrigeren Kapillaritdtsdrucke von wenigen bar wirken ihnen

entgegen [ 10].
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Verzweigungspunkte und N die Gesamtanzahl der Musterverzweigungspunkte. Die be-
setzten Verzweigungspunkte neigen dazu, untereinander verbundene Bilindel zu bilden,
deren Grofle von P abhidngt. Ein Biindel kann eine “Kette” enthalten, die als ungebunden
bezeichnet wird, wenn sie an ein offenes Durchléssigkeitsnetz (mit freien Oberflichen)
anschlieBt. Es ist nachgewiesen worden [ 12, daB es fiir jede Musterart einen kritischen
Wert von P, hier P, genannt, gibt, unter welchem ein besetzter Punkt sicherlich einer
ungebundenen Kette angehort. Fiir jeden P-Wert groler als P, besteht eine endliche
Wahrscheinlichkeit, da3 ein gegebener besetzter Verzweigungspunkt zu einer ungebun-
denen Kette gehOrt. Diese Wahrscheinlichkeit ist als Perkolationswahrscheinlichkeit
p(P) bekannt und ist selbstverstindlich Null, wenn P < P, ist.

Fiir Berechnungszwecke wird angenommen, daf3 intergranulare Blasen und Poren auf
einem Muster verteilt sind, bei welchem jeder Knoten mit drei anderen Knoten ver-
knlpft ist. Fiir diese Art von Muster, auch gestreckter Kaktus genannt, kann bewiesen
werden [ 12], daB der kritische Wert 0.637 betrigt. Das bedeutet, dafl das Gas nur
dann aus dem Feststoff entweichen kann, wenn mindenstens 63.7% der gesamten Mu-
sterknoten von intergranularen Blasen und/oder Poren belegt sind. Nach dieser Theorie
ist die Perkolationswahrscheinlichkeit erst abschitzbar, wenn die KorngroBe und die
intergranulare Porenverteilung bekannt sind. SchlieBlich kann die Gasfreisetzung aus
durchldssigem Material berechnet werden, wenn der Prozentsatz von offenen Poren be-

kannt ist.

2.2.3 Kornwachstum

Bei hohen Bestrahlungstemperaturen und -fluenzen hingt die Geschwindigkeit des
Kornwachstums in Beryllium sehr stark von der Temperatur ab. Vom mikroskopischen
Gesichtspunkt aus betrachtet wird das Kornwachstum von beweglichen Gitteratomen
verursacht, welche die mittlere Krimmung der Korngrenzen zu reduzieren versuchen.
Dabei wachsen groBere Korner, wahrend die kleineren schrumpfen. Dieser Vorgang
vermindert den Fldcheninhalt der Kornrdnder. Wegen der Bewegung der Kornrdnder
wird ein Teil des dynamisch gelosten Gases und der Blasen verdrangt und an den
Kornridndern, wo die Blasen leicht koaleszieren konnen, irreversibel eingefangen.dDieses

3 da

Phinomen wird mittels eines Korngrenzenverdringungskoeffizienten ¢ = T g ¢

schrieben, wobei a der mittlere Kornradius ist [4]. Es sei angemerkt, da der Blasen-
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zuwachs von intergranularen Blasen eingeschrinkt wird - sie verhindern die VergroBe-
rung der Korner - wenn der Abdeckungsgrad (von den intergranularen Blasen abge-
deckter Anteil der Kornoberfliche) sich dem Wert eins nidhert. Das Blasenwachstum
kann nur dann fortschreiten, wenn der Abdeckungsgrad wieder abgenommen hat, bei-
spielsweise durch Freisetzung des intergranularen Gases oder beim erneuten Sintern der

Korner.

2.3 Gasdiffusion iiber lingeve Abstinde unter Schwellen

Die Gasmigration in einem Feststoff ergibt sich aus einem komplexen Zusammen-
spiel von Diffusions-, Einfang- und Freisetzungsvorgdngen. Die diffundierenden Arten
konnen allgemein sowohl von Gitterfehlern als auch von festen Fillprodukten oder von
Blasen, welche die effektivsten intragranularen Sinkstellen darstellen, eingefangen wer-
den. Da diese Einfangstellen beweglich sind, kOnnen sie fiir den Sekundartransport sor-
gen. Der Diffusionsproze8 wird von den rdumlichen Gegebenheiten, d.h. von der kri-
stallographischen Struktur des bestrahlten Stoffes bestimmt. Zur Beschreibung des
Langreichweitentransports von Gasatomen und Blasen kann man die folgenden zwei
theoretischen Ansdtze heranziehen. Die erste Methode besteht darin, die Diffusionsglei-
chung unter Beriicksichtigung aller Vorginge, die das Gasverhalten in der Grundmass
unter Bestrahlung steuern, zu l6sen. Bei der zweiten Methode wird die Diffusionsglei-
chung in ein flir die verschiedenen Blasenarten zweckméBig formuliertes Reaktionsge-
schwindigkeitsgleichungssystem umgewandelt. In den nidchsten Abschnitten wird auf die

Vor- und Nachteile der genannten Methoden kurz eingegangen.

2.3.1 Diffusionsmethode

Die Transportgleichung fiir die Gasdiffusion in einem Festkorper beschreibt die Be-
wegung im Gitter einschlieBlich der den Quellen und Sinkstellen Rechnung tragenden
Verlust- und Quellterme. Ein Metall wie Beryllium 148t sich als ein Korper betrachten,
der die verschiedenen Einfangstellen (z.B. Gasblasen, Kornbegrenzungen, usw.) flr das
diffundierende, aus der Reaktion (1.4) stammende Helium enthilt. Das Hauptproblem
bei der Losung der Diffusionsgleichung in einem solchen Material stellt die Berechnung

des Gasflusses tiber die Korngrenzen dar, weil man die Wahrscheinlichkeit, daB3 die je-
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weils diffundierende Spezies von einer intragranularen Sinkstelle eingefangen wird, be-
riucksichtigen mufl. Dariiber hinaus sollte man beachten, daf3 die Ausscheidung unter
Neutronenbestrahlung ein reversibles Phdnomen ist, weil die Helium-Atome infolge von
ZusammenstoBen mit Neutronen und RiickstoBatomen von den Blasen wieder aufgelost
werden konnen [9]. Weiterhin unterliegen die Gasblasen Zufallsbewegungen und/oder
einer Driftbewegung langs der Spannungs- bzw. Temperaturgradienten sowie der Koa-
leszenz. Selbst wenn man davon ausgeht, da3 die verfiigbaren Theorien zur Beschrei-
bung von Vorgdngen wie Blasenkernbildung, -zerfall, -bewegung und -koaleszenz voll-
stdndig und richtig sind, ist dieses Verfahren doch sehr problematisch, weil die Losung
der Diffusionsgleichung selbst von modernsten Rechnersystemen kaum zu bewailtigen
ist.

Eine alternative Methode, die zeitliche Entwicklung von Gasatomen und Blasen in
Feststoffen unter Bestrahlung sowohl fiir stationdre als auch transiente Zustinde zu
beschreiben, beruht auf der Anwendung der Reaktionsgeschwindigkeitstheorie auf das

Diffusionsproblem und wird im néchsten Abschnitt erldutert.

2.3.2 Reaktionsgeschwindigkeitsmethode

Die Reaktionsgeschwindigkeitstheorie wurde erstmals von Brailsford und Bullough
[ 13] auf das Diffusionsproblem unter Einbeziehung eines geeigneten Verlusttermes an-
gewandt, und es wurden damit eine Vielzahl von flir die Reaktionskinetik in Festkor-
pern interessante Fragestellungen untersucht. Die Vorgehensweise besteht darin, die
ortsabhédngige Materialdiffusionsgleichung in ein System von Reaktionsgeschwindig-
keitsgleichungen, bei denen die Zeitdifferentiale der Konzentrationen der diffundieren-
den Gasteilchen als Summen der rdumlich gemittelten Gewinn- und Verlustglieder ge-
schrieben werden, zu verwandeln. Diese Gleichungen erlauben die im Diffusionsbereich
sowie in bestimmten Teilbereichen (z.B. im Falle der inter- und intragranularen Aus-
scheidung) stattfindenden relevanten Abldufe zu beschreiben.
Formal beschreiben die Gleichungen die effektive Gaskonzentration ¢ in dynamischer
Losung, deren zeitliche Anderung durch die Gaserzeugungsgeschwindigkeit abziiglich
der Summe der Nettogeschwindigkeiten der Gasausscheidung in alle vorhandenen Bla-
sen hinein, und abziiglich der Verluste durch Diffusion iiber die Korngrenzen [10] ge-

geben ist. Die Nettogeschwindigkeit der Gasausscheidung in die Blasen wird als Diffe-
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renz zwischen Ausscheidungs- und Zerfallsgeschwindigkeit berechnet. Diese Geschwin-
digkeiten lassen sich als Funktionen des Blasenradius #, der k-ten Blasensorte, der Gas-
konzentration ¢ und der Blasendichte #; berechnen. Die Zeitableitungen von #;, und #,
hdngen noch von Modellvariablen ab, die im ndchsten Abschnitt beschrieben werden.
Bei der Reaktionsgeschwindigkeitstheorie wird angenommen, daB eine diskrete Zufalls-
reihe von Sinkstellen einer kontinuierlichen Verteilung der einzelnen Sinkstellenarten
mit entsprechenden Dichten und Stirken gleichgesetzt werden kann [ 13]. Der Haupt-
vorteil dieser Methode im Vergleich zur Diffusionsmethode basiert auf der Moglichkeit,
den Begriff der statistischen Blasenbevilkerung einfilhren zu konnen [10]. Dieser Be-
griff, der formal in das die Gaskinetik in der Grundmasse beschreibende Reaktionsge-
schwindigkeitsgleichungssystem eingesetzt werden kann, vermeidet den innewohnenden
Nachteil einer detaillierten Beschreibung eines idealisierten Systems, wie es bei einer
strengen Losung der Ortlichen Diffusionsgleichung notwendig ist. Selbst im einfachsten
Falle ist das durch die Feststoffanordnung eines bestrahlten Materials charakterisierte
System zu heterogen, um analytisch genau behandelt werden zu konnen. Da {lberdies
die Gasverteilung im Gitter grundséatzlich von den statistischen Erzeugungsvorgingen
und den darauffolgenden Wanderungsvorgingen bestimmt wird, sind Entstehung und
Wachstum von Gasblasen in einem Festkorper unter Neutronenbestrahlung durchaus
stochastischer Natur. Deswegen sollte ein analytisches Modell auch den stochastischen
Aspekt des untersuchten Phdnomens beriicksichtigen, was eine starke Einschriankung
der deterministischen Analyse bedeutet.

Bei einer nicht strengen Behandlung, wie sie die Methode der Reaktionsgeschwindig-
keitsgleichungen darstellt, mufl der Fehler, der durch die Einfilhrung des Begriffs der
statistischen Bevolkerung verursacht wird, abgeschitzt werden. Dies ist eine sehr wich-
tige begriffliche Aufgabe, zu deren Losung Versuchsergebnisse sowie analytische Vor-
aussagen herangezogen werden miussen. Flr die Losung ingenieurtechnischer Aufgaben
scheint insbesondere unter Berlicksichtigung der grofien Schwierigkeiten einer determi-
nistischen Vorgehensweise die Reaktionsgeschwindigkeitsmethode der pratikabelste
Weg, um den langreichweitigen Gastransport in einem FestkOrper beim Vorliegen von

Schwellen zu beschreiben [4] [10].
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2.4 Reaktionsgeschwindigkeitsgleichungen fiir Helium

Anders als bei den meisten Modellen, bei denen das Verhalten der Gasblasen im

Gleichgewichtszustand beschrieben wird (der Gasdruck wird von der Oberfldchenspan-

nung des Materials ausgeglichen), werden in der vorliegenden Arbeit bei der Beschrei-

bung des Blasenwachstums die kinetischen Effekte (Zufallsgaseinfang, Wanderung und

Koaleszenz der Blasen) von den dynamischen Effekten (lokale Spannung-Verformungs-

gleichungen) getrennt behandelt.

Das zur Ermittlung aller notwendigen Variabeln, welche in die nachfolgende Berech-

nung des Materialschwellens eingehen, zu l0sende Reaktionsgeschwindigkeitsglei-

chungssystem lautet:

Helium-Konzentration in dynamischer Losung:

2
nr; N\DcQAT DcQAT
_gi = f — xk?D(c — ¢°) —kgch—— T 2Q - = CQ2
RT aRT
onreN;D;
- —-——-‘—A—’——i — wrfeNy, + b — e

Helium-Konzentration in intragranularen Blasen:

%[;_ _ kl-zD(c ~ O anl-zjjéngAT N 6nrl~iN[Dl- b - Ezi B k;bDib b
Dichte der intragranularen Biasen:

aazz o 16RADN,cA® — 1N, — o/ rPuN? — 167rDN? — “32'N" — kD,
Helium-Konzentration in Kornoberflichenblasen:

_aa% _ F2De + P Dp + 2 4 F “f}:?f:r + Fi(c+b)
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Dichte der Kormoberflachenblasen:

aNf F3v;N; 2

oV,
7f 12 a2 2
'_“_af — erfo — 167TrfoNf

Helium-Konzentration in Korneckenblasen:

aDcQAT
aRT?

5 3vb
A =(1 —F)kgch-l-(l “‘F)k;bnib"‘(‘ — F) a +(1—F)

ot
+ (1 = F)y(c+b)

Dichte der Korneckenblasen:

oN, B 3v;N; OWfo

2 1,2 2 2
5 = -FH— =+ (I = F)kgyD:N; + g rov,N2 — 16nr,D,N:

(2.21)

(2.23)

Diese Formulierung der Reaktionsgeschwindigkeitsgleichungen basiert auf derjenigen,
die im Rechenprogramm FUTURE [4] verwendet wird, und wurde an den Fall von

Beryllium angepaf8t. Man sieht leicht, daB jedes Glied in den Gleichungen, die die ein-

zelnen Elementarvorginge beschreiben, eine Quelle bzw. einen Verlust der jeweiligen

Konzentrationen darstellt. Die meisten Terme sind selbsterklarend oder entsprechen

klassischen Formulierungen, andere basieren auf den in den Abschnitten 2.1 und 2.2

gegebenen Erklirungen.
Eine ausfiihrlichere Beschreibung der Terme enthdlt Anhang A.
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3. Tritium-Freisetzung

Zusatzlich zu Helium wird wahrend einer Schnellneutronenbestrahlung von Beryl-

lium auch Tritium, und zwar hauptsichlich liber die Reaktionskette

iBe + dn > SHe +u (3.1)
*He — SLi +p~ (3.2)
2 3 '
SLi+dn - 3T +o (3.3)
erzeugt.

Die Schwelle der Reaktion (3.1) liegt bei 600 keV mit einer starken Resonanz bei 3 MeV,
wohingegen die Reaktion (3.3) keine Schwelle aufweist. Im Gegensatz zu Helium, das
im wesentlichen als in Beryllium unloslich angesehen werden kann, weist das Tritium
eine endliche Loslichkeit sowie ein viel hoheres Diffusionsvermdgen als das der Selbst-
diffusion von Beryllium-Atomen auf. Die Diffusion von Tritium ist wegen der niedrigen
Aktivierungsenergie auch viel weniger temperaturabhéngig als die von Helium. Deshalb
diffundiert das Tritium im Beryllium-Gitter auch bei niedrigen Temperaturen schnell
zu Stellen mit niedrigerer freier Energie (z.B. Blasen, Helium-Bilischel, Korngrenzen oder
auch Fremdstoffe) und kann dort durch chemische Reaktionen neue Teilchen bilden.

Die Freisetzungskinetik hdngt vom jeweiligen Einfangvorgang ab und wird sowoh!l von
strukturellen Senken (physikalischer Einfang) als auch von Berylliumoxydeinschliissen

(chemischer Einfang) verzogert.

3.1 Gaseinfang in Blasen

Es wird in diesem Modell hinsichtlich des physikalischen Einfangs angenommen, daf3
das erzeugte Tritium durch das Gitter hindurchwandern bzw. von strukturellen Einf-
angstellen wie intragranularen Helium-Blasen, geschlossenen Porennetzen, Kornrdndern
usw. eingefangen werden kann. Anders als bei Helium kann flr Tritium angenommen

werden, dall es wegen seiner relativ hohen Loslichkeit im Beryllium und seiner viel
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niedrigeren Produktionsrate nur in Helium-Blasen eingefangen werden kann, d.h. daB
in bestrahltem Beryllium Gasblasen die einzigen wirksamen Senken fiir Tritium dar-
stellen. Diese Annhame ermoglicht eine deutliche Vereinfachung der Beschreibung der
physikalischen Einfangvorginge. Aufgrund der Tatsache, daB nur eine Blasenart wirk-
sam ist, gelten die fiir Helium berechneten Strukturparameter (z.B. Sinkstellenstarke,
Zerfallsparameter, usw.) und es miissen nur noch die fiir Tritium charakteristischen
Parameter (z.B. Diffusionskoeffizient, chemische Aktivitdt) definiert werden. Vom ma-
thematischen Standpunkt aus erlaubt das eine Formulierung der die 'Iritium-Kinetik
beschreibenden Reaktionsgeschwindigkeitsgleichungen, die mit der flir Helium identisch
ist.

