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EINLEITUNG

Damit die bestehenden Kernanlagen wahrend ihrer verbleibenden Betriebslaufzeiten weiterhin
unter Gewahrleistung hochster Sicherheitsstandards betrieben werden kénnen, mussen
Sicherheitstechnik und Sicherheitskultur, aber auch die behérdlichen Aufsichtsmethoden
entsprechend dem Fortschritt von Wissenschaft und Technik weiterentwickelt werden. Mit ihren
unabhangigen Forschungsvorhaben im Rahmen der Regulatorischen Sicherheitsforschung,
verschafft sich die Hauptabteilung fur die Sicherheit der Kernanlagen (HSK) wissenschaftlich
fundierte Grundlagen fur ihre Uberprifungen und Entscheide. So tragen die gewonnenen
Erkenntnisse dazu bei, Verfahren und Richtlinien zu verbessern, potentielle sicherheitstechnische
Probleme fruhzeitig zu erkennen und technologische Innovationen in die Praxis umzusetzen.

Angesichts des begrenzten Budgets fiir die Regulatorische Sicherheitsforschung ist eine
sorgfaltige und vorausschauende Priorisierung der nationalen Forschungsthemen unumganglich.
Als kleines Land nutzt die Schweiz zudem die Vorteile von internationalen Forschungs-
Kooperationen. Diese tragen zur Konsolidierung und Verbreiterung der Wissensbasis bei,
ermdglichen die Abstimmung von Forschungsprioritdten und die einvernehmliche Interpretation von
Resultaten. Die ausfuhrlichen Projektberichte der in diesem Jahresbericht enthaltenen
internationalen Projekte, kénnen bei den zustandigen Projektbegleitern eingesehen werden.

Die Regulatorische Sicherheitsforschung konzentrierte sich im Jahr 2002 auf Projekte in den
folgenden Bereichen:

Materialforschung: Das Alterungsverhalten von Werkstoffen und die damit verbundene
Beeintrachtigung der Strukturintegritdt von Komponenten und Systemen gewinnen mit
zunehmender Betriebsdauer der Anlagen an Bedeutung. Zerstérungsfreie Diagnose- und
Analyseverfahren spielen bei der kontinuierlichen Uberwachung des Materialzustandes eine
wichtige Rolle und erlauben, praventive Massnahmen zur Erhéhung der Anlagensicherheit zu
ergreifen. Weiterfihrende Kenntnisse zu den verschiedenen Faktoren, welche die
Materialermidung beeinflussen (mechanische, thermische, chemische Belastungen sowie
Strahlenbelastungen) sind unumgénglich fiur die Erweiterung der technischen Basis fur
regulatorische Entscheide.

Stor- und Unfallforschung: Fir die sicherheitstechnische Uberprifung und die weitere
Verbesserung der Pravention, sind sowohl Grundlagenwissen als auch entsprechende
Simulationsprogramme zum Verhalten des Reaktorkerns und der Kuhlkreisldufe bei Stér- und
Unfallen erforderlich. Dabei missen neue Entwicklungen im Bereich der Anlagentechnik und der
Brennstoffe sowie die verschiedenen Betriebsfahrweisen bericksichtigt werden (z.B.
Hochabbrand, Verhalten von Mischoxid- und Inertmatrixbrennstoff, thermohydraulisches Verhalten
bei Transienten, digitale Leitsysteme, etc.). Die wissenschaftliche Untersuchung der Ablaufe und
Phanomene von Stér- und Unféllen bilden die Voraussetzung fir die Bewertung der Wirksamkeit
von Sicherheitsreserven und Praventionsmassnahmen und ermdglichen, die Auswirkungen von
Stor- und Unféllen zu vermindern.

Human Factors: Die Human Factors Forschung stellt den Menschen in den Mittelpunkt und
untersucht seine Interaktionen mit Systemen und mit seiner Arbeitsumgebung. Die
Forschungsresultate bilden die wissenschaftliche Basis fur die Beurteilung von Betriebsablaufen,
der Notfallorganisation und der Methoden der Aus- und Weiterbildung in den Werken oder der
Auswirkungen des Automationsgrads auf die Operateure. Ziel ist, den Beitrag der menschlichen
Leistung im Normalbetrieb und bei Ereignissen bewerten zu kénnen und menschliche
Fehlhandlungen zu verhindern bzw. deren Auswirkungen zu minimieren.

Strahlenschutz- und Notfallschutzforschung: Dieser Forschungsbereich befasst sich mit der
Messung und Analyse der Strahlenexposition des Menschen, mit biologischen und medizinischen
Strahlenauswirkungen sowie mit der Strahlenschutztechnik. In den Projekten werden Verfahren
entwickelt, welche die Préazision von Aktivititsmessungen in Luft, Wasser, Boden,
Korperflussigkeiten und -ausscheidungen verbessern und die sichere messtechnische Erfassung
von radioaktiven Kontaminationen von Oberflachen ermdglichen. Damit kénnen die Aussagen zu
Exposition und Ausbreitung verfeinert und die entsprechenden Notschutzmassnahmen
weiterentwickelt werden.
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Begutachtung zum Jahresbericht 2002 RIKORR

Einleitung, allgemeine Bemerkungen

Der Vertrag zwischen der Schweizerischen Eidgenossenschaft, vertreten durch die Hauptabteilung
fur die Sicherheit der Kernanlagen HSK, und dem Paul Scherrer Institut PSI, betreffend die
Risskorrosion in druckfihrenden Komponenten des Primarkreislaufes von SWR (RIKORR) endete
am 31. Dezember 2002.

Ziel des Forschungsprojektes war die quantitative Charakterisierung der Risskorrosion in
ferritischen druckfihrenden Komponenten des Priméarkreislaufes von SWR unter transienten und
unter stationaren Normalbetriebsbedingungen.

Die HSK erwartete von diesem Forschungsprojekt insbesondere eine vertiefte Bewertung zu
verschiedenen Einflussparametern der Spannungsrisskorrosion von Reaktorbehalterstahl bei
Siedewasserreaktoren. Insbesondere interessiert sie dabei der Einfluss von langsamen
Lasttransienten auf das Korrosionsverhalten solcher Stahle.

Wurden die Projektziele des Jahres 2002 erreicht?

Die fur das Jahr 2002 gesetzten Projektziele wurden im Jahresbericht 2001, Kapitel 5.4 festgelegt.

Die Zielsetzungen fur das Jahr 2002 wurden vollumfanglich erreicht. Das Gesamtprojekt konnte per
Ende 2002, unter Einhaltung des finanziellen Rahmens, abgeschlossen werden. Der
Schlussbericht ist fur das 1. Quartal 2003 geplant.

Aus den Versuchsergebnissen und Untersuchungen kénnen die folgenden Schlisse gezogen
werden:

- Das Risswachstumsverhalten (Environmentally-Assisted Cracking EAC) kann durch eine
Kombination und Uberlagerung von drei Mechanismen verstanden werden; namlich
Oxidfilmbruch/anodische Auflésung, Wasserstoffinduzierte Risskorrosion und Dynamische
Reckalterung. Die relevanten Einflussparameter auf das EAC-Risswachstum wie Temperatur,
Belastungsgeschwindigkeit,  Kuhilmitteleigenschaften, = Werkstoffzusammensetzung  sind
identifiziert und bewertet worden.

- Die Beurteilung der Konservativitdt der Regelwerke, insbesondere die ASME-XI
Ermuadungsrisswachstums-Grenzkurven und die BWR VIP 60 Spannungsrisskorrosions-
Grenzkurven fuhrte zum Resultat, dass bei spezifischen Lastbedingungen die heutigen Kurven
nicht konservativ sind.



Wie schatzen Sie die Bedeutung des Projektes ein?

Die Fragestellung des Projektes ist unverandert aktuell. Das Projekt ist gut mit dem 5. EU-
Rahmenprogramm abgestimmt und die internationale Zusammenarbeit des PSI ist vorbildlich. Die
Resultate im Zusammenhang mit der Konservativitat der Regelwerke sind fur die HSK-Aufsicht von
besonderer Wichtigkeit.

Ausblick und Verbesserungsvorschlage

Auf der Basis der erreichten Erkenntnisse ist ein Programm fur die Weiterfuhrung der Forschung
auf dem Gebiet der Risskorrosion, unter der Verwendung der Resultate aus RIKORR definiert
worden. Das Programm soll Uber drei Jahre bis 2005 laufen. Es beinhaltet die folgenden
Schwerpunkte:

- Erweiterung der SpRK-, DRK- und SwRK-Risswachstumsdatenbasis unter SWR/NWC-Be-
dingungen, insbesondere fir RDB-Schweissnéhte und ihre WEZ sowie bei deutlich tieferen
Belastungen mit einer méglichst genauen Anpassung der Systembedingungen an reale SWR-
Transienten.

- Bewertung der Schutzwirkung der HWC-Fahrweise beziglich der Risskorrosion in RDB-Stahlen
bei Systembedingungen (Temperatur/Belastung/\Werkstoff) unter denen bei der NWC-
Fahrweise die ASME XI SwRK- und die BWR VIP 60 SpRK-Grenzkurven als nicht konservativ
befunden wurden.

- Untersuchung zum Einfluss des Korrosionspotentials auf das SwRK-Risswachstum.

- Teilnahme am internationalen ICG-EAC-Ringversuch zur Risskorrosion in Nickel-Basis-
Legierungen (Alloy 600/Inconel 182) unter SWR- und DWR-Bedingungen (2003-2005, 22
Institutionen aus USA, Europa und Asien)

Die ersten Punkte stellen eine Vertiefung der bisherigen Erkenntnisse dar und sind aus der Sicht
der HSK relevant fur die Beurteilung des Zustandes von nicht austauschbaren Komponenten des
Primarkreises im Bereich der Auslegungsbasis oder Auslegungsbasis Uberschreitend. Ein
Schweizer Kernkraftwerk betreibt seit 2 Jahren eine HWC-Fahrweise, kombiniert mit der
Einspeisung von Edelmetallen. Ein zweites Kernkraftwerk ist in der Phase der Evaluation. Der
Einfluss dieser Fahrweise auf die Integritat der ferritischen Bauteile ist noch wenig abgeklart.