Wenn das Tritium in Helium-Blasen eingefangen wird, wird sein Schicksal durch das
der Blase bestimmt. Es wird freigesetzt, und zwar mit Aktivierungsenergie Null, wenn

die Biase in ein offenes Porositdtsnetzwerk eingespeist wird.

3.2 Chemischer Gaseinfang

Das tblicherweise verwendete Beryllium enthélt immer einige BeO-Einschliisse, die
dazu neigen, sich an den Korngrenzen zu sammeln, wo sie kugelartige Phasen bilden.
BeO kann mit Tritium zu Beryllium-Hydroxyd reagieren. Obwohl diese Verbindung
stabil ist, erfolgt die Reaktion mit molekularem Tritium nicht spontan. Die Erkldrung
daflr liegt in der unterschiedlichen Bildungsenthalpie von Be(OH), unter Normaldruck
und -temperatur, die bei der Bildung aus BeO und H ungefdhr -0.7 eV betrigt, wihrend
sie bei BeO und H, bei ungefihr 3.1 eV liegt. Vermutlich erfolgt die Bildung von Beryl-
lium-Hydroxyd tber BeOT als Zwischenprodukt, auch wenn dies thermodynamisch
nicht giinstig ist [ 14]. Experimente [ 15] zeigen, daB die BeOT-Phase nicht geschwin-
digkeitsbegrenzend ist. Es wird daher in diesem Modell angenommen, daBl nur die Hy-
droxyd-Phase fiir den chemischen Einfang des Tritiums verantwortlich ist.

Weiter wird angenommen, dafl Tritium mit Berylliumoxyd zu Beryllium-Hydroxyd rea-

giert und zwar nach folgender Reaktion:

2BeO(cr, B) + 2H(g) — Be(OH),(cr, ) + Be(cr). (3.4)

Die Bildungsenergie unter Normaldruck und -temperatur betrigt ca. -78 kJ/Mol [16].
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Die Gleichgewichtskonzentration von gelostem Tritium (chemische Aktivitdr) 148t sich

durch eine Arrhenius-dhnliche Beziehung beschreiben (van’t Hoff- Gleichung):

1 1
[Be(OH),12[Be]? _ _aG_
= e 2RT.

T (3.9

[H]

Der Vorfaktor ergibt sich aus dem Massenwirkungsgesetz; im Exponent steht die freie
Bildungsenergie AG.

Die Freisetzung des bei Oxydeinschliissen in Form von Beryllium-Hydroxyd gebunde-
nen Tritiums erfordet eine geniigend hohe Wiarmeenergie. Wahrend der Aufwiarmphase
kann sich ndmlich Be(OH), zersetzen und die gebildeten Tritium-Atome kdnnen wieder
in das Gitter eingeschossen werden. Das schiissige, im Gitter nicht geldste Tritium dif-
fundiert entweder durch das Gitter und verldBt die Probe oder wird, abhingig von der

Blasendichte und -groBe, von Gasblasen eingefangen.

3.3 Tritium-Freisetzungsvorginge

Die zwei unterschiedlichen Einfangvorgdnge von Tritium in Beryllium bewirken ei-
nen unterschiedlichen Ablauf der Freisetzungskinetik, der von der Blasendichte und
-grofle und von der Bestrahlungs- bzw. Aufheizungstemperatur abhéngt.

Die Tritium-Freisetzung aus Oxyd ist ein thermisch aktivierter Vorgang und findet nur
statt, wenn die Beryllium-Temperatur die Umkehrtemperatur der chemischen Reaktion
(3.4) ibersteigt.

Das sich in physikalischen Einfangstellen befindende Tritium wird dagegen durch das
Schicksal der Helium-Blasen bestimmt und wird erst freigesetzt, wenn die Blasen sich
mit einer offenen Porositdt vereinigt haben.

Abb. 5 zeigt schematisch die wichtigsten Einfang- und Transportprozesse von Tritium
in einer idealisierten Beryllium-Probe.

Aufgrund der Annhame, daBl nur eine Blasenart wirksam ist, kann die Tritium-Freiset-

zung an den physikalischen Einfangstellen genau so berechnet werden wie fir Helium.
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BeO-Einschliisse

Offenes Porositidtsnetzwerk

Trittum-Freisetzungsvorginge

1) Intragranulare Diffusion

2) Freisetzung aus physikalischen Einfangstellen
3) Freisetzung aus chemischen Einfangstellen

Freisetzungsvorgénge in bestrahltem Beryllium.

Abbildung 5. Tritium-Freisetzung: Schematische Darstellung der wichtigsten Tritium-
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3.4 Reaktionsgeschwindigkeitsgleichungen fiir Tritium

Fiir die Beschreibung der Tritium-Kinetik im Beryllium gilt der gleiche Formalismus
wie fiir Helium. Entsprechend wurde das Modell durch Reaktionsgeschwindigkeitsglei-
chungen, die die Tritium-Kinetik in Beryllium beschreiben, erweitert. Damit kOnnen
diejenigen Verdnderlichen ermittelt werden, die fiir die Abschatzung der Tritium-Frei-
setzung gebraucht werden.

Es sind dies im einzelnen:
Tritium-Konzentration in dynamischer Losung:

oc
E[m =p,— sz:ZDz(ct — &) - k;DtC[ +nb, — Y, — 47IRTNTDt(Ct -¢) (3.6)

Tritium-Konzentration in intragranularen Blasen:

ith(cz — &) —nb, — Yb, (3.7)

Tritium-Konzentration in Kornoberflachenblasen:

ag, 2
i 2D+ Y(e, +b) (3.8)

Tritium-Konzentration in chemischen Einfangsstellen:

DL 4rRND (e, _2) (3.9)
Dieser Satz von, die Einfang- und Freisetzungsvorgange fur das Tritium im bestrahlten
Beryllium berlicksichtigenden, Reaktionsgeschwindigkeitsgleichungen lag in der Origi-
nalversion des Rechenprogrammes nicht vor [4] und wurde in das Rechenmodell von
ANFIBE zusitzlich eingebracht. Auch hier stellt jedes Glied in den Gleichungen eine
Quelle bzw. einen Verlust der jeweiligen Konzentration aufgrund von entsprechenden
Elementarvorgidngen dar, wie in Kapitel 2 und vorher in diesem Kapitel erklart worden

ist. Eine ausfiihrlichere Erlduterung aller Terme ist in Anhang B enthalten.
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4. Rechenprogramm

Um die Eignung von Beryllium als Blanketmaterial bis zu hohen Neutronenfluenzen
bewerten zu konnen, ist es wegen des engen Zusammenhanges zwischen der Helium-
Blasenverteilung und der Tritium-Freisetzung notwendig, die Helium- und Tritium-
Transportvorgidnge mittels eines umfassenden Modells genau zu beschreiben.

Da bisher keine numerischen Modelle zur Erfassung der wichtigsten Vorgédnge (Diffu-
sion, Gasausscheidung, Blasenkoaleszenz, Heliumblaseneinfang, chemischer Einfang),
die das Gas- und Schwellverhalten im Beryllium wéhrend einer Neutronenbestrahlung
beeinflussen, vorhanden sind, wurde der Rechencode ANFIBE (ANalysis of Fusion
Irradiated BEryllium) entwickelt, der alle relevanten Prozesse beschreibt und es ermog-
licht, schnelle parametrische Rechnungen beziiglich des Beryllium-Verhaltens durchzu-
fiihren. Als Grundlage fiir ANFIBE diente ein bereits existierendes Rechenprogramm,
das fir die Modellierung des Spaltgasverhaltens in keramischen, in Kernspaltreaktoren
bestrahlten Spaltstoffen eingesetzt wird [4].

In diesem Kapitel wird das zur Berechnung des Helium- und Tritium-Transports in
Beryllium verwendete Rechenprogramm erldutert und es werden die wesentlichen An-
wendungen diskutiert, die an dem urspringlichen Programm angebracht wurden, um
eine umfassende Beschreibung des Schwellens (einschlieBlich sdmtlicher bekannter zur
Beryllium-Ausdehnung beitragender Verformungsarten) und der Tritium-Einfangvor-

ginge in physikalischen und chemischen Senken zu ermoglichen.

4.1 Programm FUTURE

Das am Européischen Institut fiir Transurane in Karlsruhe konzipierte und entwik-
kelte Rechenprogramm FUTURE (FUel Transient Ultimate REsponse) [4], welches
das zeitliche Spaltstoffverhalten in LWR-Brennstdben im Normalbetrieb und unter
Storfallbedingungen simuliert, diente als Grundlage fiir die vorliegende Arbeit.

Der Programm (Abb. 6) besteht aus zwei Zentralblocken, MOTION und ACTION, die
den kinetischen und dynamischen Zeitverlauf der betrachteten SystemgroBen beschrei-
ben. Ein dritter damit verkniipfter Block, ESCAPE, dient zur Auswertung der Spalt-

gasfreisetzung.
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MOTION = |

I ESCAPE

ACTION !
‘ Sub-Step

PRINT

Abbildung 6. Rechenprogramm FUTURE: Allgemeiner Programmaufbau des Rechen-
programmes FUTURE.

Macro-Step
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Das Rechenmodell beruht auf einem System von sieben Differentialgleichungen, womit
die Gaskonzentration in dynamischer Ldsung, der in intragranulare Blasen ausgefillte
Gasanteil und die Gaswanderungsgeschwindigkeit zu den Poren und Kornbegrenzungen
berechnet werden konnen. Mit Hilfe von vorher berechneten Variablen (z.B. Blasen-
dichte und- groBe) und entsprechend den vorgegebenen Randbedingungen (z.B. Au-
Bendruck), fiihrt das Programm die Integration der Spannung-Verformungsgleichungen
aus und berechnet die sich durch die Gasausscheidung in Poren und Blasen ergebende
Verformungsgeschwindigkeit und Materialschwellgeschwindigkeit.

Eine detallierte Codebeschreibung findet sich in [4].

4.2 Programm ANFIBE

Wie schon erwidhnt, ist im Rahmen dieser Arbeit eine neu Version des Codes FU-
TURE, genannt ANFIBE, erstellt worden.
Der allgemeine Programmaufbau (kinetische Phinomene werden weiterhin im Block
MOTION und dynamische Spannungen im Block ACTION behandelt) ist unverdndert
geblieben (Abb. 7). Allerdings ist ein fiir die Beschreibung der Tritiumeinfang- und
Tritiumfreisetzungsvorginge entworfener Rechenbaustein eingefligt worden.
Der Code ANFIBE setzt sich aus mehreren Unterprogrammen zusammen, deren jewei-
lige Aufgabe es ist, die Gasgeschwindigkeit bestimmter Vorginge zu berechnen, wobei
der wesentliche Punkt die Integration der grundlegenden Reaktionsgeschwindigkeits-
gleichungen ist. Die Unterprogramme werden aufgerufen, um die entsprechenden Ver-
dnderlichen innerhalb eines oder nach einem Integrationsschritt weiterzuverarbeiten.
Die grundséitzlichen Grofen (Ausscheidung in Blasen und Poren, Koaleszenz, Migration
zu den Kornrdndern) werden parametrisch als Funktionen der Temperatur bestimmt.
Ausgehend von der in die verschiedenen Senken ausgefillten Gasmenge, wird die
Wachstumsrate von Poren und Blasen errechnet.
Dem numerischen Modell liegt, wie bereits erwdhnt, ein System von elf Reaktionsge-
schwindigkeitsgleichungen zugrunde, die den Atom- und Blasentransport von Helium
und Tritium in einer Beryllium-Matrix sowie die Einfangabliufe bei gleichzeitigem
Vorliegen von unter Druck stehenden Senken und chemischen Einfangstellen beschrei-

ben.
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Die modellierte Berylliumprobe besteht aus einer regelmafBigen Anordnung von kugel-
formigen Kornern, in denen die erzeugten Gase (Helium und Tritium) wandern und
ausscheiden konnen, um intragranulare Blasen zu bilden. Zusitzlich konnen an den
Oberflachen und Ecken der Korner Blasen entstehen. Jede Blasenart wird durch ihre in
der entsprechenden Reaktionsgeschwindigkeitsgleichung vorkommende Dichte und
mittlere GroBe beschrieben. Der Aufbau der Reaktionsgeschwindigkeitsgleichungen und
die wichtigsten in dem Gesamtsystem vorkommenden Parameter sowie die Teilmodelle
mit den zugehOrigen Transportgleichungen wurden in den zwei vorhergehenden Kapi-
teln erldutert.

Es soll noch auf die Spannung-Verformungsbeziehung in einem porosen Medium einge-
gangen werden, die in ANFIBE verwendet wird. Wie erwihnt, 146t sich die Wachs-
tumsgeschwindigkeitsgleichung als eine fiir die Bereiche um die verschiedenen, unter
Druck stehenden Hohlrdume (intragranulare Blasen, Kornoberflichen- und Kornek-
kenblasen) geltende Diffusionskriechgeschwindigkeitsgleichung schreiben. Jeder Bereich
ist ein sphdérisches, die jeweilige Blase umgebendes Volumen, genannt Zelle, dessen
Durchmesser dem mittleren Abstand zwischen zwei Blasen entspricht. Der Ausdeh-
nungsvorgang wird dann, ausgehend von der einfachsten Zellenanordnung (eine von
100%-dichtem Stoff umschlossene intragranulare Blase), abgeschitzt. Danach wird eine
komplexere Zelle betrachtet, die in ihrem Zentrum eine von dichtem Stoff und intrag-
ranularen Blasen umschlossene Blase enthilt. Diese Vorgehensweise wird tber immer
komplexere Zellen fortgesetzt. Zugleich werden die Spannung-Verformungsbeziechungen
flir den gesamten Korper basierend auf den plastischen Verformungen der einzelnen
Zellen bestimmt.

Folgende Zellen werden im Modell betrachtet:

a)  Mikrozelle, die zu einer intragranularen Blase zentriert ist. Die Ausdehnung dieser

Zelle erfolgt nur uber Fehlstellen (z.B. Leerstellen bzw. Gasatome).

b)  Lokale Zelle, die zu einer Kornoberflichenblase zentriert ist. Sie baut auf einer
endlichen Anzahl von Mikrozellen auf. Die Ausdehnung dieser Zelle wird von den

Mikrozellenverformungen und den Kornoberflichenblasen verursacht.
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¢)  Makrozelle, die zu einer Korneckenpore zentriert ist. Sie besteht aus einer An-
sammlung von lokalen Zellen. Die Ausdehnung dieser Zelle kann durch Aufbla-
hung von inter- und intragranularen Blasen sowie durch Porenaufweitung verur-

sacht werden.

d)  Geometrische Zelle (zylindrische makroskopische Probe). Sie ist die einzige zylin-
drische Zelle und wird von Makrozellen gebildet. Diese Zelle kann sich infolge des
Makrozellenwachstums und infolge von Schubspannungen im geometrischen

Spannungsfeld der Probe ausdehnen.

Dem Spannungsfeld in all den Zellen sind bestimmte Rahmenbedingungen so zugeord-
net, daB sich die Spannung auf der Innenfliche der Zellen aus dem Ungleichgewicht
zwischen dem Helium-Druck und der Oberflichenspannung ergibt. Auf der AuBlenfl-
che nimmt die Spannung den lokalen Wert des geometrischen Auflenfelds an. Auf den
Zellenrandflidchen herrschen nahezu isotrope Spannungszustdnde, die als Funktionen
des Drucks angesehen werden konnen. Eine schematische Darstellung dieser Schwell-
vorginge in porosem Material zeigt Abb. 8.

Die Verformungsgeschwindigkeiten der untergeordneten Zellen werden auf die hoher-
rangigen Zellen, die ihr eigenes Kriechgesetz besitzen, libertragen, sodafl die mittlere
Spannung, die von den ersteren Zellen geliefert wird, nach den Verformungsvorschriften
der letzteren mitwirkt. Mit diesem Ansatz ist es moglich, die Ausdehnung der verschie-
denen Blasensorten in eine geometrische AuBBenverformung umzusetzen, wobei ein Teil
der Blasen in Porennetzen mit niedrigerem Druck untergebracht wird.