Die Teilnahme am internationalen ICG-EAC-Ringversuch ist fur die HSK im Zusammenhang mit
den verschiedenen aufgetretenen Schadensfallen an Primarkomponenten von hoher Wichtigkeit.
Insbesondere im Bereich der Mischnéhte an den RDB-Stutzen mit Nickelbasislegierungen (Alloy
600 / Inconel 182) und an den Durchfohrungen im Deckel der Druckgefasse. Mit diesem Programm
kann sichergestellt werden, dass die internationale Erfahrung und damit der Stand von
Wissenschaft und Technik der HSK zuganglich und bekannt sind.



Jahresbericht 2002, 15. Dezember 2002

RIKORR

RISSKORROSION IN DRUCKFl:.:JHRENDEN FERRITISCHEN
KOMPONENTEN DES PRIMARKREISLAUFES VON SWR

Autor und Koautoren H.P. Seifert, S. Ritter, U. Ineichen, U. Tschanz, B. Gerodetti
beauftragte Institution Paul Scherrer Institut

Adresse Paul Scherrer Insitut, CH-5232 Villigen PSI

Telefon, E-mail, Internetadresse 056 310 44 02, hans-peter.seifert@psi.ch, www.psi.ch

BFE Projekt-/Vertrag-Nummer 37689 /77428

Dauer des Projekts (von - bis) 01.01. 2000 bis 31.12. 2002

ZUSAMMENFASSUNG

Im Rahmen des vorliegenden Forschungsprojektes wird das Risskorrosionsverhalten von ferritischen
Reaktordruckbehalter(RDB)-Stéhlen (unbeeinflusster Grundwerkstoff und Wérmeeinflusszonen (WEZ)) und von RDB-
Schweissgutwerkstoffen  unter transienten und stationdren  Siedewasserreaktor(SWR)-Betriebsbedingungen
experimentell untersucht. Die Versuche unter konstanter Last und monoton ansteigender Last mit konstanter Lastrate
sowie bei niederfrequenter zyklischer Belastung mit Bruchmechanikproben in sauerstoffhaltigem Heisswasser bei
Temperaturen zwischen 150 und 288 °C lieferten folgende Ergebnisse:

Dehnungsinduzierte Risskorrosion (DRK) und Schwingrisskorrosion (SWRK): Als wesentliche Einflussparameter
wurden das Korrosionspotential (ECP), der Sulfat-Gehalt und die Temperatur der Umgebung, der Schwefel-Gehalt des
Stahls sowie die Belastungsgeschwindigkeit und —héhe identifiziert. Die DRK-Anfélligkeit nimmt mit ansteigendem
ECP, Sulfat-Gehalt der Umgebung und Schwefel-Gehalt des Stahls zu. Unter stark oxidierenden Bedingungen (ECP >
100 mVswe) wurde in allen Werkstoffen (RDB-Grundwerkstoff und Schweissgut) ein Maximum der DRK-Anfalligkeit bei
mittleren Temperaturen (~200 - 250°C) und sehr niedrigen Dehnraten (106 — 5.10-°s') beobachtet. Die DRK-
Risswachstumsraten waren fiir alle Werkstoffe sehr ahnlich und nahmen mit ansteigender Dehnrate und ansteigender
Temperatur bis zu einem Maximum bei 250 °C zu. Das Maximum der DRK-Anfalligkeit bei mittleren Temperaturen wird
auf die Dynamische Reckalterung (Dynamic Strain Ageing, DSA) dieser Stahle zuriickgefihrt. Das DSA-Verhalten und
der Gehalt an interstitiell geldstem Stickstoff und Kohlenstoff kénnen demnach ebenso wichtig sein wie der Schwefel-
Gehalt dieser Stéhle. In zyklischen Versuchen wurde unter stark oxidierenden Bedingungen (ECP > 100 mVswe) fir
alle Temperaturen und Werkstoffe eine Zunahme des SwRK-Rissfortschritts pro Zyklus mit abnehmender
Belastungsfrequenz beobachtet. Stabiles, stationdres SwRK-Risswachstum wurde bis hinab zu sehr niedrigen
Frequenzen von 105 Hz festgestellt. Die SwRK-Risswachstumsraten waren fiir alle Werkstoffe sehr ahnlich und
nahmen mit ansteigender Temperatur bis zu einem Maximum bei 250 C zu.

Konservativitdt der Regelwerke: Die ASME XI Ermidungsrisswachstums-Grenzkurven des ASME BPV
Regelwerks konnen bei niederfrequenter, zyklischer Belastung (< 102 Hz) unter simulierten SWR-Bedingungen
sowohl in RDB-Grund- als auch Schweissgutwerkstoffen deutlich Gberschritten werden und sind deshalb im
Gegensatz zu hohen Belastungsfrequenzen nicht konservativ. Diese niederfrequenten Belastungen sind
charakteristisch fir Anfahr- und Abfahrvorgénge sowie fiir spezielle Betriebszustande mit Temperatur-
schichtungsph@nomenen. Fiir eine bessere Bewertung sind weitere Experimente bei niedrigerer Belastungshéhe
und insbesondere genauere Informationen zu den wasserchemischen und lokalen thermomechanischen
Randbedingungen  unter  diesen Betriebsbedingungen  notwendig. Die BWR VIP 60
Spannungsrisskorrosions(SpRK)-Grenzkurven fiir das SpRK-Risswachstum unter stationdren SWR-Bedingungen
kénnen sowoh! bei kleinen Lastfluktuationen (,Ripple Loading") als auch bei mittleren Temperaturen (200 — 250°C)
fir RDB-Stéhle, die eine ausgeprégte DSA-Anfalligkeit zeigen, tiberschritten werden. Die Grenzkurven sind deshalb
auf ihre Giltigkeit fiir RDB-Schweissnahte und WEZ und insbesondere fiir den Speisewasserstutzen (T ~ 220 - 270
°C, kleine Lastfluktuationen nicht ausschliessbar) zu (iberpriifen. Fir den RDB-Grundwerkstoff im stationaren SWR-
Leistungsbetrieb (T ~ 270 — 290°C, ~ statische Belastung) sind die SpRK-Grenzkurven durch umfassende
Laborexperimente bestétigt.




1. Projektziele

1.1 Technischer Hintergrund

Sicherheit und Lebensdauer von Leichtwasserreaktoren (LWR) werden massgeblich durch die
Strukturintegritat des Reaktordruckbehélters (RDB) bestimmt. Neben Ermldung und Strahlenversprédung ist
auch die Risskorrosion als relevanter Alterungsmechanismus fiir den RDB zu betrachten. Die Gewahrleistung
eines sicheren Anlagenbetriebes setzt eine genaue Kenntnis der Systembedingungen voraus, die zur
Risskorrosion fiihnren konnen. Zuverlassige quantitative Daten zur Initierung und zum Wachstum von
Korrosionsrissen sowie ein genaues Verstandnis der zugrundeliegenden Mechanismen sind wesentlich fr
eine genaue Bewertung der maglichen Auswirkungen der Risskorrosion auf die RDB-Strukturintegritét und fiir
die Definition von gezielten Abhilfe- und Gegenmassnahmen.

Basierend auf der dusseren mechanischen Belastung lassen sich drei Grundtypen des korrosionsgestitzten
Risswachstums (EAC) unterscheiden, die sich nach Tabelle 1 den verschiedenen LWR-Betriebsbedingungen
zuordnen lassen [1].

Korrosionsgestitzries Risswachstum (EAC)
SpRK DRK SwRK
. \ . Dehnungsinduzierte Schwingungsriss-
Mechanismus | Spannungsrisskorrosion Risskarrosion i
dynamisch zyklisch
Belastungsart statisch (monoton ansteigend oder (nieder- ader
sehr niederzyklisch) hochzyklisch)
LWR Belriets- stationdarer Anfahr-tAbfabrvorgdnge | thermische Ermidung
bedingungen Leistungsbetrieb Temperaturschichtung Temperaturschichtung
e e [BWR VIP 50 weitgehend ausstehend ASME 1l und X1
Charaklerisiarung Disposition Lines
; SpREN RIKORR
Projekte am PSI CASTOC CASTOC CASTOC

Tabelle 1: Risskorrosionsarten in niedriglegierten Stahlen unter SWR-Bedingungen.

Félle von betrieblichen Rissbildungen durch korrosionsgestiitztes Risswachstum in druckfiihrenden
ferritischen Komponenten waren in der Vergangenheit relativ selten. Die Schadensfélle traten meist in
Siedewasserreaktoren (SWR) und nur sehr selten in Druckwasserreaktoren (DWR) auf [2]. Am h&ufigsten
betroffen waren Rohrleitungen, selten Druckbehélter und extrem selten Reaktordruckbehélter [2]. In den
meisten dieser Falle waren sowohl dynamische mechanische Zusatzbeanspruchungen (z. B. durch Tempe-
raturschichtungsph@nomene, Temperatur- und Druckzyklen wahrend transienter Betriebsbedingungen, z.B.
Anfahr-/Abfahrvorgange) als auch oxidierende Umgebungsbedingungen involviert [2]. Die aufgetretenen Falle
werden der DRK oder der niederzyklischen SwRK zugeordnet [1, 3]. Unter stationdren SWR-
Normalbetriebsbedingungen, d. h. bei vorwiegend statischer mechanischer Belastung von Behaltern und
Rohrleitungen und hoher Reinheit des Speise- und Reaktorwassers, wurde bislang kein
Korrosionsrisswachstum beobachtet [1 - 3].

Umgebungseffekte sind in den fiir die Ermiidungsauslegung und -liberwachung geltenden und angewandten
kerntechnischen Regelwerken bisher nicht direkt (ASME-Code Il zur Rissinitiierung) oder nur zum Teil (ASME
Code Xl zum Risswachstum) berlicksichtigt. Neuere Untersuchungen zeigen aber, dass unter gewissen
betriebsrelevanten Kombinationen aus Umgebung, Belastung und Werkstoff die Grenzkurven in den
entsprechenden Regelwerken nicht immer konservativ sind [4 - 11]. Dennoch decken die Regelwerke die
meisten Betriebszustéande auch bei Berlcksichtigung maglicher Umgebungseffekte konservativ ab und waren
in der Vergangenheit auch recht erfolgreich im Vermeiden von Ermiidungsschaden. Sowohl die
Betriebserfahrung [12] als auch neuere Laboruntersuchungen [13] deuten darauf hin, dass zumindest
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Anlagenzustande, bei denen es zu Temperaturschichtungsphanomenen in Behélterstutzen und den angren-
zenden Rohrleitungen kommen kann, sowie gewisse Anderungen von Betriebszustanden (wie z. B. das
Anfahren und Abfahren einer Anlage) durch die Regelwerke nichtimmer konservativ abgedeckt sind.

Bei den fiir diese Betriebszustande charakteristischen mittleren Temperaturen (120 - 290 °C), niedrigen
Belastungsfrequenzen (< 10-3 Hz) und fiir den SWR charakteristischen hohen Korrosionspotentialen liegen zur
Zeit keine oder nur stichprobenhafte DRK- und SwRK-Risswachstumsdaten vor. Aufgrund der in diesem
Temperatur-/Belastungsgeschwindigkeitsbereich in diesen Stahlen beobachteten Dynamischen Reckalterung
(DSA) kann eine im Vergleich mit dem RDB-Grundwerkstoff erhéhte Anfélligkeit von Schweissnéhten und
ihrer Warmeeinflusszonen gegeniiber DRK und SWRK nicht ausgeschlossen werden [14 - 16]. Am PSI wurde
deshalb ein neues Risskorrosionsprojekt gestartet, um diese bestehenden Wissensliicken und Unsicherheiten
zu beseitigen und die tatsachlich vorhandenen Sicherheitsmargen besser abschatzen zu kénnen.

1.2 Zielsetzungen und Arbeitsprogramm des Forschungsvorhaben

Im Rahmen des vorliegenden Forschungsprojektes wird das Risskorrosionsverhalten von ferritischen RDB-
Stahlen unter transienten SWR-Betriebsbedingungen experimentell untersucht. Im Vordergrund steht die
Ermittlung belastbarer DRK-Risswachstumsraten, die fiir Sicherheits- und Strukturintegratsbewertungen
verwendet werden konnen. Neben verschiedenen RDB-Stéhlen mit unterschiedlichen Schwefel- und
Aluminium-Gehalten wird insbesondere das Risskorrosionsverhalten der Umfangsschweissnaht eines nicht
eingesetzten RDB (Biblis C, PWR, 1200 MWe, Fertigung 1976) und ihrer Warmeeinflusszone (WEZ)
untersucht. Die hinsichtlich der DRK besonders kritischen Korrosionssystembedingungen werden mittels einer
Parametersensitivitatsstudie identifiziert. Dies erméglicht es, kritische Komponenten und Betriebszusténde
herauszufinden, die nicht durch die geltenden Regelwerke zur Ermiidungsauslegung und —lberwachung
konservativ abgedeckt sind.

In einem zweiten Teil ist vorgesehen, die offenen Fragen zur SpRK abzuklaren. Im Vordergrund steht dabei
die SpRK-Anfélligkeit von RDB-Schweissnaht und WEZ im transientenfreien SWR-Dauerbetrieb.
Abschliessend werden der Einfluss der Temperatur und die mdglichen Auswirkungen von kleinen
Lastfluktuationen infolge Druck- und Temperaturschwankungen auf das SpRK-Risswachstum bei (iberwiegend
statischer Belastung (,Ripple Loading“) untersucht.

1.3 Zielsetzungen und Arbeitsprogramm fiir 2002

Die wesentlichen Zielsetzungen und geplanten Arbeiten fiir das Jahr 2002 umfassten [17 - 19]:

- Abschluss der Parametersensitivitatsstudie zum Einfluss von Temperatur und Belastungsgeschwindigkeit
auf das EAC-Risswachstumsverhalten mit Proben der Wé&rmeeinflusszone (WEZ) der Biblis C
Umfangsschweissnaht (Kap. 2.1.4 und 2.1.5).

- e Charakterisierung der SpRK-Anfélligkeit der WEZ bei verschiedenen Temperaturen (Kap 2.1.6).

- SpRK-Versuche unter konstanter Last und mit kleinen Lastfluktuationen (,Ripple Loading®) bei
verschiedenen K-Werten im Temperatur-Bereich maximaler SpRK-Anfélligkeit unter realitatsnahen
wasserchemischen Bedingungen (Kap. 2.1.6)

- ldentifikation der fir die Risskorrosion relevanten, transienten SWR-Betriebszustdnde und kritischen
Komponentenbereiche und Ausarbeitung von Schlussfolgerungen und Empfehlungen beziiglich
Regelwerken und Kraftwerksbetrieb (siehe Abschlussbericht [20]).

- Konferenzbeitrége:

- ICG-EAC 2002 (April 2002, Lyon, Frankreich) [21, 22].
- NACE Corrosion 2002 (April 2002, Denver, USA) [23].
- 1CC 2002 (September 2002, Granada, Spanien) [24].
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2. Durchgefiihrte Arbeiten und erreichte Ergebnisse
2.1 Experimentelle Parameterstudie zur Risskorrosion

2.1.1 Untersuchte Werkstoffe

In den Experimenten wurden fiinf verschiedene niedriglegierte RDB-Stahle sowie eine Schweissnaht von
einem nicht in Betrieb gesetzten RDB (Biblis C, DWR, 1200 MWe, 1976) untersucht (Tabelle 2 - 4). Diese
Stahle werden weltweit und in schweizerischen Kernkraftwerken in druckumschliessenden Komponenten
eingesetzt.

S-Gehalt -
Werkstoff Bez. MNorm [Gew. %] Wirmebehandlung
20 MnMoMi 5 5 Hertung: 310 - 820 "CrH6 h WG
= 54 508 Class 2 a |KTA320111 D004 Anlassen: 640 - B50 "C /8.5 h { OK
SA 508 Class 2 Hartung: 200° CF 8 h F WQ
=22 MiMoCr 37 b ASME 0.004 Anlassen: 800 "C /9 h i Luft

Mormalsierung: 915°C 12 h Lok
Hérturig: 860 “Cf 12 h H WG
G ASME 0.018 Anlassen: 660 "C M12h ! 0K
Spannungsarmglihung: 510°Cl40h 0K
330" CHM2R/OK 350°CHZh/OK

Hirtung: 830 - 900 "C! 6.83 h / WQ

5A 533 BClass 1
= 20 MnMoMi 3 5

22 NiMoCr 3 7 d |KTAZ2Z0MA 0.007 Anlassen: G40 - 650 "C 11725 h/ Lukt
= 54 508 Class 2 "
Spannungsarmglihung®
RDB-Schweissnaht "Spannungsarmglihung:
53 NiMo 1 e |KTAZIZ0MA 0.007 540 - 555 "C/59 h/465°C /590 -810° C/

21 h 465 "C /5380 -8053°C F11.25 h{ Luit

Hairturg: $00°CH 8 h FWa
Anlassen: §50 "C F 34 h ¢ Luft !

20 MnMoNiSS | ¢ |ktaz2011)| 0015 660 °C/ 14 h/ Luft

= 54 508 Class 2 )
Spannungsarmglihbung:
S50°C /465 h/8D0°C /8 h/ Luft
WEZ der Spannungsarmglihbung:
RDB-Schweissnaht " ' '
N sy { : . “
29 NiMoCr3 T g |KTA22011 | 0.007 540 - 5355°C/30 h a5 °C /500 -610" CJ

21 h 465 "C /580 -605°C F11.25 h{ Luft

WG abgeschreckt in Wasser O abgeklh® im Ofen

Tabelle 2: Verwendete Werkstoffe.

Die chemische Zusammensetzung, Mikrostruktur und mechanischen Eigenschaften der untersuchten Stahle
erfiillen die Anforderungen der entsprechenden kerntechnischen Regelwerke und Normen (KTA, ASME-BPV)
fir die druckfiihrenden Komponenten des Primarkreislaufes von LWR [1]. Im wesentlichen unterscheiden sich
die untersuchten Stéhle in ihren Aluminium- und Schwefelgehalten bzw. in ihrer DSA-Anfalligkeit und ihrem
Gehalt an MnS-Einschliissen, die das Risskorrosionsverhalten massgeblich beeinflussen kénnen [14, 25, 26].
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Werkstoff C Si Mn P Cr Mo Ni V

20 MnMoNi 55| a] 021 ] 025 | 1.26 | 0.004 0151 0.5 | 0.77 | 0.008
SAS508Cl.2 |b] 021] 027 | 0.69 | 0.005 0.38 | 063 | 0.78 | 0.006
SA533BCL1|c| 025]024] 142 | 0.006 012 ] 0.54 | 0.62 | 0.007
22 NiMoCr37 |d]0.215] 0.20 | 0.91 | 0.008 042 ] 0.53 | 0.88 | 0.007
Schweissnaht | e | 0.054 | 0.17 | 1.19 | 0.013 0.04 |1 0.55 ] 0.94 | 0.006
20MnMoNi55 | f] 026 | 0.32 | 1.44 | 0.016 0151 0611063 ] 002
WEZ g10215] 020 | 0.91 | 0.008 042 ] 053 | 0.88 | 0.007

Tabelle 3: Chemische Zusammensetzung (in Gew.%).