Auf der Grundlage der vorher im Block MOTION berechneten Variablen (z.B. Blasen-
dichte und -groBe) und den vorgegebenen Randbedingungen (z.B. AuBendruck usw.),
fuhrt der Programmblock ACTION die Integration der Spannungs-Verformungsglei-
chungen fiir die oben beschriebenen vier Zellsorten durch. Dabei wird gleichzeitig die
Materialschwellgeschwindigkeit mitberechnet, welche sich aus der resultierenden Ver-
formungsgeschwindigkeit der geometrischen Zelle ergibt. Da das Gesamtschwellen im
hohen MaBe von der im Innern des Materials enthaltenen Gasmenge abhéngig ist, lie-
fert der Programmblock ESCAPE mittels der beschriebenen Perkolationstheorie eine
Abschitzung des freigesetzten Gasanteils als Funktion des Materialaufbaus [12].
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Die Verbindung zwischen MOTION, das die Gaskinetik simuliert, ACTION, das die
nachfolgenden Verformungen berechnet und ESCAPE, das die Freisetzungsphidnomene
beriicksichtigt, erfolgt innerhalb einer Teilzeitschrittskala. Mit anderen Worten, es wer-
den zuerst die Gaskonzentrationsdnderungen im Rahmen der vorgegebenen Struktur
und dann die Strukturdnderungen infolge der gegenseitigen Wechselwirkungen zwischen
den Zellen ausgewertet. SchlieBlich wird die Gasfreigabe durch Abschétzen der inner-
halb eines Zeitschrittes stattfindenen Strukturdnderungen errechnet.

Der Hauptteil der vorliegenden Arbeit beschéiftigt sich mit folgenden Punkten:

a) Umformulierung der konstitutiven Beziehungen fiir die wesentlichen physikali-

schen Phanomene, welche die Gaskinetik und -dynamik im Beryllium bestimmen.

b)  Auswahl von analytischen Beziechungen zur Beschreibung der Beryllium-Eigen-

schaften und deren Eingliederung in das Modell.

¢)  Erstellung eines neuen mathematischen Modells zur Beschreibung der Tritiumki-
netik und- dynamik im Beryllium sowie der Einfangvorginge bei Vorhandensein

von unter Druck stehenden Senken und chemischen Einfangstellen.

d) Einbau der neuen Reaktionsgeschwindigkeitsgleichungen fiir Tritium in Beryllium
in das Modell.

Ein betrachtlicher Teil dieser Arbeit befaB3t sich mit der Umformulierung der im Diffe-
rentialgleichungssystem benutzten konstitutiven Beziehungen und mit der Auswahl der
berylliumspezifischen Parameter. Zu diesem Zweck wurde eine vertiefte Literaturre-
cherche durchgeflihrt, um die wichtigsten physikalischen Phdnomene, die voraussicht-
lich auf das Gasverhalten in Beryllium unter Schnellneutronenbestrahlung wirken, be-
stimmen zu identifizieren.

Die verhédltnismiBig hohe Unsicherheit mit der die physikalischen und mechanischen
Berylliumeigenschaften behaftet sind, sowie die unzureichende Kenntnis mancher Phé-
nomeme in bestrahltem Beryllium, erfordern umfangreiche Anpassungs- und Eichana-
lysen. Diese stellen eine wesentlichen Teil der Programmentwicklung dar, wie in den

folgenden zwei Kapiteln erldutet wird.
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5. Materialeigenschaften

Die Wiedergabe der Versuchsergebnisse durch ein Modell erfordert eine Kenntnis
der das Helium- und Tritiumverhalten im Beryllium bestimmenden Parameter und der
physikalischen und mechanischen Eigenschaften von Beryllium. Zur Uberpriifung der
Voraussagen des Modells zum Schwellen und zur Tritiumfreisetzung werden Versuche
verwendet, deren Bedingungen (z.B. Bestrahlungstemperatur, Helium- und Tritiumer-
zeugungsrate, Verunreinigungsgehalt) ziemlich gut bekannt sind. Daflir war eine sorg-
faltige Literaturrecherche notwendig, um eine Reihe von vergleichbaren Versuchsdaten
von Proben bereitzustellen, die dhnlich gefertigt wurden und einen dhnlichen Verunrei-
nigungsgehalt aufweisen, wie das fiir das Blanket in Betracht gezogene Beryllium.

Zwei Datensitze wurden schlieBlich ausgewdahlt: der erste, hier westlicher genannt, be-
zieht sich auf neueres, durch Warmpressen in den westlichen Lidndern hergestelltes Be-
ryllium, widhrend der zweite, hier russischer genannt, sich auf relativ altes (Anfang der
sechziger Jahre) russisches Beryllium bezieht, das einen hoheren Verunreinigungsgrad
aufweist als das westliche.

Leider sind einige fir die Modellierung des Verhaltens von Tritium und Helium in be-
strahltem Beryllium wesentliche Versuchsergebnisse und Materialeigenschaften zur Zeit
kaum auffindbar oder iberhaupt nicht verfiigbar. Diese Tatsache machte eine Ei-
chungsanalyse des A NFIBE-Modells notwendig, und diese Analyse ist ein wesentlicher
Teil der Programmentwicklung. Die bei den vorliegenden Untersuchungen verwendeten
Eigenschaftswerte und Parameter fliir westliches und russisches Beryllium sind in den
Tabellen 1 und 2 jeweils aufgefiihrt.

Besondere Aufmerksamkeit wurde der Reduktion der Anzahl von Parametern gewid-
met, die zur Erreichung einer Ubereinstimmung von Modellvoraussagen mit Versuchs-

ergebnissen notwendig sind.
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Eigenschaften Physikalische Beziehungen Ref.
Oberflichen-
y = 3.13 fir T <780K
spannung des [40]
Festberl y = 196 — 1.5%x 103 x (T — 1560.16) fiir T < 1560 K [a1]
estberylliums 41
N y = 1.96 Jir T 21560 K
[ ]
Oberflachen-
Yeo = 1.08 fir T <780 K
spannung der
K ves = 0.69 — 0.5x 10-3 x (T — 1560.16) fiir T < 1560 K| [ 42 ]
orngrenze
J Yes = 0.69 Sir T =1560 K
[-£]
Selbst- 18916.15
Diffusi D,y =52x105%xe— 71 Jir T =2838K
iffusions-
: Dy = 62x 1075 x ¢~ 7= fir T >838K L]
koeffizient —o105.03 [24]
r " ] D, =314x107"xe 71 fir T <838K
s
Oberflachen- 1891615
Diffusi D, =52x103xe— 71 fir T =838 K
iffusions-
Dy = 62x10-5x =72 fir T >838K L17]
koeffizient 105,03 [24]
m? D, =314x10""xe 7 fiir T <838 K
L5
Diffusions-
koeffizient der
3)3 32
Db = < >Dv + < >DS 5
Heliumblasen ey 2 Ls]
2
[
Tabelle 1.  Materialeigenschaften: Materialeigenschaften fur westliches Beryllium (Fort-

setzung siche nichste Seite).
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Helium-
Diffusions-

koeffizient

[ ]

—25817.8

Dlle = 3.1 % 10_6 Xe T ﬁii' T = 873 K

—4718.87
T

Dye = 9.889 x 10~V x e fir T <813K

[20]
[24]

Tritium-
Diffusions-

koeffizient

m2
[ 5

—7702.89

Dr = 9.18x10-"x e~ 7 fiir

T 2873 K

— 2225.16

Dr = 1.73 % 107° x =% fiir

T <873K

[26]

Thermische
Kriechge-
schwindigkeit

[1]

. — 26000
& = 0.02x 53X e

[43]
[44]

Beryllium
Bestrahlungs-
kriechrate

e

dpa

32x 10" xe

&

[47]

Beryllium

Dampfdruck

[ Pa]

1.673 x 10°

logp = 6.186 x 10° + 14.54x T — -

[50]

Tabelle 1.

Materialeigenschaften:

(Fortsetzung).
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Eigenschaften Physikalische Beziehungen Ref.
Oberflachen-
y = 0.94 fir T <780K
spannung des [36]
y = 0.59 —0.45x 1073 x (T — 1560.16) fiir T < 1560 K
Festberylliums [40]
N y = 0.59 Jir T =1560 K
[ ]
Oberflachen-
Yo = 0.32 fir T <780K
spannung der
Yep = 0.21 — 0.15 x 103 x (T — 1560.16) fiir T < 1560 K | [ 42 ]
Korngrenze
J v = 0.21 Sfir T 21560 K
[-4 ]
Selbst-
Dy = 52 x 10-5 x 52 fir T >838K
Diffusions: Dy = 62x10-5x e~ fiir T 288K L7
M= 0. T =
koeffizient 910503 [24]
m? D, = 314x10-"xe—7 fir T <838 K
[=-1
Oberflachen- 1801615
D, =52x10°%xe— 1 fir T =838 K r17]
Diffusions- 17
T Dy =62x105x e > fir T =838K
koeffizient onesas [24]
m? D, =314x100"xe—7 fir T <838K
L5
Diffusions-
koeffizient der 3 4
Dy = < 3 >Dv + ( = )Ds [5]
Heliumblasen nrf T
mZ
[
Tabelle 2.  Materialeigenschaften: Materialeigenschaften fur russisches Beryllium (Fort-

setzung siehe néchste Seite).
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Helium-

— 25817.8
T

Diffusions- | Dy, = 3.1x10-¢x ¢ fir T >=873K | [20]

—4718.87

koeffizient | Dy, = 9.889x 10~ x e~ 7 fir T <873K [24]

mZ
[

Tritium-

—7702.89
T

Diffusions- Dr =918x10"" xe fir T 28713K

— 2225.16 [:26]

koeffizient Dy 1.73x 107 X e— 1 fiir T <8713 K

mZ
[ 5

Thermische

— 26000

Kriechge- | & = 0.02x6* xe 7 fir T <923K | [44]

— 85504

schwindigkeit | & = 1.99x 10% X ¢3¢ x e~ 1 fir T =2923K [45]

(17

Beryllium

Bestrahlungs- .
& =32x10"2xa [47]
kriechrate

L

dpa

Beryllium

9

Dampfdruck |logp = 6.186 x 10° + 1454 x T — 7

[Pa]

Tabelle 2.  Materialeigenschaften: (Fortsetzung).
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5.1 Diffusionskoeffizienten

Die meisten der bekannten Beschreibungen des Diffusionskoeffizienten flir Beryllium
als Funktion der Temperatur gelten fiir Temperaturen oberhalb ungefihr der Hélfte der
Schmelztemperatur T,. Insbesondere wurde flir den Selbstdiffusionskoeffizienten von
Beryllium nur ein Datensatz gefunden, und die dort angegebene Beziehung gilt flr
Temperaturen hoher als 565 °C [[17]. Was den Diffusionskoeffizienten fiir Helium in
Beryllium betrifft, ist nur ein beschrinkter und ziemlich streuender Datensatz vorhan-
den [18 — 23] und nur zwei Autoren [ 18 — 19] betrachten auch Temperaturen unter-
halb 0.5 T,,. Dieser Mangel an Daten ist dadurch bedingt, daB}, wenn die Versuchstem-
peratur niedriger als die oben genannte Schwelle ist, Selbstdiffusion- und Heliumdiffu-
sionskoeffizienten so klein sind, daB unertriglich lange MefBzeiten notig wéren, um
meBbare Effekte zu erzielen.

Von den verfligbaren Daten flur den Heliumdiffusionskoeffizienten wurde die Bespalov-
Beziehung [20] fiir diese Arbeit benutzt, weil sie sehr gut dokumentiert und am zuver-
14Bigsten ist, auch wenn sie nur fiir Temperaturen hoher als 600 °C giiltig ist.

Es war notwendig, einige Annahmen liber das Verhalten der Diffusionskoeffizienten im
Niedertemperaturbereich zu machen. Die Extrapolation wurde analog zu der durch Be-
strahlung erhdhten Diffusion durchgefiihrt. Fiir die Diffusionsenthalpie wurde ange-
nommen, daB sie im Niedertemperaturbereich zunimmt, was einen “Knick” im Arrhe-
nius-Diagramm hervorruft. Wenn man zum Vergleich die durch Strahlenschidden geédn-
derte Diffusion in UO; heranzieht, 148t sich ein asymptotischer Wert von 1 x 102 m?[s
fiir die Diffusionskoeffizienten bei Raumtemperatur abschiitzen [24]. Die Werte des
Diffusionskoeffizienten zwischen Raumtemperatur und ungefidhr 0.57,, wurden mittels
einer Exponentialfunktion interpoliert, wie es in den Abb. 9 und 10 gezeigt ist.

Die theoretische Erkldrung flir die strahlungsbedingte Erhéhung der Diffusion ist be-
kannt; sie ist auf das sogenannte “displacement mixing”, der aus Kollisionen entstehen-
den Fehlstellen im Gitter zuriickzufiihren [25]. Dies ist der vorherrschende Transport-
mechanismus fiir Atome bei niedrigen Bestrahlungstemperaturen. Bei diesen Tempera-
turen bewegen sich die Fehlstellen praktisch nicht. Bei hoheren Temperaturen be-
schleunigen liberzidhlige, durch Bestrahlung erzeugte Fehlstellen die Diffusionsvorginge
und fithren dabei zu einer strahlungsbedingten erhdhten Diffusion, sodal die Fortent-

wicklung der Mikrostruktur in Richtung des thermodynamischen Gleichgewichts be-
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schleunigt wird. Bei Temperaturen oberhalb 0.57,, iberwiegen die thermisch stabilen
Fehlstellen und die Bestrahlungsauswirkungen konnen vernachldssigt werden. In den
Abb. 9 und 10 wird gezeigt, daBl bei Raumtemperatur das displacement mixing iber-
wiegt, wihrend die strahlungsbedingte, erhohte Diffusion bei mittleren Temperaturen
dominiert, bei denen die Beweglichkeit der Leerstellen gentigend grof ist, die Gleichge-
wichtskonzentration der Leerstellen jedoch noch niedrig ist. Bei hoheren Temperaturen

schlieBlich tiberwiegt die thermische Diffusion.

Temperatur ( °C)
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Abbildung 9. Materialeigenschaften: Beryllium-Selbstdiffusionskoeffizient [ 17].
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Abbildung 10. Materialeigenschaften: Helium-Diffusionskoeffizient in Beryllium. Die
Beziehung 6 wurde in der vorliegenden Arbeit verwendet.
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Besondere Aufmerksamkeit gebiihrt der Berechnung des Oberflichendiffusionskoeffi-
zienten. Leider sind, aufgrund der Schwierigkeiten bei den Messungen dieses Parame-
ters, gegenwartig keine Daten verfiigbar. Deshalb wird hier der Oberflichendiffusions-
koeffizient dem Selbstdiffusionskoeffizienten gleichgesetzt> .

Was den Tritiumdiffusionskoeffizienten angeht, steht eine umfangreiche Datenbank
liber Wasserstoffdiffusion in Beryllium zur Verfligung [ 26 — 34] (Abb. 11). Da die Pa-
rameter stark von der Reinheit des Berylliums abhidngen (wie durch die extreme, iiber
sechs GrofBenordnungen sich erstreckende Streuung der Werte veranschaulicht wird),
wurde die Beziehung von Jones und Gibson benutzt [26], weil damit eine bessere
Ubereinstimmung zwischen Modell und verfiigbaren MeBwerten erreicht wird als mit

anderen Beziehungen, wie in Kapitel 7 erldutert wird.

5 Der Oberflichendiffusionskoeffizient steuert die Blasenbeweglichkeit [ 107]. Eine Unter- bzw.
Uberschitzung seines Wertes hat eine Abnahme/Zunahme der Koaleszenzgeschwindigkeit
zur Folge. Da allerdings der Blasendiffusionskoeffizient mit der Blasengr68e abnimmt, hdngt
der integrierte Blasenwanderweg gentigend lange Zeit nicht empfindlich von dem angenom-

menen Oberflichendiffusionskoeffizienten ab.
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Abbildung 11. Materialeigenschaften: Tritium-Diffusionskoeffizient in Beryllium.
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5.2 Oberflichenspannung

In den theoretischen Modellen fiir das gasgesteuerte Schwellen in Metallen spielt die
Oberflichenspannung des Feststoffes als Funktion der Temperatur im Niedertempera-
turbereich eine wesentliche Rolle. Diese Materialeigenschaft hingt jedoch sehr emp-
findlich von dem Fertigungsverfahren und Verunreinigungen ab. Demzufolge streuen
die experimentellen Werte liber einen groBen Bereich.

Es ist bekannt, daB Verunreinigungen in einer Metallmatrix die Oberflachenspannung
stark beeinflussen. Aus diesem Grunde wurden die Oberflichenspannungsgesetze fiir
westliches und russisches Beryllium mit besonderer Sorgfalt augewéihlt. Die in dieser
Untersuchung verwendeten Beziehungen wurden zundchst einmal mit Hilfe vorhande-
ner Literaturdaten iiberpriift [ 35 — 39] und dariiberhinaus durch Untersuchungen ei-
nes Beryllium-Herstellers (Brush-Wellman) bestéitigt [ 40 ].

Leider gibt es keine experimentellen Werte fiir die Oberflichenspannung als Funktion
der Temperatur fiir Beryllium. Fiir Temperaturen, bei denen die atomare Diffusion
merklich ist (T >0.57},), nimmt die Oberflichenspannung dieselben numerischen Werte
an wie die freie Oberflichenenergie [38]. Ihre Temperaturabhingigkeit lautet
[39—40]:

WT) = 9(T,) — LS(T—T,). (5.1)

Die Oberflachenspannung bei Schmelztemperatur y(7,,) ist fir modernes westliches Be-
ryllium bekannt [41]. Fiir Temperaturen unterhalb 0.57, wurde ein konstanter, sich
aus der GI. (5.1) fiir T=0.5T,, ergebender Wert der Oberflichenspannung angenommen.
Dieser Wert ist jedoch ca. dreimal groBer als der fiir Anfang der sechziger Jahre herge-
stelltes Beryllium [36] (das dem russischen Beryllium dhnlich ist). Fiir dieses Material
wurde deshalb ein Oberfldchenspannungsverlauf angenommen, der demjenigen vom
westlichen Beryllium entspricht, jedoch in den Absolutwerten einen Faktor drei darun-
terliegt. Die Oberfldchenspannung fur westliches und russisches Beryllium als Funktion
der Temperatur zeigt Abb. 12.

Fiir die Oberflichenenergie an den Korngrenzen im Beryllium gibt es keine Daten.
Deshalb wurde fiir diese Arbeit, analog zu anderen hexagonalen, enggepackten Fest-
stoffen [42] ein Wert, entsprechend etwa einem Drittel der Oberflichenspannung des

Feststoffes gewahlt.
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Abbildung 12. Materialeigenschaften: Oberflichenspannung des festen Berylliums.
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5.3 Kriechgeschwindigkeitsgesetz

Auch im Hinblick auf das thermische Kriechgesetz mufl man zwischen westlichen
und russischen experimentellen Werten unterscheiden. Fiir westliches Beryllium existiert
ein thermisches Kriechgesetz; dieses wurde fiir unsere Analyse verwendet [43 — 44 ].
Flr russisches Beryllium (und alligemeiner fiir jegliche Sorte von altem Beryllium) wur-
den nur stark streuende Werte in der Literatur [45] gefunden, die sich zudem nicht
direkt auf die russischen, bei hohen Temperaturen bestrahlten Proben beziehen, die hier
betrachtet werden.

Es wurde gezeigt [45], daB die Kriechgrenzen von Beryllium durch KorngroBe, Oxyd-
verteilung, anfingliche Versetzungsdichte und Konzentration von gewissen Fremdstof-
fen beeinfluBt werden kOnnen. Der wichtigste, die Zeitstandfestigkeit von Beryllium be-
einflussende Faktor ist ohne Zweifel der Fremdstoffgehalt. Die hauptsichlichen Verun-
reinigungen von Beryllium sind Berylliumoxyd, Kohlenstoff, Eisen, Aluminium, Silizium
und Magnesium. Die BeO-Verunreinigungen haben einen indirekten EinfluB3 auf die
Zeitstandfestigkeit und zwar tliber die Rekristallisationstemperatur und die Korngren-
zenbeweglichkeit. Kohlenstoff und Eisen haben offenbar nur einen geringen Einfluf3 auf
die Zeitstandfestigkeit [45 — 46]. Im Gegensatz dazu wird die Beryllium-Zeitstandfe-
stigkeit durch Aluminium, Magnesium und Silizium oberhalb 650-700 °C drastisch re-
duziert, und zwar umso stirker je hoher die Temperatur ist. Aufgrund ihrer beinahe
vollstindigen Unloslichkeit in Beryllium konnen diese drei Elemente (die sich normaler-
weise an den Korngrenzen befinden, wo sie Linsentropfchen bilden) tiefschmelzende
Phasen bilden, die sich bei Temperaturen oberhalb 650-700 °C verfliissigen. Wenn sich
z.B. nur einfache bindre Eutektika bilden wiirden, wéren diese bereits bei 450 °C im Fall
eines Al-Mg-Eutektikums und bei 577 °C im Fall eines A/-Si-Eutektikums {fliissig
[45 — 46]. Haben sich solche fliissigen Phasen einmal auf den Kornridndern gebildet,
verhalten sie sich, da FliBigkeiten keine Schubspannung iibertragen konnen, wie ein
Hohlraum und fiihren zu einer Spannungsverdichtung an ihrer Spitze. Das flhrt zu ei-
nem beschleunigten Korngrenzenschub sowie -ri um jedes Tropfchen und das zieht ein
ausgeprigtes Korngrenzengleiten und eine erhohte Kriechgeschwindigkeit nach sich.

Das aus der Literatur bekannte Zeitstandfestigkeitsverhéltnis zwischen den weichsten
und den standfestesten Materialien betrdgt ungefdhr 20 und das Kriechgeschwindig-

keitsverhiltnis ca. 108. Um die beste Ubereinstimmung zwischen Modell und Versuchs-

53




ergebnissen zu erreichen, wurde durch systematische Untersuchungen der beste Para-
metersatz fur das Kriechgesetz augewahlt (Exponentialvorfaktor, Exponent des die
Spannung beschreibenden Gliedes und Aktivierungsenergie fiir das thermische Krie-
chen). Die gewéhlten Kriechgeschwindigkeitsgesetze fiir Beryllium sind in den Abb. 13

und 14 flr westliches bzw. russisches Beryllium dargestellt.
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Abbildung 13. Materialeigenschaften: Thermische Kriechgeschwindigkeit flir russisches

Beryllium.
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Abbildung 14. Materialeigenschaften: Thermische Kriechgeschwindigkeit fur westliches
Beryllium.

Es ist klar, daB3 die Zeitstandfestigkeit eine sehr wichtige Rolle beim Wachstumsverlauf
von Oberflichen- und Eckenporen spielt. Diese besonderen Kriechgeschwindigkeiten
konnen jedoch nicht unmittelbar auf den Zuwachs von intragranularen Blasen ange-

wandt werden, da dieser nur von auf die homogene Feststoffmasse bezogenen GrofBen

beeinfluft ist.
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Aus den Tab. 1 und 2 ist zu ersehen, daB der Exponent des Spannungsgliedes im
Kriechgesetz in beiden Féllen groBer als 1 ist. Das heifit, daB die Kriechvorgidnge im
Beryllium Versetzungsgleiten zur Folge haben und daher nicht als einfache Diffusions-
kriechphédnomene gedeutet werden konnen.

Die dem Bestrahlungskriechen zugrundeliegenden Elementarvorgédnge in Beryllium sind
noch nicht gut bekannt und darum ist es unmoglich, Uiber einen groBeren Temperatur-
bereich die Erhohung des Krieches unter Bestrahlung vorherzusagen. Bisher ist nur ein
einziges Bestrahlungskriechexperiment mit Beryllium durchgefiihrt worden [47]. Das
entsprechende Kriechgeschwindigkeitsgesetz fiir den Beharrungszustand ist in den Be-
rechnungen verwendet worden, deren Ergebnisse in Tab. 1 aufgefiihrt sind. Obwohl
diese Beziehung auf einem einzigen Versuch basiert, kann sie doch als Referenz flir die
Bestrahlungskriechgeschwindigkeit bei allen Temperaturen, bei denen die Selbstdiffu-
sion unbedeutend ist, dienen. Es sei jedoch angemerkf, daB die Erhohung des Kriechens
durch Bestrahlung wegen des Uberwiegens des thermischen Kriechens nur eine unter-
geordnete Rolle bei der Bestimmung des Schwellverhaltens von Beryllium bei Tempera-
turen oberhalb 250 °C spielt.

5.4 Dampfdruck

Es gibt mehrere Dampfdruckmessungen fiir festes Beryllium und zwar von ver-
schiedenen Autoren, die unabhingig voneinander in unterschiedlichen Versuchsanlagen
durchgefiihrt wurden [48 — 50]. Die MeBergebnisse sind in guter Ubereinstimmung
und die in [ 50] angegebene Beziehung wurde fliir diese Untersuchung ausgewéhlt (Tab.
1 und 2).
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6. Empfindlichkeitsanalyse

Wie bereits im vorhergehenden Kapitel erwahnt, ist eine Empfindlichkeitsanalyse zur
Abschitzung des Vertrauensbereichs der Vorausrechnungen mit den gewahlten Para-
metern und der Betriebsbedingungen unter denen der Code eingesetzt werden darf, un-
bedingt notwendig. Sie dient auch dazu, die Bedeutung von Schliisselvariablen fiir die
gesamte Helium- und Tritiumkinetik und -dynamik in Beryllium wahrend einer
Schnellneutronenbestrahlung abzuschétzen.

Ein kurzlich verfiigbar gewordener Satz von Versuchsdaten zum Beryllium-Schwellen
[51] wurde als VergleichsmaBstab fiir die Untersuchung gewéhlt. Unter den verfligba-
ren Beryllium-Schwellversuchen bietet dieser einen vollstdndigen Informationssatz, ein-
schlieBlich der Materialeigenschaftswerte und der Bestrahlungsgeschichte und eignet
sich daher flir die Genauigkeitspriifung des ANFIBE-Modells im Beharrungs- und Ein-
schwingzustand und iiber einen groBen Temperaturbereich.

Der EinfluB der drei wichtigsten Parameter, welche das Beryllium-Schwellen beeinflus-
sen - der Helium-Diffusionskoeffizient, die Oberflichenspannung des Feststoffes und das
thermischen Kriechen - ist eingehend untersucht worden. Die Modellvorausrechnungen

werden im folgenden vorgestellt und erortert.

6.1 Referenzfall

Eine bei niedriger Temperatur (T=350 °C) und einer Schnellneutronenfluenz von
8 x 10% n/m? im BR2-Reaktor flir 513 Tage bestrahlte Berylliumprobe ist fiir die Ei-
chungsanalyse benutzt worden. Sie enthélt 3900 appm Helium und wurde auBerhalb des
Reaktors bei 800 °C und fiir 24 Stunden aufgeheizt. Die Probe wurde deshalb als Ver-
gleichsmafstab gewihlt, weil sie auf eine hohe Temperatur aufgeheitzt wurde. In Tab.
3 sind die Hauptparameter des Versuchs, dessen zeitlicher Temperaturverlauf in Abb.
15 gezeigt ist, eingetragen. Ein Vergleich zwischen MeBergebnissen und berechnetem

Berylliumschwellen ist in Abb. 16 gezeigt.
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Experimentelle Parameter Daten
Reaktor BR2
Beryllium Korngrolie : 10-13 pm
Bestrahlungstemperatur 50 °C
Bestrahlungszeit 513 Tage
Neutronenfluenz 8 x 10 n/m?
Energie der Neutronen > 1 MeV
Helium-Gehalt 3900 appm
Gliihtemperatur A800 °C
Gliihzeit 24 Stunden

Tabelle 3.  Empfindlickeitsanalyse: Hauptparameter des Versuchs.
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Abbildung 15. Referenzfall:

Zeitlicher Temperaturverlauf des Experimentes.
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Abbildung 16. Referenzfall: Vergleich zwischen berechneten und gemessenen Schwell-
daten [ 51].

60




6.1.1 He-Diffusionskoeffizient

Der erste Parameter, der variiert wurde, ist der Helium-Diffusionskoeffizient in Be-
ryllium. Die Diffusion innerhalb der Kérner wird stark von den Gitterfehlern beeinfluBit,
insbesondere bei niedrigen und mittleren Temperaturen, wo der Fremdstoffgehalt und
die durch Bestrahlung erhohte Diffusion wichtig sind ¢.

Unter Benutzung der in Tab. 1 aufgefiihrten Werte von D, 0./D und /0D wurden drei
Falle rechnerisch untersucht. Da die Loslichkeit von He in Beryllium anndhernd Null
ist, wird sehr frith wihrend der Reaktorbestrahlung Ubersittigung erreicht. Wenn das
Gas diffundieren kann, erfolgt eine Ausscheidung in Form gleichméBig verteilter, kleiner
intragranularer Blasen. Je hoher der Gasdiffusionskoeffizient ist, desto grofer ist der
Gasanteil in intragranularen Blasen und damit das entsprechende Volumenschwellen.
Der EinfluB des Helium-Diffusionskoeffizienten auf das Beryllium-Schwellverhalten
wahrend der 513 Bestrahlungstage bei niedriger Temperatur geht klar aus Abb. 17 her-
Vor.

Im Gegensatz dazu hat der Gasdiffusionskoeffizient keine merklichen Auswirkungen
wahrend der kurzzeitigen Aufheizungsphase auBlerhalb des Reaktors bei hoher Tempe-
ratur (Abb. 18). In diesem Falle flihrt die gesteigerte atomare Beweglichkeit und das
Fehlen von Zerfallsprozessen (infolge der Beendigung der Neutronenbestrahlung) zu ei-
ner intensiveren Ausscheidung des dynamisch gelosten Gases in intragranulare Blasen
hinein. Da allerdings die Konzentration von dynamisch gelostem Gas bei niedrigeren
Diffusionskoeffizienten grofer ist als bei hoheren, ist auch die Ausscheidung bei niedri-
geren Diffusionskoeffizienten ausgeprigter. Darum erreicht die Blasendichte, nach einer
anfanglichen Temperungszeit fiir hohe und niedrige Diffusionskoeffizienten fast das
gleiche Niveau. Die mit der Temperatur zunehmende Blasenbeweglichkeit bewirkt zu-

gleich eine Blasenvereinigung, schlieflich eine weitreichende Wanderung mit womoglich

6 Helium-Atome konnen von den Fehlstellen eingefangen werden. Jede Fehlstelle kann i.a.
mehr als ein Gasatom aufnehmen. Die Verteilung der Gasatome auf die unterschiedlichen
Gitterfehlstellen (Zwischengitter- und Fremdatome oder Atombiischel) hdngt von der Dichte
der Gasatome, der Leerstellen und der Atombiischel ab. Im Falle vom Helium, das eine sehr
geringe Loslichkeit in Beryllium aufweist, ist jedoch eine ausgeprédgte Tendenz zum Biindeln

der Atome zu erwarten [ 25].
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darauf folgender Ausscheidung in Korngrenzenblasen hinein. Abgesehen von einer kur-
zen, zum Erreichen einer ungefihr gleichen Gasblasenverteilung bendtigten Anfangszeit,
wird das Beryllium-Schwellverhalten - bei gleichen Aufheizbedingungen - kaum durch

den Helium-Diffusionskoeffizient beeinfluf3t.

Volumetrisches Schwellen (%)
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Abbildung 17. Referenzfall: Auswirkung des Helium-Diffusionskoeffizienten auf das

Beryllium-Schwellverhalten im Beharrungs- und im Einschwingzustand.
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Abbildung 18. Referenzfall: Auswirkung des Helium-Diffusionskoeflizienten auf das

Beryllium-Schwellverhalten im Einschwingzustand.

63




6.1.2 Beryllium-Oberflichenspannung

Der zweite Parameter, der verandert wurde, ist die Oberflichenspannung des festen
Berylliums. Diese wirkt auf das Berylliumverhalten unter Schnellneutronenbestrahlung
hauptsichlich bei niedrigen Bestrahlungstemperaturen. Wie bereits erwdhnt, wird das
Berylliumschwellen vorwiegend von der gegen die hemmenden Krifte wirkende Aus-

breitung des gebildeten Gases verursacht.
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Abbildung 19. Referenzfall: Auswirkung der Oberflichenspannung auf das Beryllium-

Schwellverhalten im Beharrungs- und im Einschwingzustand.
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Abbildung 20. Referenzfall: Auswirkung der Oberflichenspannung auf das Beryllium-

Schwellverhalten im Einschwingzustand.
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Wie aus den Abb. 19 und 20, welche das Berylliumschwellen als Funktion der Tempe-
ratur fir drei verschiedene Oberflichenspannungswerte zeigen, deutlich ersichtlich ist,
beeinfluBt diese Materialeigenschaft stark das Materialverhalten sowohl im Beharrungs-
als auch im Einschwingzustand. Eine abnehmende Oberflichenspannung (z.B. infolge
eines hohen Fremdstoffgehaltes) filhrt zu einer Abschwidchung der mechanischen Wi-
derstandsfahigkeit des Materials, die der Verformung durch die Schubkraft des Gas-

liberdruckes entgegenwirkt.