Raumtemperatur 288 °C
Werkstoff Reo. Rin As z Reo.
[MPa] | [MPa] [%] [%] [MPa]
20 MnMoNi 55 | a 485 648 19.3 721 418
SAS508CI.2 |b] 448 611 17.9 71.0 396
SAS533BCL1 | c| 456 605 234 59.9 412
22 NiMoCr37 | d | 467 600 17.3 71.9 400
Schweissnaht | e | 492 592 17.4 73.3 430
20 MnMoNi55 | f 508 664 20 61 439
WEZ g - - - - 640"

Tabelle 4: Mechanische Eigenschaften (Zugversuch DIN 50145, B5X50 Proben). Mittelwerte von Zugproben in T- und L-
Richtung und % T bis % T-Lage. (Rro2: Streckgrenze, Rm: Zugfestigkeit, As: Bruchdehnung, Z: Einschnirung, *: mit
instrumentierter Harte-messung in der Mitte der WEZ).

DSA-Verhalten der RDB-Stahle:

Das DSA-Verhalten der eingesetzten RDB-St&hle wurde mittels langsamen Zugversuchen bei verschiedenen
Temperaturen und Dehnraten sowie durch Messung der inneren Reibung eingehend charakterisiert. Die
Ergebnisse  dieser Untersuchungen und der Zusammenhang zwischen der DSA- und
Risskorrosionsanfélligkeit sind in einem PSI-Bericht [27] detailliert diskutiert. Eine ausgeprégte DSA-
Anfalligkeit kann insbesondere bei mittleren Temperaturen (180 - 270 °C) und langsamen
Dehnraten/niedrigen Belastungsfrequenzen zu einer Erhéhung der Risskorrosions-Anfélligkeit filhren. Alle
untersuchten Stahle zeigten charakteristische Merkmale der DSA, wenn auch in unterschiedlichem Ausmass.
Die in Zugversuchen beobachtete DSA-Anfalligkeit nahm dabei in folgender Reihenfolge der Materialien zu: d,
e, C, a, b. Figur 1 zeigt, wie die Brucheinschniirung Z in Zugversuchen (als Mass fiir die Duktilitat) im DSA-
Bereich bei 250 °C bei einer Reduktion der Dehnrate von 103 auf 10 s fir alle Werkstoffe deutlich, aber
unterschiedlich  stark abnahm (negative Dehnratenabhangigkeit). Die relative Abnahme der
Brucheinschniirung ist ein direktes Mass fiir die DSA-Anfélligkeit und den Dukfilitdtsverlust infolge DSA der
untersuchten Werkstoffe.
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\? zunehmende DSA-Anfalligkeit
o 189 b zunehmender Duktilitatsverlust
-16 -
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AS08CL 2 20MnMoNi55 AS33B CL 1 Schweissgut 22 NiMoCr37

Material

Figur 1: Vergleich der DSA-Anfélligkeit der eingesetzten RDB-Stéhle. Die relative Abnahme der Brucheinschnirung Z in
Zugversuchen bei 250 °C bei einer Reduktion der Dehnrate von 10-3 auf 105 s ist ein gutes Mass fiir die DSA-
Anfalligkeit der Werkstoffe.

Mikrostruktur der RDB-Stahle (Grundwerkstoff):

Die RDB-Stéhle a, ¢, d und f besitzen eine granulare bainitische Mikrostruktur mit einer mittleren Korngrésse
(ehemalige Austenitkdrner) von 10 bis 20 um. Legierung b besitzt eine gemischte bainitisch/ferritisch-
perlitische Mikrostruktur mit einer mittleren Korngrésse von 20 pm. Die raumliche Verteilung der
Mangansulfideinschllisse ist bis auf Legierung f in allen Grundwerkstoffen homogen. Der RDB-Stahl f
hingegen zeigt sowohl ausgeprégte, banderformige Schwefel-Segregationszonen sowie viele lokale Stellen
mit Clustern von MnS-Einschliissen. Der lokale Schwefel-Gehalt variiert in diesem Material dementsprechend
sehr stark zwischen 0.003 und 0.053 Gew.% S. Eine solch inhomogene Schwefelverteilung ist durchaus
charakteristisch fur éltere RDB (< 1970), insbesondere in sehr dickwandigen Komponentenbereichen.

Mikrostruktur von Schweissgut und Warmeeinflusszone der Biblis C Schweissnaht:

Die Schweissnaht, der RDB-Grundwerkstoff sowie dessen Warmeeinflusszone wurden am PSI eingehend
metallographisch und metallurgisch charakterisiert. Die Ergebnisse der chemischen Analysen, der
metallographischen Untersuchungen (Schwefelalbdriicke, Gefiigeanalysen mittels Lichtmikroskopie und REM,
Mikrohartemessungen), der Werkstoffpriifungen (Zugversuche, Harteprifung, Kerbschlagversuche) und der
Eigenspannungsmessungen (Neutronen- und Réntgendiffraktometrie) sind in einem PSI-Bericht [25]
zusammengestellt. In Tabelle 5 sind die wichtigsten Merkmale von Schweissgut, WEZ und RDB-
Grundwerkstoff miteinander verglichen.

Aufgrund der fiir Schweissnahte typischen extrem feinen Verteilung von sehr kleinen, kugelférmigen MnS-
Einschliissen wurden in der Vergangenheit den RDB-Schweissnéhten ein besseres Risskorrosionsverhalten
als dem RDB-Grundwerkstoff zugeordnet. Der tiefe Aluminium-Gehalt im Schweissgut (hier 0.00563 Gew.% Al)
flihrt aber zu einem erhdhten Gehalt an interstitiell, d. h. auf Zwischengitterplétzen, geldstem, ,freiem*
Stickstoff, der nicht in Form von Aluminiumnitriden oder Carbonitriden gebunden ist und somit auch zu einer
ausgepragteren DSA-Anfélligkeit. Ebenso kénnen in gewissen Bereichen der Schmelzlinie/lWEZ, abhéngig von
der thermischen Geschichte und Warmebehandlung, eine erhéhte Konzentrationen an freiem Kohlenstoff und
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Stickstoff auftreten. Als Folge kann zumindest bei gewissen Kombinationen von Temperatur und
Belastungsgeschwindigkeit eine gegentber dem Grundwerkstoff deutlich erhdhte EAC-Anfalligkeit der
Schweissnaht und der WEZ nicht ausgeschlossen werden [3, 26, 27]. Zudem besteht fir den aufgehéarteten
Bereich der Grobkornzone der WEZ die Mdglichkeit fiir eine Anfélligkeit auf trans- oder interkristalline,
wasserstoffinduzierte SpRK bei Temperaturen unterhalb von 200 °C [27, 33].

Die Vielzahl beobachteter Gefligevarianten und der starke Gefiigegradient im Bereich der Schmelzlinie/WEZ
erfordern das Testen einer Vielzahl verschiedener Probenlagen und -orientierungen aus unterschiedlichen
Regionen der Schweisslinie/lWEZ. Die geringe Ausdehnung von gewissen kritischen Regionen im Bereich der
Schmelzlinie/WEZ macht zusétzlich die Verwendung spezieller Probenformen mit Rundkerben notwendig.

Parameter Schweissgut Schmelzlinie | WEZ Grundwerkstoff
Material 53 MikMo 1 22 NiMoCr3 7
3 0.007 Gew.% 0.007 Gew %
Al 00053 Gew % 0.018 Gew %
C 0.054 Gew. 0.215 Gew %
Mirei 16 ppm 3 ppm
Waiter Bereich von
Mikrostruktur forritisch Mikrostrukturen: bainitisch
CGWEZ, ICWEZ, ...
Forngrisse <8 um 10— 20 um
" Sehr klein, fein- Klein, sphirisch —
MnS-Binschitsse dispers, sphansch gross, ldnalich
Rp .[EE.S ) 470 MPa B40 MPa (Mitte der WEZ) 400 MPa
T-Drientierung
Hirte 210 = 280 HV 0.0%3 240 = 300 HV 0.03 200 - 220 HV 0,03
210 — 240 HV 1 190 - 320 HW 1 170 — 200 HW 1
DsA Ja, schwach Ej Ja, schwach
Bamarkun Ausdehnung: 2 — 4 mm
d Eigenspannung < 40 MPa

Tabelle 5: Vergleich der wichtigsten Merkmale von Schweissgut, Warmeeinflusszone und Grundwerkstoff der Biblis C
Umfangsschweissnaht.

Die gemessenen Eigenspannungen sind aufgrund der langen Spannungsarmgliihung knapp unterhalb der
Anlasstemperatur sehr klein. Die maximal gemessene Normalspannung betrug 40 MPa und liegt damit um
eine Gréssenordnung unterhalb der durch die &ussere Belastung in den Versuchen hervorgerufenen
Nennspannung im Probenligament. Ein dominanter Einfluss der Eigenspannungen auf das
Korrosionsrisswachstum wird deshalb bei diesen hohen Belastungen nicht erwartet und auf eine
Berlicksichtigung der Eigenspannung kann deshalb verzichtet werden.

2.1.2 Lage und Orientierung der WEZ- und Schweissgutproben

Die Lage und Orientierung der Schweissgut- und Warmeeinflusszonenproben sind in Figur 2 und 3 dargestellt.
Beim Schweissgut kamen Proben mit der Orientierung TL (Risswachstumsrichtung in Umfangsrichtung) und
LT (Risswachstumsrichtung in axialer Richtung) zum Einsatz. Die Rissflache und -I&nge erstreckte sich dabei
Uber mehrere Schweissraupen und umfasste deshalb an einigen wenigen Lokalitdten auch den
rekristallisierten Grenzbereich zwischen zwei Raupenlagen. Bei der TS- und TL-Orientierung der WEZ-Proben
verlduft der Riss entlang der WEZ in Dicken- bzw. Umfangsrichtung. Es wurde versucht, den Schwingriss an
Luft mdglichst in die Nahe der Hartespitze im Bereich der Grobkornzone der WEZ zu legen. Da die
WEZ/Schmelzlinie aufgrund der einzelnen Schweissraupen und dem leichten Einbrand einen wellenférmigen
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Verlauf zeigt, lag der Schwingriss nicht in jedem Fall vollstandig (iber die ganze Probenbreite und die ganze
Risslange in der Mitte der WEZ. In gewissen Bereichen lagen Teile des Risses auch in der Schmelzlinie oder
am Rand der WEZ im subkritischen Bereich (maximale Temperatur beim Schweissen Tma < Ac1).