6.1.3 Beryllium-Kriechgeschwindigkeit

Der Einfluf3 des thermischen Kriechens auf das Beryllium-Schwellen wurde unter-
sucht, indem drei voneinander um eine GroBenordnung abweichende Thermokriechge-
setze in Betracht gezogen wurden. Wie aufgrund theoretischer Uberlegungen erwartet,
spielt das thermische Kriechen fiir das Schwellverhalten erst bei hohen Temperaturen
eine Rolle (Abb. 21 und 22).

Es ist verstindlich, daBB wihrend einer langen Bestrahlung bei niedrigen Temperaturen
die Thermokriechgeschwindigkeit keinen Einfluf3 auf das Beryllium-Schwellen hat. Dies
ist auch ein Hinweis darauf, da} die Blasen unter stationdrer Bestrahlung dem durch
Gl. (2.2) beschriebenen elastischen Gleichgewicht sehr nahekommen. Im Gegensatz
dazu erwartet man einen sehr starken Effekt auf das Schwellverhalten wihrend der
kurzzeitigen Hochtemperaturvorginge. Hier treten Anderungen im Schwellbetrag bis

zum Faktor 3.5 auf.
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Abbildung 21. Referenzfall: Effekt der Thermokriechgeschwindigkeit auf das Beryllium-

Schwellverhalten im Beharrungs- und im Einschwingzustand.
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Abbildung 22. Referenzfall: Effekt der Thermokriechgeschwindigkeit auf das Beryllium-

Schwellverhalten im Einschwingzustand.
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7. Validierung des Rechenprogrammes

Um Vertrauen in die von ANFIBE gelieferten Ergebnisse zu gewinnen und um seine
Fahigkeit, korrekte Vorausberechnungen durchzufiihren, zu bestitigen, war es notwen-
dig, die berechneten Ergebnisse mit einer angemessenen Anzahl von zuverlissigen Ver-
suchsdaten zu vergleichen [ 317 [33] [51 —61].

Die grofle Vielfalt der experimentellen Bedingungen sowohl im Reaktor als auch bei den
nach der Bestrahlung durchgeflihrten Versuche stellen einen zuverldssigen Prufstand
dar, da sie fiir Proben mit unterschiedlichen metallographischen Eigenschaften gute
Daten fiir das Gasverhalten (Helium und Tritium) im Beryllium sowohl im Beharrungs-
als auch im Einschwingzustand liefern.

Die vorgeschlagene Vorgehensweise zielt darauf ab, den Vertrauensbereich der Voraus-
berechnungen unter Vorgabe der Spannweite der eingestellten Parameter und der Be-
triebsbedingungen, welche den Code beschreiben, zu definieren und den Einfluf} der die
gesamte Gaskinetik im Beryllium wéhrend Schnellneutronenbestrahlungen steuernden
Schliisselverdanderlichen festzustellen. Die Besonderheiten der flr die Programmuber-
prifung ausgewihlten Experimente sowie die fiir die Berechnungen eingesetzten Daten

und Materialeigenschaften werden in den nachfolgenden Abschnitten beschrieben.

7.1 Schwelldaten

Es wurden westliche und russische Beryllium-Bestrahlungsexperimente, die in ver-
schiedenen Spaltreaktoren [33] [51 — 58] bei Temperaturen von 50 °C bis 970 °C und
mit Neutronenfluenzen bis zu 5.0 x 10% n/m? ( E, > 0.8 — 1 Mel) sowie mit Helium-
gehalten bis zu 26100 appm durchgeflihrt wurden, flir die Modelliiberprifung gewahlt.
Als Eingabeparameter flir die betrachteten Schwellexperimente wurde immer die be-
rechnete bzw. gemessene Heliumerzeugungsrate anstatt des Neutronenflusses benutzt.
Die Benutzung des Heliumgehaltes anstatt der Schnellneutronenfluenz hat, wie bereits
im Kapitel 2 erwdhnt, folgende Griinde: strahlungsbedingte MaBinderungen von einer
Schnellneutronenbestrahlung ausgesetztem Beryllium werden vorwiegend durch Heli-

umblasenschwellen verursacht.
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Der grofite Teil der Schwelldaten gilt allerdings fiir bei niedrigen Temperaturen und bis
zu hohen Fluenzen einerseits und bei niedrigen Fluenzen und bis zu hohen Temperatu-
ren andererseits bestrahltes Beryllium, da dieses als Reflektor in Materialpriifreaktoren
[33] [51 — 57] eingesetzt wurde. Die einzigen verfiligbaren westlichen Schwelldaten fiir
verhdltnismaBig hohe Bestrahlungstemperaturen (T =427-487 °C) und zugleich hohe
Schnellneutronenfluenzen (bis zu 10% n/m?) stammen aus den Versuchen von Beeston
[53]. Ein anderer Datensatz fiir im Westen bei hoheren Temperaturen bestrahltes Be-
ryllium bezieht sich auf im Reaktor SILOE in Grenoble (BEGONIA-Experiment) be-
strahlte Proben [ 56]. Die Temperaturen reichten bis 700 °C, die Schnellneutronenflu-
enz war jedoch ziemlich niedrig (bis 2.5 x 10% n/m?).

In der Literatur wurde eine cinzige Versuchsserie mit russischem Beryllium gefunden.
Einige dieser Proben wurden bei 670 °C und mit einer Schnellneutronenfluenz von
1.0 x 10% njm? ( E,> 0.8 MeV ) bestrahlt [ 58].

Ein Vergleich zwischen berechneten und experimentellen Schwellwerten fur im Reaktor
bestrahltes westliches Beryllium ist in Abb. 23 dargestellt. Jeder einzelne Punkt (sie sind
entsprechend der Bestrahlungstemperatur eingeordnet) gibt das Schwellverhalten einer
bestimmten neutronenbestrahlten Berylliumprobe wieder.

Fir den Fehler, womit jeder einzelne Punkt behaftet ist, gilt:

Der mittlere Fehler einer Reihe von # unabhingigen und vergleichbaren Schwellmess-

werten ist dann:
n

=i Zel. (7.2)

i=1
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Abbildung 23. Beryllium Schwellen: Vergleich zwischen berechneten und gemessenen
Schwellwerten fiir im Reaktor bestrahlte westliche Berylliumproben (die
Daten sind entsprechend der Bestrahlungstemperatur eingeordnet).
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Die entsprechende Standard-Abweichung ist:

1
— E(e,-— )’ (73)

Rein theoretisch, wenn keine Unsicherheit in den experimentellen Ergebnissen und/oder
den Materialeigenschaften vorldge und wenn das Rechenmodell alle wesentlichen, das
Schwellen von bestrahltem Beryllium verursachende Phinomene berticksichtigte, sollten
samtliche Punkte in Abb. 23 auf einer Geraden mit 45 Grad Neigung liegen. Die Punkte
sind jedoch um diese Gerade verteilt. Die Ubereinstimmung zwischen berechneten und
experimentellen Werten ist ausgezeichnet. Der mittlere Fehler betridgt ¢ = 0.9% und die
Standard-Abweichung ¢ = 13.3%.

In Abb. 24 werden ebenfalls die experimentellen und berechneten Schwellwerte vergli-
chen, die Punkte sind jedoch entsprechend der Schnellneutronenfluenz eingeordnet. Aus
den Abb. 23 und 24 ist leicht zu ersehen, dafl keine Schwellwerte fliir hohe Neutronen-
fluenz und zugleich hohe Temperatur fiir bestrahltes Beryllium (typische Betriebsbe-
dingungen eines Fusionsreaktors der nichsten Generation [ 1]) vorhanden sind.

Ein Vergleich zwischen berechneten und experimentellen Beryllium-Schwellwerten. flir
die verfligbaren westlichen Versuche, die bei relativ hohen Bestrahlungstemperaturen
und zugleich relativ hohen Schnellneutronenfluenzen durchgefithrt wurden [53] [56],
ist in Abb. 25 gezeigt.
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Abbildung 24. Beryllium Schwellen: Vergleich zwischen berechneten und gemessenen
Schwellwerten fir im Reaktor bestrahlte westliche Berylliumproben (die

Daten sind entsprechend der Neutronenfluenz eingeordnet).
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Abbildung 25. Beryllium Schwellen: Vergleich zwischen berechneten und gemessenen
Schwellwerten fiir im Reaktor bei hoher Temperatur bestrahlte westliche
Berylliumproben (die Daten sind entsprechend der Bestrahlungstemperatur

eingeordnet).
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Auch in diesem Fall rechnet ANFIBE die experimentellen Ergebnisse richtig nach; die
Abweichungen sind wahrscheinlich vorwiegend Unsicherheiten in den experimentellen
Bedingungen (Schnellneutronenflufl, Helium-Erzeugungsrate, volumetrische Wirmeer-
zeugung usw.) und den einschldgigen Berylliumeigenschaften (Kriechgesetz, Heliumdif-
fusionskoeffizient usw.) zuzuschreiben. Die Berylliumeigenschaften werden bei hoheren
Bestrahlungstemperaturen stirker durch den Verunreinigungsgehalt und das Ferti-
gungsverfahren beeinfluBt.

Wie vorher bereits erwéhnt, liegt daneben eine Reihe von russischen Experimenten vor,
bei denen Berylliumproben bei hoher Temperatur und mit hoher Schnellneutronenfluenz
bestrahlt wurden [57 — 58]. Da hierfiir sehr altes Beryllium (Herstellung Anfang der
sechziger Jahre) benutzt wurde, dessen physikalische Eigenschaften sehr stark von denen
des “moderneren” Berylliums abweichen, war fiir die Nachrechnung eine zusitzliche
Kalibrierungsanalyse erforderlich.

Fiir einen in der Literatur [ 57 — 58] zitierten Bezugswert der Heliumerzeugungsrate
von 4000 appm He pro 10% n/m? Schnellneutronenfluenz ist der gemessene Schwellbe-
trag des russischen Berylliums stets hoher als der fiir das modernere, die gleiche Heli-
ummenge beinhaltende und dhnlichen Bestrahlungsbedingungen ausgesetzte, westliche
Beryllium. Diesen Sachverhalt erkennt man deutlich in Abb. 26. Dort sind der volume-
trische Schwellbetrag von bei Temperaturen unter 100 °C bestrahltem Beryllium als
Funktion des Heliumgehaltes und im Vergleich dazu ANFIBE-Nachrechnungen darge-
stellt. Auch wenn man annehmen wiirde, da3 die Heliumerzeugungsrate pro 10% n/m?
noch hoher als 4000 appm liegt (wie es z.B. beim Tandem-Mirror-Hybridreaktor ist
[ 53]) kénnte man die groBe Diskrepanz zwischen den gemessenen hohen Schwellwerten
fir das russische Material und denen des moderneren westlichen Berylliums nicht er-
kldren. Die Ursache flir das starkere Schwellen des russischen Berylliums liegt in der
ziemlich schlechten Qualitdt (hoher Verunreinigungsgehalt). Verunreinigungen verursa-
chen eine im Vergleich zum westlichen Beryllium niedrigere Oberflichenspannung. Aus
der Fachliteratur [40] [45 — 46] ist bekannt, daB Verunreinigungen in Metallen den
theoretischen Wert der Oberflichenspannung stark herabsetzen (siehe Kapitel 5). Dies
erkldrt das hohere Schwellen von russischem Beryllium verglichen mit westlichem bei
niedrigen Bestrahlungstemperaturen. Das Schwellen nimmt bei niedrigen Temperaturen
beinahe linear mit dem Gasgehalt zu, wie aufgrund theoretischer Uberlegungen zu er-

warten war.

75




— ANFIBE (¥ = 3 N/m)

74 4 Westliche Daten
86~ - - ANFIBE (7 = 1 N/m) | ,"%
= : o
L | B8 Russische Doten W
(43 &
F 5 ‘
< »°
A e
g4
£ /’
A .’
= 3 e
©
£
S 27 +
>

14

0

T T t I f |
0 5000 10000 15000 20000 25000 30000 35000
He-Gehalt (appm)

Abbildung 26. Beryllium Schwellen: Berylliumschwellen als Funktion des He-Gehaltes
fur russische und westliche Be-Proben, die bei niedriger Temperatur be-
strahlt wurden (T <100 °C).

76




Bei niedrigen Bestrahlungstemperaturen, wenn die Beweglichkeit von Leerstellen und
Zwischengitteratomen sehr gering ist und die Gasatome im Gitter praktisch festsitzen,
konnen ndmlich die Heliumatome nicht zu den Korngrenzen hin wandern, wo sie mit
erhohter Wahrscheinlichkeit ineinanderfliessen kdnnen, um grofle intergranulare Blasen
zu bilden.

Bei hohen Temperaturen (bis zu 970 °C) und Schnellneutronenfluenzen bis zu 10%n/m?
[ 58] verhalten sich die Proben anders. Man erwartet eine nicht-lineare Zunahme des
Schwellens mit dem Gasgehalt wegen der raschen Koaleszenz der Gasblasen und der
Abnahme der mechanischen Zihfestigkeit des Materials. Hier mufl auch der Einfluf3
von Fremdstoffen (z.B. 4/, Mg) im Beryllium auf die Zeitstandfestigkeit beriicksichtigt
werden.

In Abb. 27 wird das Volumenschwellen fiir russisches Beryllium [ 58] als Funktion der
Bestrahlungstemperatur und fiir verschiedene Schnellneutronenfluenzen  mit
ANFIBE-Nachrechnungen verglichen. In diesem Falle wird ein Kriechgesetz verwendet
(sieche Kapitel 5), das moglicherweise vorhandene Fliissigkeitsphasen beriicksichtigt. Aus
den Ergebnissen 148t sich schlieBen, dafl das groBere Schwellen des russischen Berylli-

ums

1)  bei niedrigen Temperaturen auf eine niedrigere Oberflichenspannung, aufgrund
von Verunreinigungen und
2)  bei hohen Temperaturen ebenfalls auf eine niedrigere Oberflichenspannung sowie

eine hohe Kriechgeschwindigkeiten, wieder aufgrund von Verunreinigungen

zuriickzufiihren ist.

Fiir die Aufheizversuche nach Bestrahlung im Reaktor [19] [51] [55] [59] wurde,
ahnlich wie fiir die Experimente im Reaktor, ebenfalls ein Vergleich zwischen berech-
neten und gemessenen Schwellwerten vorgenommen. Aus Abb. 28 ist die gute Uberein-

stimmung zwischen experimentellen und berechneten Werten ersichtlich.
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Abbildung 27. Beryllium Schwellen: Vergleich zwischen berechneten und gemessenen
Schwellwerten fur russische Materialproben, die bei hohen Temperaturen

und gleichzeitig mit relativ hohen Neutronenfluenzen bestrahlt wurden.
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Abbildung 28. Beryllium Schwellen:

Vergleich zwischen berechneten und gemessenen

Schwellwerten fur Berylliumproben, die bei niedriger Temperatur bestrahit

und auf hohe Temperaturen nach der Bestrahlung aufgeheizt wurden.
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7.2 Tritium-Freisetzungsdaten

Die Anzahl der experimentellen Daten zur Tritium-Freisetzung aus neutronenbe-
strahltem Beryllium ist zur Zeit geringer als die zum Schwellen und sie stammen aus-
schlieBlich von Aufheizversuchen nach der Bestrahlung. Tritium-Freisetzungsdaten
wihrend der Bestrahlung im Reaktor liegen bisher nicht vor.

Daten zur Tritium-Freisetzung stehen einerseits aus den Versuchen von Baldwin (so-
wohl flir maBig bestrahltes Beryllium mit 99%-Dichte als auch fiir hochbestrahltes Be-
ryllium mit 100%-Dichte) [31] [33] und andererseits aus dem SIBELIUS-Experiment
fiir schwachbestrahltes Beryllium mit 98%-Dichte [60] zur Verfiigung. Beide Ver-
suchsreihen decken einen weiten Bereich beziiglich Temperatur und Sauerstoffgehalt im
Beryllium ab. AuBerdem wurden kiirzlich im Forschungszentrum Karlsruhe weitere
Experimente [61] mit Berylliumproben aus der SIBELIUS-Versuchsreihe sowie mit
Proben, die bei niedriger Temperatur und bis zu sehr hohen Neutronenfluenzen im
BR2-Reaktor in Mol [ 51] bestrahlt wurden, durchgefiihrt [ 62].

Die Ubereinstimmung der berechneten mit den experimentellen Werten am Ende jeder
Aufheizungsstufe ist gut (Abb. 29). Der ermittelte mittlere Fehler betriagt 4.7% und die
Standard-Abweichung 21.5%, wobei die Diskrepanzen zum Teil wahrscheinlich durch
Unsicherheiten in den experimentellen Bedingungen und in den Berylliumeigenschaften
verursacht sind.

In Baldwins Versuchen [ 31] [33] enthielten die Berylliumproben eine verhiltnismassig
hohe Sauerstoffmenge (0.9-1.7 wt% BeO) und der Bestrahlung bei niedriger Temperatur
(75 °C) folgten auBerhalb des Reaktors stufenartige Aufheizvorgdnge auf Temperaturen
zwischen 300 °C und 900 °C.

Die Rechenergebnisse von ANFIBE sind im Vergleich mit Baldwins experimentellen
Werten fiir Beryllium mit 99%-Dichte [31] [33] fiir fiinf aufeinanderfolgende Auf-
heizstufen bis zu 700 °C in Abb. 30 dargestellt. Fiir Temperaturen oberhalb 500 °C ist
die Ubereinstimmung gut, bei niedrigeren Temperaturen wird die Tritium-Freisetzung
von ANFIBE geringfligig unterschitzt. Dies konnte auf die Bildung von Mikrorissen im
bestrahlten Beryllium infolge der raschen Temperaturdnderung wihrend der Aufhei-
zung und insbesondere wahrend der ersten Aufheizstufen zurlickzufiihren sein. Mikro-
risse beschleunigen die Tritium-Freisetzungskinetik. Die Rissbildung im Beryllium ist in
ANFIBE bisher nicht berticksichtigt worden.
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Abbildung 29. Tritium-Freisetzung: Vergleich zwischen berechneten und gemessenen
Tritium-Freisetzungswerten flir Berylliumproben, die bei niedriger Tempe-
ratur bestrahlt und auf hohe Temperaturen nach der Bestrahlung aufge-

heizt wurden.
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Abbildung 30. Tritium-Freisetzung: Vergleich zwischen berechneter und gemessener

Relative Tritium—Freisetzung
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prozentualer Tritium-Freisetzung bei dem Versuch von Baldwin fiir Beryl-

lium mit 99%-Dichte [ 31] [33].
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Der lineare Verlauf der Tritium-Freisetzungskurve in der Arrhenius-Darstellung (Abb.
31) weist darauf hin, daB fliir Temperaturen bis zu 700 °C die Tritium-Freisetzung
hauptsidchlich von einem thermisch aktivierten Vorgang mit einheitlicher Energie be-
stimmt wird. Da die Neigung der Prozent-Freisetzungskurve auf eine Aktivierungsener-
gie von ungefdhr 78 kJ/Mol hinweist (dieser Wert entspricht dem fiir die Zersetzung von
Berylliumhydroxyd), kann man schlieBen, dafl die Tritium-Freisetzung in diesem Fall
hauptsdchlich durch den von Gl. 3.4 beschriebenen chemischen Einfang gesteuert wird.
Der Grund, warum der gerechnete Freisetzungswert bei 400 °C unterhalb der Gerade
liegt, ist der, dal wegen der Rissbildung im Beryllium der asymptotische Tritium-Frei-
setzungswert wiahrend des Versuchs erreicht wurde, wiahrend in ANFIBE die Freiset-
zung langsamer erfolgt und daher die Asymptote zu diesem Zeitpunkt noch nicht er-
reicht worden ist. Bei hohen Temperaturen ist die Freisetzung so schnell, dafl die Riss-
bildung keine wichtige Rolle mehr spielt und die Freisetzungskinetik vor allem vom
Schwellen der Berylliumprobe bestimmt wird.

Da die Tritium-Freisetzung aus Beryllium, verglichen z.B. mit der aus Brutstoffen
[60], ein langsamer Vorgang ist, wurde eine Reihe von Langzeit-Aufheizversuchen mit
Beryllium-Proben von der SIBELIUS-Bestrahlung im Forschungszentrum Karlsruhe
durchgefiihrt [61]. Das Hauptziel des SIBELIUS-Experiments [ 60 — 61] war die Un-
tersuchung der Oxidationskinetik von Beryllium in Kontakt mit Brutkeramik wahrend
einer Neutronenbestrahlung. Die Tritium-Freisetzungswerte der im Forschungszentrum
Karlsruhe liber einen Zeitraum zwischen 3 und 6 Monaten und bei Temperaturen bis
zu 650 °C gehaltenen Berylliumproben wurden jedoch benutzt, um das Rechenpro-
gramm zu Uberprifen. Die Tritium-Inventarwerte fiir die Proben in den Kapseln 2 und
5 [61] sind als Funktion der Ausheizzeit in den Abbildungen 32 und 33 zusammen mit
den ANFIBE-Rechenergebnissen dargestellt. Die Ubereinstimmung zwischen berechne-
ten und gemessenen Werten ist zufriedenstellend.

Die abgeschitzte Verweilzeit vom Tritium in schwachbestrahltem Beryllium mit 98%-
Dichte betrdgt ungefdhr 5 Monate bei einer Ausheiztemperatur von 550 °C und 1 Mo-
nat bei einer Ausheiztemperatur von 650 °C. Diese Werte stimmen ziemlich gut mit er-

sten groben Abschitzungen [ 61] tiberein.
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Abbildung 31. Tritium-Freisetzung: Arrhenius-Diagramm der Tritium-Freisetzung im
Baldwin-Experiment fiir Beryllium mit 99%-Dichte [31] [33].
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Abbildung 32. Tritium-Freisetzung: Tritium-Inventar als Funktion der Ausheizzeit im

Vergleich mit den Rechenergebnissen von ANFIBE fur das SIBELIUS-
Experiment (Probe 2) [61].
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Abbildung 33. Tritium-Freisetzung: Tritium-Inventar als Funktion der Ausheizzeit im
Vergleich mit den Rechenergebnissen von ANFIBE fur das SIBELIUS-

Experiment (Probe 5) [61].
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Um die mogliche, eine erhohte Tritium-Freisetzung aus Beryllium fordernde, Rissbil-
dung zu untersuchen, wurde das Verhalten zweier bei niedrigen Temperaturen, aber mit
sehr unterschiedlichen Neutronenfluenzen im BR2-Reaktor [51] bestrahlten und an-
schliessend im Labor im Forschungszentrum Karlsruhe [ 62] ausgeheizten Proben ana-
lysiert. Die erste Probe war einer Neutronenfluenz von ungeféhr 0.8 x 10% n/m? ausge-
setzt und wiahrend der Ausheizung wurde die Temperatur mit etwa 5 °C/min, ausge-
hend von der Raumtemperatur, bis auf 850 °C erhoht. Die Tritium-Freisetzungsrate
(Abb. 34) steigt rasch wihrend der Temperaturrampe an und nimmt spéiter, bei kon-
stanter Temperatur, langsam ab. Es ist eine gute Ubereinstimmung zwischen Rechnung
und Messung festzustellen.

Die zweite Probe wurde mit einer viel hoheren Neutronenfluenz von etwa
2.8 x 10% n/m? bestrahlt und anschliessend genau wie die erste ausgeheizt. Bei dieser
Probe wurde eine scharfe Spitze in der experimentellen Tritium-Freisetzungsrate wah-
rend der Temperaturrampe beobachtet, wahrscheinlich infolge von Mikrorissbildung.
Aufgrund der hohen Neutronenfluenz war diese Probe ndmlich sehr sprode, was die
Mikrorissbildung durch thermische Spannungen erleichtet. Ein Vergleich zwischen be-
rechneter und gemessener Tritium-Freisetzung ist in Abb. 35 gezeigt. Da das
ANFIBE-Modell die Auswirkung von Mikrorissen nicht bericksichtigt, ist die Uberein-
stimmung der Rechenergebnisse mit den Versuchswerten nicht so gut wie flir die leichter
bestrahlte Probe der Abb. 34.

Leider ist die Anzahl der Tritium-Freisetzungsversuche mit neutronenbestrahltem Be-
ryllium bisher relativ klein. Zur Uberpriifung der Modelle ist eine umfangreichere ex-
perimentelle Datenbasis erforderlich. Es werden insbesondere Experimente mit hohen
Neutronenfluenzen und hohen Temperaturen gebraucht. Auflerdem wiren Tritium-

Freisetzungsversuche im Reaktor dufBlerst wiinschenswert.
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Abbildung 34. Tritium-Freisetzung: Vergleich zwischen berechneter und gemessener
Tritium-Freisetzungsrate fir eine Berylliumprobe, die im BR2-Reaktor bei
niedriger Temperatur und mit niedriger Fluenz (0.8 x 10% n/m?) bestrahlt
und bei hoher Temperatur nach der Bestrahlung ausgeheizt worden ist.
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Tritium-Freisetzung: Vergleich zwischen berechneter und gemessener
Tritium-Freisetzungsrate fir eine Berylliumprobe, die im BR2-Reaktor bei
niedriger Temperatur und mit hoher Fluenz (2.8 x 10% n/m?) bestrahlt und

bei hoher Temperatur nach der Bestrahlung ausgeheizt worden ist
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8. Untersuchungen zum Feststoff-Blanketentwurf des FZK

Im Rahmen des Fusionsprogramms der europdischen Gemeinschaft wurden vier
Blanketentwiirfe fiir einen DEMO-Reaktor vorgeschlagen [1] [63 — 651, von denen
zwei ein keramisches Material als Brutstoff verwenden [ 1] [65].

Ein vom FZK vorgeschlagener Entwurf verwendet ein Feststoffblanket und wird als
BOT-Konzept (Breeder Out of Tube) bezeichnet. Dabei wird LiSiO, als Brutmaterial
und Beryllium als Neutronenmultiplikator verwendet. Beide Materialien werden in
Form von Kugel-Schiittungen verwendet, die sich zwischen Radial-Toroidalkihlplatten
befinden [1].

Jeder der 16 Ringspulen des DEMO-Torus sind drei Blanketsegmente (zwei neben den
Magneten und eins in der Mitte) auf der Auflenseite und zwei Blanketsegmente auf der
Innenseite zugeordnet [ 1]. Insgesamt gibt es 48 AuBen- und 32 Innensegmente. Um die
Brutfahigkeit zu erhohen, erstreckt sich das Innenblanket bis in den Raum hinter den
Divertoren. Das keramische Brutmaterial Li,SiO; und der Beryllium-Neutronenmulti-
plikator sind in 10 poloidalen Segment-Kéisten (Abb. 36) untergebracht.

Die Kisten sind in einem geschlossenen Blanketbehdlter angeordnet, dessen Riickseite
von einer Platte gebildet wird, die ein Verteilerrohr fiir das Kiihlmittel Helium umfaBt
(Abb.37). AuBerdem ist am hinteren Teil des Segmentbehéilters eine heliumgekiihlte
Radialblende angebracht. Die Kiihlung der Blanketbehélter und der Blanketstruktur
wird durch in Hochdruckrohren (8 MPa) flieBendes Helium sichergestellt, und zwar
mittels zweier unabhéngiger Kiihlsysteme.

Die Blanketstruktur besteht aus 8 mm-starken Kiihlplatten, die in Radial-Toroidal-
Ebenen angebracht und an die Vorder- und Seitenwinde des Blanketbehélters ange-
schweisst sind. Zwischen den Platten befinden sich entweder 11 mm breite, mit einer
Schiittung von LiSiO,-Kugeln (Durchmesser 0.3 bis 0.6 mm) gefiilite Schlitze oder 45
mm breite, mit einer Schiittung aus groBen und kleinen Beryllium-Kugeln (Durchmesser
1.5-2.3 mm bzw. 0.08-0.18 mm) geflillte Schlitze (Abb. 38).

Den Hauptvolumenanteil der Schiittung bilden die groeren Beryllium-Kugeln mit einer
Packungsdichte von 63.3%. In den Zwischenrdumen zwischen ihnen befinden sich die
kleineren Kugeln mit einer Packungsdichte von 17.5%. Insgesamt betrdgt die Pak-

kungsdichte der Berylliumschiittung 80.8%.
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Abbildung 36. Feststoff-Blanketentwurf des FZK: Radial-Poloidal-Schnitt durch den

Torus.
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metrischer Darstellung aus dem mittleren Torusbereich.
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Ein getrennter Splilgaskreislauf (0.1 MPa) entfernt das sowohl im Brutstoff als auch im
Beryllium erzeugte Tritium. Kleine, in den Toroidal-Radial-Ebenen liegende Rohre
fihren das Spiilgas zur Vorderseite des Blankets in die Kugelschiittungen hinein. Das
Gas stromt aus den Rohren durch kleine Locher aus und flieSt in radialer Richtung zur
Riickseite des Blankets, wo es in einem poloidalen Verteilerrohr gesammelt und zum
Oberteil des Blanketbehilters gefiihrt wird (Abb. 37 und 38). Die Hauptmerkmale des
BOT-DEMO Feststoffblankets sind in Tab. 4 zusammengestellt. Eine ausfiihrlichere
Beschreibung des Entwurfes findet sich in [1].

Das Beryllium-Verhalten unter Neutronenbestrahlung, insbesondere das Schwellen und
die Tritium-Freisetzung, stelit ein Schliisselproblem des Feststoffblankets dar. Im Rah-
men dieser Arbeit wurden Rechnungen fiir den FZK-Feststoffblanketentwurf [1]
durchgefiihrt, um sowohl den Schwellbetrag als auch das Tritium-Inventar wiahrend des

Normalbetriebs des Reaktors sowie unter Storfallbedingungen abschitzen zu konnen.
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Brut- und Neutronenmultiplikator-Material

Getrennte Kugelschiittung
von Lis SiO4 und Beryllium

¢ Li Anreicherung

25 At%

Gesamte Blanketleistung 2500 MW (+300 MW in den Divertoren)
Heliumdruck Aufenbord 8 MPa
Innenbord 8 MPa
He-Druckverluste Aufenbord 0.3 MPa
(FW, Blanket, Zufiihrungsrohre) Innenbord 0.3 MPa
Helium-Temperatur ZufluBleitung 250°C
AbfluBleitung 450°C
Termischer Leistungsgrad des Reaktors 34.6 %
Max. Stahl-Temperatur 520°C
Max. Beryllium-Temperatur 637 °C (BOL)
' 501°C (EOL)
Max. Temperatur des Brutmaterials 900°C
Min. Temperatur des Brutmaterials 350°C
Effektive 3D Tritium-Brutrate (ohne Offnungen) 1.13 (BOL) 1.11 (EOL)
(mit 10 Offnungen) 1.07 (BOL) 1.05 (EOL)
Spitzen-Burn-Up des Lithiums 7.5 At%
Spitzenneutronfluenz in Beryllium 16300 appm He
Druck des Tritium-Spiilsystems 0.1 MPa
Tritium-Inventar in Brutmaterial 10g
Tritium-Inventar in Beryllium 1278 g
Tritium-Verluste an das Dampf/Wasser System 22 Cid

Tabelle 4.
stoffblankets.
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8.1 Beryllium-Schwellen

Es wurden Rechnungen zum Beryllium-Schwellverhalten beim Normalbetrieb des
europdischen BOT-DEMO-Blankets liber einen weiten Bereich von Bestrahlungstempe-
raturen und Neutronenfluenzen durchgefiihrt. Fiir diese Rechnungen wurden Beryl-
lium-Kugeln mit 2 mm Durchmesser, 99% der theoretischen Dichte und einem BeO-
Gehalt von 0.3 wt% angenommen. Als Zyklusendbedingungen (End-Of-Life=EOL-
Bedingung) wurden eine maximale Helium-Erzeugung in Beryllium von 16300 appm,
ein Spitzenwert der Schnellneutronenfluenz von ~ 2.5 x 10%® n/m? ( E, > 1 MeV') und
eine Betriebsdauer von ~ 20000 Stunden angenommen.

Die Abbildungen 39 und 40 zeigen das volumetrische Beryllium-Schwellen als Funktion
der Bestrahlungstemperatur bei verschiedenen Schnellneutronenfluenzen. Das Schwellen
nimmt anfangs mit der Bestrahlungstemperatur zu; fiir hohere Fluenzen ist jedoch we-
gen der Helium-Freisetzung eine Umkehrung dieser Tendenz festzustellen. Dieser Effekt
geht aus Abb. 41 deutlich hervor. Diese zeigt das Beryllium-Schwellen und die Helium-
Freisetzung am Zyklusende des Blankets als Funktion der Bestrahlungstemperatur. Bei
noch hoheren Temperaturen beobachtet man wieder die anfingliche Tendenz des
Schwellverhaltens (Zunahme mit Temperatur), und zwar wegen der raschen Koaleszenz
der Gasblasen und der Verringerung der mechanischen Festigkeit des Materials, die eine
leichtere Verformung des Metalls unter dem Vorstol des Blaseniiberdrucks nach sich
zieht.