A

Oberer Mittelschuss CD
Grundwerkstoff

Schweissgut

Sunsamerq
Aasuduuf

LT:288 °C || LT: 250 °C
TL: 150 °C || TL: 200 °C

AJIASUISSNY

Unterer Mittelschuss

L S Grundwerkstoff ; 5cm "

Figur 2: Lage und Orientierung der Schweissgutproben.
2.1.3 Versuchsdurchfiihrung

Da die Versuchsdurchfiihrung und —auswertung sowie der Messaufbau im Rahmen des BFE-Jahresberichtes
2000 [28] und in einem PSI-Bericht [29] detailliert beschrieben sind, werden im folgenden nur die
wesentlichsten Aspekte kurz beschrieben. Das Risskorrosionsverhalten der verschiedenen Stahle wurde in
Versuchen unter konstanter Last (SpRK) und in Versuchen mit langsam monoton ansteigender oder
niederzyklischer Last (DRK, SwRK) in modernen Heisswasserkreisldufen unter simulierten SWR/NWC-
Bedingungen in sauerstoffhaltigem Heisswasser bei einer Temperatur von 150 bis 288 °C experimentell
untersucht. Belastungsbedingungen und Wasserchemie (Sulfat- und Sauerstoffgehalt) wurden hierbei gezielt
variiert. Die Untersuchungen wurden mit 25 mm dicken bruchmechanischen Kompaktzugproben (1T-C(T))
durchgefihrt, die hauptséachlich in T-L- oder L-T-Richtung (entsprechend ASTM E 399) gefertigt wurden. Vor
dem Versuchsbeginn wurden die Proben bei Raumtemperatur in Laborluft mit einem Schwingriss definierter
Lange versehen. Alternativ wurden fiir WEZ-Proben auch Kompaktzugproben mit Rundkerben [30] anstelle

des Schwingrisses verwendet.

A

Oberer Mittelschuss
Grundwerkstoff CD

TL:150 °C TL:200°C

AJIASUASSNY
Sunrameld
AIsuduuf

Schweissgut

15:250°C O
T
O TL: 288 ¢

Unterer Mittelschuss
L S Grundwerkstoff %

Figur 3: Lage und Orientierung der WEZ-Proben.
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Die Heisswasserkreislaufe mit Autoklaven mit integrierten elektromechanischen Zugmaschinen erlaubten es,
die im Betrieb auftretenden mechanischen, thermischen und wasserchemischen Bedingungen realitatsnah zu
simulieren. Das Autoklavenvolumen von 10 Liter wurde 3 bis 4-mal pro Stunde ausgetauscht. Dies ist zur
Aufrechterhaltung konstanter wasser- und elektrochemischer Bedingungen ausreichend. Im Bereich der Probe
betrug die Strémungsgeschwindigkeit einige mm/s. Sauerstoffgehalt, Leitfahigkeit, Durchfluss, Druck und
Temperatur wurden im Vorlauf- und Ricklauf des Niederdruck-/-temperaturkreislaufs kontinuierlich gemessen.
Zusétzlich wurde im Hochdruck-/-temperaturbereich Last, Temperatur, Druck, Korrosions- und Redoxpotential
erfasst.

Der gewinschte Sauerstoffgehalt und die Leitfahigkeit wurden tber die Messwerte im Vorlaufwasser durch
abwechselndes Einblasen von Argon und eines Argon/Sauerstoff-Gemisches bzw. durch die Zudosierung von
0.02 molarer wéssriger Na;SOsLosung zum hochreinen Heisswasser (< 0.06 uS/cm) eingestellt. Die
Sulfatkonzentration betrugt zwischen < 1 ppb (k < 0.06 uS/cm) und 365 ppb (x = 1.0 uS/cm). Das
Korrosionspotential wurde durch die Konzentration an geldstem Sauerstoff eingestellt. Das
Korrosionspotential der Proben und das Redox-Potential der Umgebung (Pt-Elektrode) wurden kontinuierlich
mit einer externen Ag/AgCl-Referenzelektrode mit einem digitalen Multimeter mit hoher Eingangsimpedanz (>
10 Q3) gemessen [31].

Das Risswachstum wahrend des Versuches wurde mit der Gleichstrompotentialsonde (DCPD) verfolgt. Fiir
die Gleichstrompotentialsonde wurde experimentell eine Auflésungsgrenze von 5 um ermittelt [29]. Nach dem
Versuch wird das Risswachstum fraktographisch mit dem Rasterelektronenmikroskop ausgemessen und die
kontinuierlichen Messungen, falls notwendig, mit Hilfe der fraktographischen Ergebnisse korrigiert [29]. Bei
gleichmé&ssigem Risswachstum Uber die gesamte Probenbreite unterschieden sich die Ergebnisse der DCPD
und der Fraktographie um weniger als 5 %.

2.1.4 Dehnungsinduzierte Risskorrosion (DRK)

Der Einfluss von Beanspruchungsgeschwindigkeit, Umgebung (ECP, Sulfat, Temperatur) und Werkstoff
(Schwefel-Gehalt, Mikrostruktur) auf die DRK-Rissinitierung und das DRK-Risswachstum wurde im Rahmen
einer Parameterstudie in Versuchen mit langsam, monoton ansteigender Last mit konstanter Lastrate (,Slow
Rising Load“ (SRL) Tests) untersucht. Im BFE-Jahresbericht 2000 [28] wurde eingehend diskutiert, wie die
DRK-Anfélligkeit und das DRK-Risswachstum niedriglegierter RDB-Stéhle in sauerstoffhaltigem Heisswasser
durch das synergistische Zusammenwirken von Beanspruchungsgeschwindigkeit, Umgebung (ECP, Sulfat)
und des Schwefel-Gehaltes des Stahls kontrolliert werden. Der Einfluss der Temperatur und der DSA wurde
im BFE-Jahresbericht 2001 [32] vertieft behandelt. Im folgenden sollen deshalb nur die neuen Ergebnisse zum
Einfluss der Materialeigenschaften in Abhangigkeit von Temperatur, Beanspruchungsgeschwindigkeit und
Umgebung ph@nomenologisch diskutiert werden. Eine zusammenfassende Darstellung und mechanistische
Interpretation der Ergebnisse befindet sich im Zwischen- [27] und Abschlussbericht [30].

2.1.4.1 Einfluss der Mikrostruktur und des Warmebehandlungszustandes

Der Einfluss der Mikrostruktur (Grundwerkstoff des Biblis C RDB-Mittelschusses, Schweissgut und
Warmeeinflusszone der Biblis C Umfangsschweissnaht) und des Warmebehandlungszustandes (normalisiert,
gehértet, gehartet und angelassen) wurde in Heisswasser mit einem Sauerstoff- und Sulfatgehalt von 8 ppm
bzw. 65 ppb bei einer Temperatur von 288 °C im Beanspruchungsgeschwindigkeitsbereich maximaler DRK-
Anfalligkeit untersucht. Die Eigenschaften der unterschiedlichen Gefiigezustdnde sind in Tabelle 5 und 6
verglichen.

Einfluss der Mikrostruktur:

Die Abbildung 4 zeigt den Einfluss der Mikrostruktur auf die DRK-Rissinitiierung und das DRK-Risswachstum.
Zu Vergleichszwecken sind entsprechende Ergebnisse mit dem RDB-Stahl SA 533 B Cl. 1 (Legierung c) mit
einem hohem Schwefel-Gehalt von 0.018 Gew.% S bei unterschiedlichen Beanspruchungsgeschwindigkeiten
unter ansonsten identischen Bedingungen eingetragen. Der niedrigste Rissinitierungswert Ki; wurde in der
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Warmeeinflusszone beobachtet, gefolgt vom Grundwerkstoff d (bainitische Mikrostruktur) und dem Schweiss-
gut e (ferritische Mikrostruktur). Der Biblis C Grundwerkstoff (bainitisch, 0.007 Gew.% S) zeigt einen vergleich-
baren Rissinitiierungswert Ki; wie der RDB-Stahl SA 533 B CI. 1 mit deutlich hdherem S-Gehalt. Im Gegen-
satz zur DRK-Anrissanfalligkeit ist das DRK-Risswachstumsverhalten nach erfolgter Rissinitiierung bei 288°C
unter stark oxidierenden Bedingungen (+150 mVswe) sehr ahnlich. Die DRK-Risswachstumsraten aller drei
Gefligezustande liegen dabei innerhalb des Streubandes der Ergebnisse fiir den RDB-Stahl SA 533 B CI. 1.

Die WEZ und das Schweissgut zeigen also bei 288 °C unter stark oxidierenden Bedingungen gegeniiber dem
unbeeinflussten Grundwerkstoff eine deutlich erhdhte bzw. reduzierte DRK-Anrissanfalligkeit, aber ein
vergleichbares DRK Risswachstumsverhalten. Das hohe Korrosionspotential (bzw. der grosse
Potentialgradient im Rissmundbereich) fiihrt zu einer starken Anreicherung der S-Anionen (SO4% im Bulk-
Elektrolyt und S%/HS- infolge der Auflésung der MnS-Einschllisse im Risskanal) im Rissspitzenelektrolyt, so
dass in allen drei Gefuigen der kritische Konzentrations-Grenzwert fir sogenanntes ,High-Sulphur*-Verhalten
uberschritten wird, woraus bei identischer Belastungsgeschwindigkeit ein vergleichbares Risswachstums-
verhalten resultiert. Die gegentber dem Grundwerkstoff reduzierte DRK-Anfalligkeit des Schweissgutes bei
288°C kann wegen dem identischen S-Gehalt und der vergleichbaren (und relativ geringen) DSA-Anfalligkeit
vermutlich auf die giinstige Morphologie der MnS-Einschliisse im Schweissgut (extrem kleine, fein-dispers und
homogen verteilte spharische Einschliisse) zuriickgefiihrt werden. Zur Zeit ist noch unklar, ob die gegeniiber
dem Grundwerkstoff erhéhte DRK-Anrissempfindlichkeit der WEZ primar auf das stark unterschiedliche
Deformationsverhalten in der WEZ (erhdhte Streckgrenze) oder durch eine unterschiedliche DSA-Anfalligkeit
oder Morphologie der MnS-Einschliisse zurlickzufiihren ist, da beide Gréssen fir die WEZ nur schwierig zu
ermitteln und zu quantifizieren sind.
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Figur 4: Einfluss der Mikrostruktur (Grundwerkstoff d, Schweissgut e, WEZ g) auf die DRK-Anrissanfalligkeit (links) und
das DRK-Risswachstum (rechts) in sauerstoffhaltigem Heisswasser (288 °C, 8 ppm Oz, 65 ppb SOs%) bei einer
Rissoffnungsrate von 2 - 3-106mm/s. Zu Vergleichszwecken sind die Ergebnisse mit dem RDB-Stahl ¢ bei
verschiedenen Beanspruchungsgeschwindigkeiten unter ansonsten identischen Bedingungen eingetragen.
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Einfluss des Warmebehandlungszustands/Gefiiges und der Streckgrenze/Harte:

Unterschiedliche Gefiigezustande wurden in dem Stahl SA 533 B CI. 1 mit hohem S-Gehalt (Legierung c)
durch verschiedene Warmebehandlungen erzeugt. Durch Austenitisieren und langsame Abkihlung im Ofen
wurde ein gleichgewichtsnahes ferritsch-perlitisches Geflige eingestellt. Das ferritisch-perlitische Gefiige
besitzt vergleichbare Festigkeitseigenschaften wie das bainitsche Standard-Gefilge der RDB-Stahle. Durch
Austenitisieren und anschliessendes Abschrecken in Wasser ohne Anlasswarmebehandlung wurde ein
martensitisches Gefiige mit sehr hoher Festigkeit und Harte (R, = 960 MPa, 466 HV) erzeugt. Die
unterschiedlichen Geflige und Warmebehandlungen sind in Tabelle 6 miteinander verglichen. Da die
Morphologie der MnS-Einschliisse durch die angewandeten Warmebehandlungen unveréndert bleibt, kann die
unterschiedliche EAC-Anfalligkeit auf die unterschiedliche Mikrostruktur und Streckgrenze zuriickgefihrt
werden.

Legierung c, SA 533 B Cl. 1,0.018 Gew.% S
Parameter Q+T N Q

915 °C/12 h/ 860 °C/12 h/wWQ
635°C/12h/FQ

Warmebehandlung 900 °C /30 min/FQ | 900 °C/ 30 min/WQ

Mikrostruktur bainitisch ferritisch-perlitisch martensitisch

Vickersharte 197 HV10 260 HV10 466 HV10
Rp2 ¢ 411 MPa 577 MPa 960 MPa

Korngrosse 16 um 15 um -

WU abgeschreckt in Wasser, FQ: abgekuhltim Ofen
Tabelle 6: Angewandte W&rmebehandlung und resultierende Gefiige in Legierung c.

Die unterschiedlich wérmebehandelten Proben wurden unter Standardbedingungen (ECP = + 150 mVswe, 8
ppm O, 65 ppb SO4%) bei einer Risséffnungsrate von 2 — 3 - 10-6 mm/s (dK/dt ~ 2 MPa-m'2/h) im Bereich der
maximalen DRK-Anfélligkeit in Heisswasser getestet. Die Abbildung 5 zeigt den Einfluss des
Warmebehandlungszustandes auf die DRK-Rissinitierung und das DRK-Risswachstum. Zu
Vergleichszwecken sind auch  Ergebnisse mit dem Standardgefige bei unterschiedlichen
Beanspruchungsgeschwindigkeiten unter ansonsten identischen Bedingungen eingetragen. Unter langsam,
monoton ansteigender Last wurde im martensitischen Geflige eine deutlich héhere DRK-Anfélligkeit und
héhere DRK-Risswachstumsraten beobachtet als im bainitischen und ferritisch-perlitischen Gefiige, welche
beide eine vergleichbare DRK-Anfalligkeit und DRK-Risswachstumsrate zeigten [27].
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Figur 5: Einfluss des Warmebehandlungszustandes (siehe Tabelle 6) bzw. Gefiiges auf die DRK-Anrissanfalligkeit (links)
und das DRK-Risswachstum (rechts) in sauerstoffhaltigem Heisswasser (288 °C, 8 ppm O, 65 ppb SO42) bei einer
Rissoffnungsrate von 2 - 3-108mm/s. Zu Vergleichszwecken sind die Ergebnisse mit dem bainitischen Standardgefiige
bei verschiedenen Beanspruchungsgeschwindigkeiten unter ansonsten identischen Bedingungen eingetragen.

Ahnlich wie die aufgehartete WEZ, zeigt auch das martensitische Gefiige eine deutiich erhéhte DRK-
Anrissanfalligkeit. Allerdings ist die DRK-Risswachstumsrate im nicht angelassenen Martensit (Harte von
466 HV10) deutlich héher als in der WEZ (Spannungsarmgliihung nach der Schweissung, Hartespitzen von
320 HV1). Wie in Figur 5 zu erkennen ist, liegt die DRK-Risswachstumsrate beim martensitischen Geflige bei
vergleichbarer Riss6ffnungsrate deutlich ausserhalb des Streubandes der Ergebnisse fiir die anderen
Gefligezustande, was mdglicherweise auf einen anderen Risswachstumsmechanismus hindeutet. Das
unterschiedliche Risswachstumsverhalten wurde auch in SpRK-Versuchen unter konstanter last beobachtet.
So trat beispielsweise unter konstanter Last in sauerstoffhaltigem Heisswasser (8 ppm O, 65 ppb SO4%) bei
288 °C beim martensitischen Gefiige schnelles, stabiles SpRK-Risswachstum im Bereich von 2-10-7 m/s (6300
mm/Jahr) auf, wéhrend das SpRK-Risswachstum bei den beiden anderen Gefiigen sehr rasch abklang und
Risswachstumsraten < 2 - 10-"" m/s (0.6 mm/Jahr) beobachtet wurden [27].

Figur 6 zeigt den Einfluss der Streckgrenze auf die DRK-Anfalligkeit und das DRK-Risswachstum in
sauerstoffhaltigem Heisswasser (288 °C, 8 ppm Oz, 65 ppb SOs*) bei einer Rissoffnungsrate von 2 -
3-10°mm/s im RDB-Stahl ¢ bei unterschiedlichen Warmebehandlungszustanden. Man erkennt, dass fiir
diesen Werkstoff die DRK-Anfélligkeit mit ansteigender Streckgrenze leicht zunimmt. Bis zu einer
Streckgrenze von 700 — 800 MPa hangt die DRK-Risswachstumsrate unter diesen Umgebungsbedingungen
nicht wesentlich von der Streckgrenze ab, darliber hingen scheint die Risswachstumsrate deutlich mit
ansteigender Streckgrenze zuzunehmen.
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Figur 6: Einfluss der Streckgrenze auf die DRK-Anrissanfélligkeit und das DRK-Risswachstum im RDB-Stahl ¢ in
sauerstoffhaltigem Heisswasser (288 °C, 8 ppm Oz, 65 ppb SOs2) bei einer Rissoffnungsrate von 2 — 3 - 10-6mm/s. Die
unterschiedlichen Streckgrenzen wurden durch eine unterschiedliche Warmebehandlung eingestellt (siche Tabelle 6).

Analog zeigt Figur 7 den Einfluss der Vickershérte auf das DRK-Risswachstum in sauerstoffhaltigem
Heisswasser (288 °C, 8 ppm Oy, 65 ppb SO4?%) bei einer Rissoffnungsrate von 2 - 3-10-8mm/s fiir den RDB-
Stahl ¢ und das Schweissgut e sowie fiir die WEZ g. Man erkennt, dass bis zu einer kritischen Hérte von ca
350 HV10 (Streckgrenze von 800 MPa) die DRK-Risswachstumsrate unter diesen stark oxidierenden
Bedingungen fir alle Gefligezustande sehr ahnlich ist und nicht wesentlich von der Harte abhéngt. Oberhalb
von 350 HV10 nahm hingegen die DRK-Risswachstumsrate deutlich mit ansteigender Harte und Streckgrenze
zu. In [33, 34, 36] wurde fiir das Auftreten von H-induzierter und interkristalliner SpRK in ferritischen Stéhlen in
Heisswasser sehr &hnliche kritische Hartewerte von 300 bis 400 HV5 angegeben.
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Figur 7: Einfluss der Vickershérte auf die DRK-Risswachstumsrate fir den RDB-Stahl c¢ (in verschiedenen
Wérmebehandlungszusténden), das Schweissgut e und die WEZ g in sauerstoffhaltigem Heisswasser (288 °C, 8 ppm
02, 65 ppb SO4%) bei einer Rissoffnungsrate von 2 -3 - 106mm/s.

2.1.4.2 Einfluss der Mikrostruktur in Abhangigkeit der Temperatur

Der Einfluss der Temperatur wurde an drei RDB-Grundwerkstoffen mit niedrigem und hohem S- bzw. Al-
Gehalt (Legierung a, b und c) und an dem Biblis C Schweissgutwerkstoff e in Heisswasser bei einem
Sauerstoff- und Sulfatgehalt von 8 ppm bzw. 65 ppb zwischen 150 und 288 °C untersucht. Das
Korrosionspotential steigt dabei mit abnehmender Temperatur leicht von +130 mVswe bei 288 °C auf +250
mVswe bei 150 °C an. Fiir die Versuche wurde eine Beanspruchungsgeschwindigkeit (Risséffnungsrate von 2 -
4-10-° mm/s) im Bereich der maximalen DRK-Anfélligkeit bei 288 °C gewahlt. Die entsprechenden Versuche
mit der WEZ g bei 288 °C und 250 °C sind abgeschlossen und ausgewertet. Die Versuche bei 200 und 150
°C sind zur Zeit noch im Gange.

Die Abbildungen 8 und 9 zeigen den Einfluss der Temperatur auf die Rissinitierung bzw. das Risswachstum.
Bei 288 °C konnten in allen Legierungen ausser dem RDB-Stahl a DRK-Risswachstum mit der DCPD
nachgewiesen werden. Der niedrigste Rissinitierungswert Ki; wurde in der WEZ g (0.007 Gew.% S)
beobachtet, gefolgt vom Stahl ¢ (0.018 Gew.% S) mit hohem Schwefel-Gehalt, dem Schweissgut e
(0.007 Gew.% S) mit einem mittleren und der Legierung b (0.004 Gew.% S) mit einem tiefen Schwefel-Gehalt.
Die entsprechende DRK-Risswachstumsrate war fiir den Stahl mit hohem Schwefel-Gehalt leicht héher als fiir
die anderen Legierungen. Bei 250 °C wurden in allen RDB-St&hlen und dem Schweissgut vergleichbare K| -
Werte und DRK-Risswachstumsraten beobachtet. Bei 200 °C und 150 °C zeigte der RDB-Stahl ¢ mit hohem
Schwefel-Gehallt als einzige Legierung Uberraschenderweise kein DRK-Risswachstum. Im untersuchten Be-
lastungsgeschwindigkeitsbereich wurde bei allen Legierungen ein Maximum in der DRK-Anfalligkeit (Minimum
der Ki-Werte ) bei mittleren Temperaturen von 200 bis 250 °C beobachtet. Darunter und dariiber schien die
Anfalligkeit wieder abzunehmen. Die DRK-Risswachstumsraten nahmen hingegen fiir alle Legierungen mit
zunehmender Temperatur von 150 bis 250 °C leicht zu und es wurde ein Maximum/Plateau bei/oberhalb von
250 °C beobachtet. Falls DRK-Risswachstum mit der Gleichstrompotentialsonde nachgewiesen werden
konnte, lagen die Risswachstumsraten fiir alle RDB-Werkstoffe und Gefligezustande sehr nahe beieinander.
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Zwischen 150 und 250 °C wurde fiir das DRK-Risswachstum eine Aktivierungsenergie von 32 + 3 kJ/mol
bestimmt. Diese stimmt recht gut mit der Aktivierungsenergie fiir SWRK-Risswachstum von 40 bis 50 KJ/mol
und fiir SpRK-Risswachstum von 30 bis 50 kJ/mol unter aggressiven Umgebungsbedingungen (iberein [37].
SSRT-Versuche [38] an glatten Rundzugproben bei ahnlichen Dehnraten und Umgebungsbedingungen zeigen
dieselben Temperaturtrends wie in unseren SRL-Experimenten mit angeschwungenen Bruchmechanikproben.
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Figur 8: Einfluss der Temperatur auf die DRK-Rissinitierung in den RDB-Stahlen a, b, ¢ mit niedrigem und hohem
Schwefel-Gehalt sowie im Schweissgut e und der WEZ g mit mittlerem Schwefel-Gehalt bei einer Risséffnungsrate von 2
- 4.10 mm/s und Standardum-gebungsbedingungen (8 ppm Oz, 65 ppb SOsZ).
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Figur 9: Einfluss der Temperatur auf das DRK-Risswachtum in den RDB-Stahlen a, b, ¢ mit niedrigem und hohem

Schwefel-Gehalt sowie im Schweissgut e und der WEZ g mit mittlerem Schwefel-Gehalt bei einer Risséffnungsrate von 2
- 4.10 mm/s und Standardumgebungsbedingungen (8 ppm Oz, 65 ppb SO4%).
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2.1.4.3 Einfluss von Schwefel-Gehalt und Dynamischer Reckalterung (DSA)

In sauerstoffhaltigem Heisswasser (0.4 - 8 ppm Oy) ausreichender Reinheit (< 65 ppb SO4%) wurde bei 288 °C
in unseren Untersuchungen ein positiver Einfluss eines niedrigen Schwefel-Gehaltes auf die DRK-Anfalligkeit
beobachtet. In den Stéhlen mit niedrigem und mittlerem Schwefel-Gehalt waren in den SRL-Versuchen
deutlich héhere Spannungsintensitatsfaktoren K, zur Initierung von DRK-Risswachstum notwendig als in den
Stéhlen mit hohem Schwefel-Gehalt (Figur 8, 10, 11). Auf das DRK-Risswachstum hatte ein niedriger
Schwefel-Gehalt und die Probenorientierung hingegen unter diesen stark oxidierenden Umge-
bungsbedingungen  keinen nennenswerten  Einfluss (Figur 9 - 11). Bei vergleichbaren
Beanspruchungsgeschwindigkeiten (Risséffnungsraten) lagen die gemessenen Risswachstumsraten fir alle
Stéhle jeweils im Streuband fir den Stahl mit hohem Schwefel-Gehalt, vorausgesetzt, dass Rissinitierung
aufgetreten ist, was bei Stéhlen mit niedrigem Schwefel-Gehalt, wie schon erwéhnt, eine hoéhere
Spannungsintensitat erforderte.

Der positive Einfluss eines niedrigen Schwefel-Gehaltes auf die DRK-Anfalligkeit bei Temperaturen oberhalb
von 250 °C und Sulfat-Gehalten < 65 ppb kann durch die Wahl geeigneter Kombinationen von Korrosions-
potential (bzw. Sauerstoffgehalt) und Sulfat-Gehalt der Umgebung (BFE-Jahresbericht 2000, [28]) und/oder
von Temperatur (Figur 8 und 11) und Dehnrate (Figur 10) vollstandig tiberdeckt werden.

Offeme Symbolke: keine DRK rachweiabar ma DCPD, K™
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Figur 10: Vergleich der DRK-Anfalligkeit (links) und DRK-Risswachstumsraten (rechts) verschie-dener RDB-Sté&hle mit
unterschiedlichen Schwefel-Gehalten in SRL-Versuchen bei 288 °C in sauerstoffhaltigem Heisswasser. Insbesondere bei
hohen Dehnraten wird in den Stahlen mit niedrigem Schwefel-Gehalt eine deutlich geringere DRK-Anfélligkeit (h6here
Ki-Werte) beobachtet. Falls DRK-Rissinitiierung auftritt, liegen die DRK-Risswachstumsraten der Stahle mit niedrigem
und mittlerem Schwefel-Gehalt im Streuband der Ergebnisse fiir den Stahl mit hohem Schwefel-Gehalt.
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So wurde z. B. bei Zugabe einer ausreichenden hohen Menge von Sulfat (365 ppb) bei 288 °C und einem
Sauerstoff-Gehalt von 8 ppm in den Stahlen mit niedrigem und hohem Schwefel-Gehalt dieselbe DRK-
Anfalligkeit beobachtet [1]. Wahrend bei einem hohen Korrosionspotential und Sulfat-Gehalt der Umgebung
also kein Einfluss des Schwefel-Gehalts beobachtbar ist, macht sich dieser hingegen mit abnehmendem ECP
(Sauerstoffgehalt) und zunehmender Reinheit des Kiihimittels verstérkt bemerkbar. Dieses Verhalten kann
sehr gut mit den existierenden Modellvorstellungen verstanden werden (siehe BFE-Jahresbericht 2000 [28]).
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Figur 11: Einfluss des S-Gehaltes des Stahls auf die DRK-Anrissanfalligkeit (links) und das DRK-Risswachstum (rechts)
in sauerstoffhaltigem Heisswasser (8 ppm Oz, 65/<1 ppb S04%) bei unterschiedlichen Temperaturen und einer
Risséffnungsrate von von 2 - 4-108mm/s.

Bei tieferen Temperaturen von 150 und 200 °C wurde in den Stéhlen mit niedrigem Schwefel-Gehalt und dem
Schweissgut mit mittlerem Schwefel-Gehalt eine deutlich hdhere DRK-Anfalligkeit beobachtet als im RDB-
Stahl mit hohem Schwefel-Gehalt (Figur 8). Die Stahle mit niedrigem Schwefel-Gehalt zeigten des weiteren
bei extrem niedrigen Dehnraten (< 10 s1) in héchstreinem Heisswasser (< 1 ppb SO%) bei 8 ppm beinahe
dieselbe DRK-Anfalligkeit wie der Stahl mit hohem Schwefel-Gehalt [1]. Dieses Verhalten kann nicht alleine
mit den bisherigen Modellvorstellungen erklért werden, da man unter diesen Bedingungen in den Stahlen mit
niedrigem Schwefel-Gehalt eher eine tiefere oder bestenfalls gleich hohe DRK-Anfélligkeit erwarten wiirde.
Neben dem Schwefel-Gehalt des Stahls scheinen deshalb auch noch andere Werkstoffparameter einen Ein-
fluss auf die Risskorrosionsanfélligkeit auszutiben.

Die DRK-Anfalligkeit der Stahle a und b mit niedrigem Schwefel-Gehalt/hoher DSA-Anfalligkeit (Figur 1) unter
extrem niedrigen Dehnraten bei 288 °C sowie das Maximum der DRK-Anfalligkeit beim mittleren
Temperaturen von 200 - 250 °C deuten klar darauf hin, dass die Dynamische Reckalterung unter gewissen
Kombinationen von Temperatur und Dehnrate einen starken Einfluss auf das Risskorrosionsverhalten in
anfélligen RDB-Stéhlen ausiben kann [14, 27]. Die in Zugversuchen und bei Messungen der inneren Reibung
beobachtete DSA-Anfalligkeit korreliert gut mit der Temperatur- und Dehnratenabhéngigkeit der DRK-
Anfalligkeit und insbesondere mit der unterschiedlichen SpRK-Anfalligkeit bei mittleren Temperaturen [14, 27].
Dies ist in Figur 12 beispielhaft fir Legierung a gezeigt. Wie aber in Figur 9 zu erkennen ist, zeigen nach
erfolgter Rissinitiierung alle Werkstoffe unter diesen stark oxidierenden Bedingungen (0.4 — 8 ppm O,) ver-
gleichbare Risswachstumsraten. Die DSA scheint deshalb primér einen Einfluss auf die DRK-Anfalligkeit
(Rissinitiierung) auszutben, nicht aber auf das nachfolgende DRK-Risswachstum.
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Figur 12: Vergleich der DRK- und DSA-Anfalligkeit von Legierung a bei einer Dehnrate von 10-°s'. Die Temperatur-

Minima und -Verldufe der Rissinitierungwerte Kii aus SRL-Versuchen in sauerstoffhaltigem Heisswasser und der
Brucheinschniirung aus Zugversuchen an Luft stimmen gut (iberein.