Die unterschiedlichen, die Gaskinetik- und dynamik im Beryllium widerspiegelnden
Tendenzen des Schwellverhaltens sind aus Abb. 42 zu ersehen. Sie zeigt das Beryllium-
Schwellen als Funktion des Helium-Gehaltes (oder der Schnellneutronenfluenz) bei ver-
schiedenen Bestrahlungstemperaturen.

Ein linearer Anstieg des Schwellens mit der Neutronenfluenz 148t sich nur bei niedrigen
Temperaturen (T <100 °C) feststellen. Bei hoheren Temperaturen (oberhalb
450-500°C) ist hingegen eine nicht-lineare Tendenz vorhanden. Wie bereits diskutiert,
14Bt sich das unterschiedliche Beryllium-Schwellverhalten bei niedrigen und hohen
Temperaturen im wesentlichen auf die unterschiedliche Helium-Beweglichkeit im Gitter
zurlckfiihren. Wenn die Bestrahlungstemperatur jedoch ca. 550 °C liberschreitet, erfolgt
eine drastische Abnahme des Schwellanstiegs mit steigender Neutronenfluenz aufgrund

der Helium-Freisetzung.
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Abbildung 39. Feststoff-Blanketentwurf des FZK: Volumetrisches Beryllium-Schwellen
als Funktion der Bestrahlungstemperatur flir verschiedene Schnellneutro-

nenfluenzen.
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Abbildung 40. Feststoff-Blanketentwurf des FZK: Volumetrisches Beryllium-Schwellen
als Funktion der Bestrahlungstemperatur fir verschiedene Schnellneutro-

nenfluenzen (3D Darstellung).
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Abbildung 41. Feststoff-Blanketentwurf des FZK: Volumetrisches Beryllium-Schwellen
und Helium-Freisetzung als Funktion der Bestrahlungstemperatur am
Ende des Normalbetriebs des Reaktors.
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Abbildung 42. Feststoff-Blanketentwurf des FZK: Volumetrisches Beryllium-Schwellen
als Funktion des Helium-Gehalts fir verschiedene Bestrahlungstempera-

turen.
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Die bisherigen Berechnungen wurden unter der Annahme durchgeflihrt, daf die Beryl-
liumtemperatur wiahrend des Lebenszyklus des Blankets unverdndert bleibt. In Wirk-
lichkeit dndert sich die Temperatur der Beryllium-Kugeln wihrend der Bestrahlung be-
trachtlich. Experimentelle Untersuchungen [ 1] haben den Beweis erbracht, daB die ef-
fektive Warmeleitfahigkeit der Schiittung und die Wéirmetibergangszahl zwischen
Schiittung und Behéalterwinden durch die von den Behélterwdnden erzwungene Bewe-
gungseinschrankung der Schiittung beeinfluflt sind. Wenn die Ausdehnung der Schiit-
tung, beispielweise wegen erhOhter Temperatur und/oder wegen Materialschwellens,
merklich wird, aber durch die Behéilterwidnde beschrdnkt wird, nimmt die Kontakt-
oberflache der gut wirmeleitenden Beryllium-Kugeln zu. Infolge dessen steigt die Wér-
meleitfahigkeit der Schiittung sowie die Warmeiibergangszahl zwischen Schiittung und
Wand und deshalb sinkt die Temperatur der Schuttung.

Eine dhnliche Auswirkung hat das durch Neutronen hervorgerufene Schwellen: der ge-
steigerte Druck der wiahrend der Bestrahlung gebildeten Heliumblasen verursacht Krie-
chen. Dabei vergroBert sich die Kontaktoberfliche der Kugeln und daraus folgt eine
Herabsetzung der Schiittungstemperatur.

Anhand der im FZK [ 1] durchgefiihrten Experimente konnten diese Effekte quantita-
tiv abgeschdtzt werden. Damit wurden realistischere Rechnungen des Beryllium-
Schwellens durchgefiihrt, welche die Temperaturdnderungen in den Blanketbereichen
wo die hochsten Schwellraten zu erwarten sind (z.B. die AuBenbord-Blanketzone um die
Aquatorebene), beriicksichtigen.

Daflir wurde im Rahmen dieser Arbeit ein gesondertes Rechenprogramm zur Losung
der Wairmeleitungs-Differentialgleichung entwickelt, welches die vom Beryllium-
Schwellen und der zugehorigen thermischen Ausdehnung der Kugelschtittung verur-
sachten Temperaturdnderungen unter Bertlcksichtigung des Verhaltens der Behélter-
winde, beschreibt. Die entsprechenden Rechnungen wurden flir verschiedene Zeit-
punkte wihrend des Blanketbetriebs bis zum Blanket-EOL fiir denjenigen Blanketteil,
bei dem die hochste Leistungsdichte erwartet wird, durchgefiihrt. Dieser Teil ist der
poloidale Abschnitt des AuBenbordblankets auf der Torusdquatorebene. Die Verteilung
der Schnellneutronenfluenz im Blanket ist in Abb. 43 [66] dargestelit.

Iterative Rechnungen wurden flir jeden Zeitpunkt durchgeflihrt: ausgehend von den fiir
den vorhergehenden Zeitpunkt berechneten Temperaturen und der bekannten Fluenz,

wird die Verteilung des Beryllium-Schwellbetrages durch Interpolation von mit
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ANFIBE-Rechnungen ermittelten Werten als Funktion der Bestrahlungstemperatur und
Fluenz gewonnen. Die Schiittungstemperatur wird dann mit Hilfe der zuletzt berechne-
ten Volumenschwellwerte erneut berechnet. Die Rechnung wiederholt sich, bis zwei
aufeinanderfolgende Temperaturverteilungen weniger als 0.5 °C voreinander abweichen.
AbD. 44 zeigt die Temperaturverteilung am Zyklusanfang (Beginning-Of-Life =BOL-
Bedingung) in der Beryllium-Kugelschiittung. Die maximale BOL-Beryllium-Tempera-
tur betrdgt 637 °C und tritt nahe der Symmetrieachse der Brutzone auf. Die geringflgig
asymmetrische Temperaturverteilung in Beryllium riihrt im wesentlichen von einer
nicht-symmetrischen Verteilung der Helium-Kiihirohre in den Blanketkiihlplatten her
[1].

Ohne Beriicksichtigung der durch das Beryllium-Schwellen und der damit verbundenen
thermischen Ausdehnung der Kugelschiittung und Behilterwand bewirkten Tempera-
turdnderungen wiirde der EOL-Schwellbetrag die in Abb. 45 gezeigte Verteilung mit ei-
nem Hochstwert von 11% in der Nahe der ersten Wand annehmen. Wegen der merkli-
chen Zunahme der Schiittungs-Wérmeleitfahigkeit sind jedoch die Temperaturen im
Beryllium am Zyklusende niedriger als am Anfang (Abb 46). Der Hochstwert der
EOL-Beryllium-Temperatur sinkt infolge dieses Effekts von 637 °C auf 501 °C und die
Temperaturverteilung in Beryllium ist gleichformiger als die am BOL. Bemerkenswert
ist die Abnahme der Hochsttemperaturen nahe der ersten Wand, wo die Neutronenflu- A
enz ihren Hochstwert annimmt und entsprechend die maximalen Schwellwerte zu er-
warten sind.

Die erniedrigte Beryllium-Schiittungstemperatur am Blanket-EOL hat zur Folge, daB
die EOL-Schwellverteilung gleichférmiger ist (vergleiche Abb. 47 und 45). Der Spitzen-
wert des Beryllium-Schwellens sinkt von 11% auf 8.3%.

Die Analysen zeigen, daB3 der hochste Volumenschwellbetrag auf jeden Fall viel niedri-
ger als der Voidanteil der Kugelschiittung (ca. 20%) ist. Das heif3t, daf3 genligend Raum
bis zum EOL zur Verfligung steht, sodaB der das Tritium wegsptilende Helium-Durch-
fluB nicht behindert wird.
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Abbildung 43. Feststoff-Blanketentwurf des FZK: Verteilung der Schnellneutronenfluenz
in der Beryllium-Kugelschiittung
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Abbildung 44. Feststoff-Blanketentwurf des FZK: Beryllium-Temperaturverteilung am
Anfang des Reaktorbetriebs.
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Abbildung 45. Feststoff-Blanketentwurf des FZK: EOL-Beryllium-Schwellverteilung in

der gesamten Schiittung, ohne die Wirkung des Schwellens auf die Wér-
meleitfdhigkeit zu berticksichtigen.
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Abbildung 46. Feststoff-Blanketentwurf des FZK: Beryllium-Temperaturverteilung am
Ende des Normalbetriebs des Reaktors.
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Abbildung 47. Feststoff-Blanketentwurf des FZK: Effektive EOL-Beryllium-Schwellver-
teilung in der gesamten Schittung.
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8.2 Tritium-Freisetzung aus Beryllium

Fir das vorgeschlagene BOT-DEMO-Blanket wurde die Tritium-Freisetzung im
Normalbetrieb und flir Stérfallbedingungen im Reaktor untersucht.
In Abb. 48 ist die mittels ANFIBE berechnete prozentuale Tritium-Freisetzung am
Blanket-EOL tiber der Temperatur aufgetragen. Das ndherungsweise lineare Verhalten
bis 400-450 °C weist darauf hin, daf} ein thermisch aktivierter chemischer Einfang des
Tritiums mit einheitlicher Energie tiberwiegt. Oberhalb 450 °C nimmt die Tritium-Frei-
setzung deutlich geringer mit der Temperatur zu. Dies 148t sich durch einen massiven
Einfang in Heliumblasen erkliren. Dieser verhindert die Tritium-Freisetzung, solange
das Tritium nicht ein offenes Porennetzwerk erreicht. Da die Tritiumerzeugung in der
Beryllium-Schiittung mit dem Schnellneutronenfluf3 korreliert ist, sollte eine ungleich-
maéBige Tritium-Verteilung in der Radialrichtung des Blankets vorliegen, und zwar sollte
die Tritiumkonzentration in den Blanketgebieten neben der ersten Wand hoher sein als
in den hinteren Gebieten. Diese ungleiche Tritium-Erzeugungsrate beeinflufft die ge-
samte Tritium-Freisetzung bei Normalbetrieb des Reaktors, die hauptsdchlich von der
Beryllium-Temperatur gesteuert wird.
Von der gesamten, wihrend des Blanketlebenszyklus erzeugten Tritiummenge, wird
etwa die Halfte freigesetzt und tiber den Helium-Splilstrom weggefiihrt. Genauer gesagt,
von 2616 g erzeugtem Tritium werden 1338 g bei Normalbetrieb freigesetzt, sodafl das
Tritium-Inventar im Blanket am Zyklusende 1278 g betrégt.
Um die wahrscheinlichen Auswirkungen einer zufélligen Temperaturerhéhung auf die
Beryllium-Kugeln vorauszusagen, wurde eine entsprechende Analyse vorgenommen. Zu
diesem Zweck wurde angenommen, daBl ein hypothetischer, durch ecine Temperatur-
rampe bis 900 °C innerhalb 30 s charakterisierter Uberhitzungsvorgang am Blanket-
EOL auftritt.
Die integrale Tritium-Freisetzung bei einem solchen Storfall ist in den Abb. 49 und 50
dargestellt. Es fillt dabei auf, daB, nach einem sprunghaften Aussto von 40 g Tritium
am Anfang die Tritium-Freisetzung relativ langsam ist. Wenn die Spitzentemperatur
von 900 °C iiber 24 Stunden konstant gehalten wird (ein ziemlich unwahrscheinliches
Vorkommnis), wiirde die freigegebene Tritiummenge weniger als 70 g betragen (Abb.
50).
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Abbildung 48. Feststoff-Blanketentwurf des FZK: Arrhenius Diagramm der Tritium-
Freisetzung fir das Beryllium am Ende des Normalbetriebs des Reaktors.
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Abbildung 49.
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Feststoff-Blanketentwurf des FZK: Integrale Tritium-Freisetzung als
Funktion der Einschwingzeit fir Beryllium, welches am Ende des Nor-
malbetriebs des Reaktors einem Temperaturanstieg bis 900 °C in 30 s un-

terworfen wurde,
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Tritium—Freisetzung

Abbildung 50.
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Feststoff-Blanketentwurf des FZK: Integrale Tritium-Freisetzung als
Funktion der Einschwingzeit fir Beryllium, welches am Ende des Nor-
malbetriebs des Reaktors einem Temperaturanstieg bis 900 °C in 30 s un-

terworfen wurde (Detail).
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9. Zusammenfassung

Auf dem Weg zur Realisierung des DEMO Fusionsleistungsreaktors spielen sicher-
heitstechnische Fragen eine entscheidende Rolle. Beryllium ist am besten, als Neutro-
nenmultiplikator im Blanket eines Fusionsreaktors geeignet. Die Verwendung eines
Neutronenmultiplikators ist notwendig, um fiir das Verhdltnis von im Blanket erzeug-
tem zu im Plasma verbranntem Tritium (7ritium Breeding Ratio) einen Wert grofer als
eins zu erreichen.

Aufgrund der wichtigen Rolle des Blankets ist eine detallierte und zuverldssige Be-
schreibung des Berylliumverhaltens unter Schnellneutronenbestrahlung notwendig. Die
wihrend des Normalbetriebs des Reaktors im Beryllium des Blankets erzeugten Helium-
und Tritium-Gasmengen stellen ein groBes Problem dar, weil Helium zu Material-
schwellen fihren kann und Tritium eine biologische Sicherheitsgefdhrdung darstelt.
Mit der rechnerischen Simulation des gas-induzierten Schwellens und der Tritium-Frei-
setzung von bestrahltem Beryllium beschéiftigf sich die vorliegende Arbeit. Da kein Re-
chenprogramm bis jetzt verfligbar war, wurde ein Code zur Modellierung der wichtigen
Vorginge, welche das Gasverhalten (Helium und Tritium) und das Schwellen von Be-
ryllium beeinflussen, entwickelt. Ein am Institut fiir Transurane in Karlsruhe entwik-
keltes Rechenprogramm (FUTURE) zur Analyse des Brennstabverhaltens bei Spaltre-
aktoren diente als Grundlage flir diese Arbeit und wurde weitgehend modifiziert und
erweitert. Auflerdem wurde ein neues Modell zur Beschreibung der Tritium-Freisetzung
entwickelt und in den Code eingebaut. Das so entstandene Rechenprogramm heif3t
ANFIBE (ANalysis of Fusion Irradiated BEryllium).

Die Schwerpunkte dieser Arbeit lassen sich folgendermaflen zusammenfassen:
1) Diein FUTURE verwendeten konstitutiven Gleichungen wurden neu formuliert.

2) Es wurden geeignete analytische Beziehungen fiir die Beryllium-Eigenschaften

ausgewahlt und in die konstitutiven Gleichungen eingeflhrt.
3) Es wurde ein neues Modell zur Beschreibung des Tritiumverhaltens entwickelt.
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4) Die Reaktionsgeschwindigkeitsgleichungen fiir Tritium wurden erstellt und in den

Code integriert.

Zur Validierung des Rechenprogramms ANFIBE wurden Vergleiche zwischen berech-
neten Schwell- und Tritium-Freisetzungsergebnissen und experimentellen Werten von
Bestrahlungen im Reaktor sowie von Aufheizungsexperimenten nach Bestrahlungen und
zwar Uber einen weiten Bereich von Bestrahlungsparametern (Bestrahlungstemperatu-
ren von 50 °C bis 970 °C, Neutronenfluenzen von 2.1 x 10% nf/m? (E,> 1 MeV') bis
5.0 x 10% n/m? (E,>1MeV), Helium-Gehalte von 1155appm bis 26100 appm )
durchgeflihrt.

Die Ubereinstimmung zwischen berechneten und gemessenen Werten ist gut. Die
Mehrheit der Schwelldaten bezieht sich jedoch entweder auf bei niedrigen Temperaturen
bis zu sehr hohen Neutronenfluenzen oder auf bei hohen Temperaturen und mit niedri-
gen Neutronenfluenzen bestrahltes Beryllium.

Die Analyse und die Vergleiche zwischen berechneten und experimentellen Werten lie-

ferten folgende wichtige Ergebnisse:

1)  Das Schwellen des bei niedrigen Temperaturen (T <100 °C) bestrahlten russischen
Berylliums ist hoher als das des modernen westlichen Berylliums. Der Grund dafiir
ist, daBl wegen des hohen Verunreinigungsgehalts des russischen Berylliums die
Oberflichenspannung niedriger ist als die des reinen westlichen Materials. Das
Schwellverhalten von bei niedrigen Temperaturen bestrahltem Beryllium wird von

dem Verunreinigungsgehalt stark beeinfluf3t.

2) Das Schwellen des bei hohen Temperaturen und gleichzeitig mit ziemlich hohen
Fluenzen bestrahlten russischen Berylliums ist viel hoher als das des westlichen
Berylliums. Das ist dem Umstande zuzuschreiben, dafl wegen der hohen Bestrah-
lungstemperatur einige Verunreinigungen mit niedrigem Schmelzpunkt (z.B. A4/,
Mg), die an den Berylliumkorngrenzen konzentriert sind, schmelzen. Dies verur-
sacht eine Erhohung des Beryllium-Kriechens. Die Erhohung der Kriechge-
schwindigkeit und die gleichzeitige Verringerung der Oberflichenspannung durch
die Verunreinigungen bewirken eine deutliche Erhohung des Beryllium-Schwellens

bei hohen Bestrahlungstemperaturen.

114




3)

Die Tritium-Freisetzung wird sowohl von Helium-gefiillten Blasen als auch von
Berylliumoxyd-Einschliissen behindert. Um die Sicherheitsprobleme, die das Tri-
tium-Inventar im Beryllium darstellt, zu bewdltigen, sind zwei verschiedene Lo-
sungen moglich. Die erste Moglichkeit besteht in der Verwendung von Beryllium
mit sehr niedrigem Sauerstoffgehalt (BeO <300 ppm), um das als Berylliumhy-
droxyd an Oxyd-Einschlissen chemisch gebundene Tritium zu verringern. Die
zweite Moglichkeit besteht in der Verwendung von Beryllium mit ziemlich hohem
Sauerstoffgehalt (BeO >1.5-2.0 wt%). Solch ein Material setzt das Tritium sehr

langsam und nur bei sehr hohen Temperaturen frei.

Zusétzlich wurden Berechnungen zur Untersuchung des Beryllium-Verhaltens unter
Schnellneutronenbestrahlung fiir den BOT-DEMO-Blanketentwurf des FZK durchge-
fihrt.

Die wichtigsten Ergebnisse sind:

Ly

2)

3)

Das Schwellen des BOT-DEMO-Berylliums als Funktion der Bestrahlungstempe-
ratur nimmt anfangs mit steigender Bestrahlungstemperatur zu; fiir hohere Flu-
enzen erhilt man jedoch wegen der Helium-Freisetzung eine Umkehrung dieser
Tendenz. Bei noch hoheren Bestrahlungstemperaturen ist die anfangliche Tendenz
des Schwellverhaltens aufgrund der raschen Koaleszenz von Gasblasen und der
Verringerung der mechanischen Festigkeit des Materials erneut festzustellen. Das

maximale Beryllium-Schwellen betrdgt 11%.

Wegen der Steigerung der Kugelschiittungswarmeleitfahigkeit, welche durch das
Schwellen der Beryllium-Kugeln verursacht wird, ergibt sich am Ende der Blan-
ketlebensdauer (20000 Stunden) eine starke Reduzierung der Beryllium-Kugel-

schiittungstemperatur (Spitzenwert erniedrigt sich von 637 °C auf 501 °C).

Die Abnahme der Schiittungstemperatur verursacht eine Verringerung des Beryl-
lium-Schwellens und die Verteilung in der gesamten Schiittung wird gleichformi-
ger. Am Ende der Blanketlebensdauer wird das maximale Beryllium-Schwellen

durch diesem Effekt von 11% auf 8.3% reduziert.
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4)

5)

6)

7

Da anfangs der verfligbare Raum fiir die Heliumstrémung, welche das aus dem
Beryllium freigesetzte Tritium entfernt, 20% des Schiittungsvolumens betrigt,

verbleibt bis zum Lebenzyklusende des Blankets genugend Raum fiir das Spiilgas.

Die Tritium-Freisetzung aus dem BOT-DEMO-Beryllium wird unterhalb 450 °C
von Berylliumoxyd-Einschllissen bestimmt (chemischer Einfang). Bei hoheren
Temperaturen wird jedoch die Freisetzungskinetik auch von eingebauten Senken

(physikalischer Einfang) bestimmt.

Von 2616 g erzeugtem Tritium werden bis zum Ende des Normalbetriebs des Re-

aktors 1338 g freigesetzt.

Um die Auswirkungen eines Temperaturanstiegs auf die Tritium-Freisetzung ab-
zuschitzen, wurde am Ende des Normalbetriebs des Reaktors ein Temperaturan-
stieg bis 900 °C in 30 s angenommen. Wenn die Temperatur von 900 °C iiber 24
Stunden gehalten wird (eine Situation, die als hochst unwahrscheinlich gilt), be-

tragt die freigesetzte Tritiummenge weniger als 70 g.

Um die Zuverlissigkeit der Code-Vorausrechnungen weiter zu erhohen sind:

1)

2)

Weitere Schwellversuche bei hohen Temperaturen wihrend der Bestrahlung und

hohen Fluenzen und

Tritium-Freisetzungsexperimente im Reaktor

notwendig. Eine Weiterentwioklung der in der vorliegenden Arbeit vorgestellten Version

des Rechenprogramms ANFIBE ist erst auf der Basis solcher gezielten experimentellen

Untersuchungen moglich.
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Anhang A. Reaktionsgeschwindigkeitsgleichungen fiir Helium

In diesem Anhang wird die Formulierung der Reaktionsgeschwindigkeitsgleichungen
beschrieben, die auf derjenigen basiert, die im Rechenprogramm FUTURE [4] ver-
wendet wird und in ANFIBE den physikalischen Gegebenheiten von Beryllium ange-
palit wurde.

Jedes Glied in den Gleichungen, die die einzelnen Elementarvorginge beschreiben, stellt
eine Quelle bzw. einen Verlust der jeweiligen Konzentrationen dar. Die meisten Be-
zeichnungen sind selbsterklarend oder entsprechen klassischen Formulierungen, andere

basieren auf den in Kapitel 2 gegebenen Erkldrungen.
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A.Jd  Helium-Konzentration in dynamischer Losung

Bezeichnung

- yktD(c — ¢

- kiDc
yrrtN:DcQAT

RT?

aDcOAT
aRT?

6nricN:D;
A

- wrteNy;

Beschreibung

Helium-Nettokonzentrationsrate in dynamischer Losung.
Helium-Erzeugungsrate aus der °Be(n,2n)2 *He-Reaktion.
Gasausscheidungsrate in intragranularen Blasen.
Gasmigrationsrate in Richtung der Korngrenzen.

Gasausscheidungsrate in intragranularen Blasen wegen atomarer
Warmediffusion.

Die Beweglichkeit in einem Temperaturfeld wird durch Einsteins
Gesetz:

Beweglichkeit = D/(RT)

beschrieben. Daher wird der FluB3 abgeleitet als:

FluB = Beweglichkeite c Q AT /T

Gasausscheidungsrate auf die Korngrenzen hinein wegen atoma-

rer Warmediffusion.

Verdrangungsrate durch zuféllige Blasenbewegung.

Die von der Blase nach einer gegebenen Zeit ¢ zuriickgelegte
mittlere quadratische Entfernung betrigt \/EBE‘, wobei D der
Blasendiffusionskoeffizient ist.

Die Blasengeschwindigkeit heiBt D;/A, wobei A der Abstand zwi-

schen Be-Atomen ist.
Verdrangungsrate durch Blasen-Driftbewegung.
Zerfallsrate der intragranularen Blasen, die b-Mol Gas enthalten.

Verlustrate durch Kornwachstum.
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A.2  Helium-Konzentration in intragranularen Blasen
&

Bezeichnung

ob

ot

+ 2k!D(c — %)

N 1rrtN:DcQAT
RT?

6nr ,C]V,-D;
A

-+

- "b
. 3Vfb

- kDb

- Yb

Beschreibung
Helium-Nettokonzentrationsrate in intragranularen Blasen.
Gasausscheidungsrate in intragranularen Blasen.

Gasausscheidungsrate in intragranularen Blasen wegen atomarer

Warmediffusion.
Verdringungsrate durch zufillige Blasenbewegung.
Zerfallsrate der intragranularen Blasen, die b-Mol Gas enthalten.

Verlustrate durch Blasenbeweglichkeit in Richtung der Korn-
grenzen.

Der dquivalente Radius a/3 ergibt sich aus einer Integration aller
Beitridge der Blasen, die in der Zeiteinheit die Korngrenzen errei-
chen. Integriert wird entlang der Richtung, in der die treibende

Kraft wirkt.

Verlustrate durch zuféllige Blasenbeweglichkeit in Richtung der

Korngrenzen.

Verlustrate durch Korngrenzen-Verdringung, die dem Korn-

wachstum folgt.
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A.3  Dichte der intragranularen Blasen

Bezeichnung

ON;
ot

+ y16nADN,cA?
- ”XM

= d,V,ZV;N?

= 167131",-D,']V,2

a3v.V;

- k3 DiN;

Beschreibung

Netto-Dichtevariationsrate der intragranularen Blasen.
Blasenkernbildungsrate.

Blasen-Zerfallsrate durch RiickstoBatome.

Verlustrate durch Driftbewegung, Kollisionen und Koaleszenz.

Das Glied o’ in der Driftbewegung ist ein Faktor, der die Grofie
und Geschwindigkeit der Blasen berticksichtigt. Wenn o’ gleich
Null ist, besitzen alle Geschwindigkeiten denselben Betrag. Des-

halb erfolgt kein Einfang der kleineren und schnelleren Blasen.
Verlustrate durch Zufallsbewegung, Kollisionen und Koaleszenz.

Verlustrate durch Driftbewegung in Richtung der Korngrenzen.
Das Glied o wird fiir zwei verschiedene Beitrdge in den Differen-
tialgleichungen verwendet: die Migrationsrate der Blasen zu den

Korngrenzen sowie die Anderungsrate ihres Gasgehaltes.

Verlustrate durch Zufallsbewegung in Richtung der Korngren-

ZEn.
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A4 Helium-Konzentration in Kornoberflichenblasen

Bezeichnung Beschreibung
o8 . . , )
¥ = Helium-Nettokonzentrationsrate in Kornoberflichenblasen.
+ FkiDc Migrationsrate der Atome in Richtung der Korngrenzen.
+ Fk%LD:b Quellbeitrag durch Zufallsbewegung der Blasen in Richtung der
Korngrenzen.
F‘3V,'b . . . .
+ Quellbeitrag durch Driftbewegung der Blasen in Richtung der
Korngrenzen.
FaDcQAT
—aaj;—%—— Quellbeitrag durch Driftbewegung der Atome in Richtung der
Korngrenzen.
+ Fy(c+b) Quellbeitrag durch Korngrenzen-Verdrangung der Atome und
Blasen.
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A.5 Dichte der Kornoberflichenblasen

Bezeichnung
ON;

ot

F3y:N;
a

-+

+ FKLD:N;

avNy
ar

- o' v}V N?

= 167”’fo1\]}

Beschreibung

Netto-Dichtevariationsrate der Kornoberflichenblasen.
Quellbeitrag durch Driftbewegung der intragranularen Blasen.
Quellbeitrag durch Zufallsbewegung der intragranularen Blasen.

Verlust durch Migration zu den Kornecken.
Da diese Migration eine Oberflichenwanderung darstellt, gibt es

keinen Faktor 3 wie bei anderen dhnlichen Verlustgliedern.
Verlust durch Oberflichenblasen-Kollision.

Verlust durch Oberflichenblasen-Koaleszenz.

Grundsatzlich sollte der Faktor 16 durch dem Term 32/3 ersetzt
werden, weil in zwei Dimensionen die mittlere quadratische Ent-
fernung einer Blase /4Dt und nicht ./6D¢ betréigt, wobei D der
Blasendiffusionskoeffizient ist.

Der Koeffizient 6 (und deshalb auch der Koeffizient 16) wurde
jedoch erhalten, weil die UnregelmiaBigkeiten der Korngrenzen

die Blasen zwingen, auf einer unebenen Fliche zu diffundieren.
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A.6 Helium-Konzentration in Korneckenblasen

Bezeichnung

ow

ot

+ (1 — F)k2De

+ (1 — F)kDib

3V,'b
+(1-F—

aDcQAT

+(1-F) aRT?

+ (1 = Fy(c+b)

Beschreibung
Helium-Nettokonzentrationsrate in Korneckenblasen.
Migrationsrate der Atome in Richtung der Korngrenzen.

Quellbeitrag durch Zufallsbewegung der Blasen in Richtung der

Korngrenzen.

Quellbeitrag durch Driftbewegung der Blasen in Richtung der

Korngrenzen.

Quellbeitrag durch Driftbewegung der Atome in Richtung der

Korngrenzen.

Quellbeitrag durch Korngrenzen-Verdrangung der Atome und

Blasen.
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A.7 Dichte der Korneckenblasen

Bezeichnung

ON,

ot

I
+(1-F—;

+ (1 = F)kLDN;

o,V
4

- o'riv, N2

- 16nr, D N?

Beschreibung

Netto-Dichtevariationsrate der Korneckenblasen.

Quellbeitrag durch Driftbewegung der intragranularen Blasen.
Quellbeitrag durch Zufallsbewegung der intragranularen Blasen.

Quellbeitrag durch Oberflichenblasen-Migration zu den Kornek-

ken.
Verlust durch Korneckenblasen-Kollision.

Verlust durch Korneckenblasen-Koaleszenz.
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Anhang B. Reaktionsgeschwindigkeitsgleichungen fiir Tritium

In diesem Anhang werden die Reaktionsgeschwindigkeitsgleichungen fiir Tritium,
die in ANFIBE [ 4] verwendet werden, beschrieben.
Wie fir Helium auch stellt jedes Glied in den Gleichungen, die die einzelnen Elemen-
tarvorgidnge beschreiben, eine Quelle bzw. einen Verlust der jeweiligen Konzentrationen
dar. Die meisten Glieder sind selbsterkldrend oder entsprechen klassischen Formulie-

rungen. Andere Gliedern basieren auf den in Kapitel 2 gegebenen Erklarungen.
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B.1 Tritium-Konzentration in dynamischer Lisung

Bezeichnung Beschreibung
% = Tritium-Nettokonzentrationsrate in dynamischer Losung
+ B, Tritium-Erzeugungsrate durch folgende Reaktionskette:
Be + n — SHe +u
SHe — SLi + f~
Li+n — H +ua
- yk#D/(c. = &) Gasausscheidungsrate in intragranularen Blasen.
- kD¢, Migrationsrate in Richtung der Korngrenzen.
+ nb, Zerfallsrate der intragranularen Blasen, die b-Mol Gas enthalten.
- Y Verlustrate durch Kornwachstum:.

- 4nRNrD(c, &) Verlustrate durch chemischen Einfang.
Die Gleichgewichtskonzentration von geldstem Tritium (chemi-
sche Aktivitdt) aus der Reaktion
2BeO(cr,f) + 2H(g) — Be(OH))cr,f) + Be(cr)
14Bt sich durch eine Arrhenius-dhnliche Beziehung beschreiben
(van’t Hoff- Gleichung).
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B.2  Tritium-Konzentration in intragranularen Blasen

Bezeichnung Beschreibung
0b, - . ..
Frale Tritium-Nettokonzentrationsrate in intragranularen Blasen.
+ 2k*D(c,— &) Gasausscheidungsrate der intragranularen Blasen.
- i1b, Zerfallrate aus intragranularen Blasen, die b-Mol Gas enthalten.
- b, Verlustrate durch Korngrenzen-Verdrangung, die dem Korn-

wachstum folgt.
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B.3  Tritium-Konzentration in Kornoberflichenblasen

Bezeichnung Beschreibung

% = Tritium Netto-Konzentrationsrate in Kornoberflachenblasen.

+ kXD« Migrationsrate in Richtung der Korngrenzen.

+ Y(c, + b)) Quellbeitrag durch Korngrenzen-Verdringung der Atome und
Blasen.
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B4 Tritium-Konzentration in chemischen Einfangsstellen

Bezeichnung

om
ot

+ 4nRNyD((c, )

Beschreibung

Tritium-Nettokonzentrationsrate in chemischen Einfangsstellen.

Einfangrate durch chemischen Einfang. Es wurde als mittlerer
Radius der Einfangsstellen der Abstand zwischen Beryllium-

Atomen angenommen.
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