Unter den fiir den SWR/NWC Betrieb fiir den RDB charakteristischen, stark oxidierenden Bedingungen (ECP
> 0 mVswe, 0.4 — 8 ppm O2) héangt nach erfolgter Risseinleitung die DRK-Risswachstumsrate nur noch
wesentlich von der Beanspruchungsgeschwindigkeit dK/dt bzw. dCODy/dt (Figur 10 und 13) und der
Temperatur (Figur 9) ab, ist aber in guter N&herung unabh&ngig vom Sulfat-Gehalt der Umgebung (Figur 13)
sowie vom Materialzustand (S-Gehalt, Mikrostruktur, DSA-Anfalligkeit, Harte) falls die Hartewerte 350 HV5
nicht tiberschreiten (Figur 4 — 7, 9, 10, 13). Der Einfluss von Sulfat-Gehalt und Materialeigenschaften macht
sich hier hauptséchlich Uber die DRK-Anrissanfalligkeit und die Entscheidung, ob und wann eine
Risseinleitung stattfindet, bemerkbar.

2.1.4.4 Zusammenfassende Bewertung zum Einfluss von Materialeigenschaften

Aus den bisherigen Untersuchungen lassen sich folgende vorldufigen Schlussfolgerungen zum Einfluss des
Materialeigenschaften ziehen:

Der S-Gehalt und die Morphologie/Grésse/chemische Zusammensetzung/raumliche Verteilung der MnS-
Einschliisse, die Streckgrenze/Harte sowie das DSA-Verhalten (bzw. allgemein das Verformungsverhalten)
sind die wesentlichen Materialparameter, welche einen ausgepragten Einfluss auf das DRK-Verhalten
ausiben kénnen. Der Einfluss der einzelnen Parameter ist allerdings schwierig voneinander zu separieren
und héngt unter anderem auch von der Reinheit des Heisswassers, dem Korrosionspotential
(Sauerstoffgehalt), der Temperatur und der Beanspruchungsgeschwindigkeit ab. Unter den fir SWR/INWC
charakteristischen, stark oxidierenden Bedingungen (0.4 ppm — 8 ppm DO, ECP > 0 mVswe) macht sich der
Einfluss der Materialparameter primér bei der Rissinitiierung bemerkbar, wahrend beim nachfolgenden DRK-
Risswachstum fiir alle Werkstoffe ein vergleichbares Risswachstumsverhalten beobachtet wird, solange die
Hérte auf Werte < 350 HV5 beschrénkt bleibt. Der Haupteinfluss der Materialparameter auf das Risswachstum
ist hier also primar von indirekter Natur, und erfolgt Giber die Entscheidung ob und wann eine Einleitung des
Risswachstums stattfindet. Die unterschiedlichen Materialparameter machen sich mit abnehmender
Aggressivitat der Systemparameter (z. B. niedriges ECP, hohe Reinheit des Heisswassers, ...) zunehmend
stérker bemerkbar. Unter SWR/NWC-Bedingungen begiinstigt bei rissbehafteten Komponenten ein hoher
lokaler Schwefel-Gehalt, eine hohe DSA-Anfalligkeit und eine hohe Streckgrenze/Harte eine Anrissbildung
durch DRK. Es wird darauf hingewiesen, dass bei Anrisseinleitung an fehlerfreien Oberflachen umgekehrt eine
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niedrige Streckgrenze eine Anrissbildung begnstigt, da die hier notwendige, lokale Plastifizierung der
Werkstoffoberflache bei gleicher Beanspruchung einfacher erreicht wird.

L 95%P-ntervall ]
Linear Fitvon @ 8 ppm DO, ECP = +150 MV,

10°L SA 533 B Cl. 1(0.018 % S)
E ECP=+150mV,
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Figur 13: Einfluss des Sulfat-Gehalts der Umgebung und des S-Gehalts des Stahls auf das DRK-Risswachstum in
sauerstoffhaltigem Heisswasser bei 288 °C unter stark oxidierenden Bedingungen (0.4 — 8 ppm Ogz). Nach erfolgter
Risseinleitung werden in allen Stahlen vergleichbare Risswachstumsraten beobachtet, die nur noch wesentlich von der
Beanspruchungsgeschwindigkeit abhangen, nicht aber vom Sulfat- und S-Gehalt.

2.1.4.5 Zusammenfassung des bisher zur DRK gewonnenen Kenntnisstandes

Das DRK-Risswachstum langer Risse (> 100 um) wird im wesentlichen durch die Rissspitzendehnrate sowie
durch die Konzentration an schwefelhaltigen Anionen (bzw. dem pH) im Elektrolyten im Bereich der
Rissspitze kontrolliert. Fir das Auftreten von DRK mussen gleichzeitig kritische Bedingungen im Risssystem
auftreten, d.h. eine hohe Aktivitat an schwefelhaltigen Anionen (und ein niedriger pH) und eine langsame
positive Rissspitzendehnrate (und positive plastische Zug-Dehnung). Werden diese Bedingungen nicht
erreicht, wird kein oder nur sehr geringes (und oft lokales) Risswachstum beobachtet. Werden diese kritischen
Bedingungen erreicht oder Uberschritten, beobachtet man DRK-Risswachstum, das im wesentlichen nur von
der Belastungsgeschwindigkeit und Temperatur abhéngt. Unter stark oxidierenden SWR/NWC-Bedingungen
(ECP > 0 mVgswe, Oz > 400 ppb) nimmt dabei die DRK-Anfalligkeit (Rissinitiierung) mit abnehmender Dehnrate
de/dt bzw. Belastungsgeschwindigkeit dK/dt zu, mit einem mdglichen Maximum bei sehr tiefen
Dehnraten/Belastungsgeschwindigkeiten von 106 bis 5-10%° s' bzw. 0.5 -20 MPa-m'4h. Die DRK-
Risswachstumsraten steigen dagegen mit zunehmender Dehnrate bzw. Belastungsgeschwindigkeit monoton
nach einem Potenzgesetz mit einem Exponenten von ca. 0.8 an. Oberhalb einer Dehnrate bzw.
Belastungsgeschwindigkeit von ca. 103 — 102 s' bzw. 1000 MPa-m"?/h wird kein DRK-Risswachstum mehr
beobachtet [27].

Unter monoton ansteigender Belastung nimmt die Rissspitzendehnrate mit zunehmender Belas-
tungsgeschwindigkeit, Risswachstumsrate, Steckgrenze/Harte und DSA-Anfalligkeit zu. Ein hohes
Korrosionspotential bzw. hoher Sauerstoffgehalt, ein hoher S-Anionen-Gehalt (Chlorid-Gehalt) im KihImittel,
ein hoher S-Gehalt des Stahls und quasi-stagnierende Strémungsbedingungen beginstigen die Anreicherung



-27-

von S-Anionen und eine Anséuerung (Chlorid) im Rissspitzenelektrolyt und somit eine hohe DRK-Anfélligkeit.
Schwellwerte fir das Auftreten von DRK wie z. B. ein kritisches Korrosionspotential kdnnen im Prinzip auf
einen kritischen S-Anionen-Gehalt im Rissspitzenelektrolyt zurtickgefiihrt werden und sind deshalb nicht feste
Werkstoffparameter sondern abhéngig von den Werten der anderen Systemparameter (wie S- und Sulfat-
Gehalt). [27]

Als wesentliche Einflussparameter wurden das Korrosionspotential (bzw. Sauerstoffgehalt), der Sulfat-
[Chloridgehalt und die Temperatur der Umgebung, der Schwefel-Gehalt, das DSA-Verhalten (Niwe- und Cyer-
Gehalt) und die Streckgrenze/Harte des Stahls sowie die Belastungsgeschwindigkeit und —héhe identifiziert.
Innerhalb gewisser Grenzen nimmt die DRK-Anrissanfalligkeit mit ansteigendem ECP, Sulfat-/Chloridgehalt
der Umgebung, Schwefel-Gehalt, DSA-Anfalligkeit und Harte des Stahls zu. Unter stark oxidierenden
Bedingungen (ECP >0 mVswe, O, > 400 ppb) wurde in allen Werkstoffen (RDB-Grundwerkstoff und
Schweissgut) ein Maximum der DRK-Anrissanfalligkeit bei mittleren Temperaturen (~ 200 - 250 °C) und sehr
niedrigen Dehnraten (10¢ - 5.10% s) beobachtet. Die DRK-Risswachstumsraten waren fiir alle RDB-
Grundwerkstoffe, das Schweissgut sowie die Warmeeinflusszone (falls maximale Harte < 350 HV5) sehr
ahnlich und nahmen mit ansteigender Dehnrate und ansteigender Temperatur zu, mit einem
Maximum/Plateau bei/oberhalb von 250 °C.

Unter simulierten  transienten  SWR/NWC-Betriebsbedingungen  wurden im  Beanspruchungsge-
schwindigkeitsbereich dKi/dt von 0.1 bis 500 MPa-m'2/h bei hohen Korrosionspotentialen (ECP > 100 mVgwe)
und ausreichend hohen Spannungsintensitatsfaktoren (Ki > 25 MPa-m'?) hohe DRK-Risswachstumsraten von
10 m/s (30 mm/Jahr) bis 8-107 m/s (25000 mm/Jahr) beobachtet. Die in SRL-Versuchen zur Rissinitiierung
erforderlichen hohen Spannungsintensitatsfaktoren K; von mindestens 25 MPa-m"2 entsprechen allerdings
relativ tiefen Rissen im RDB mit Risslangen deutlich oberhalb der Nachweisgrenze der ZfP-Methoden. Wenn
auch solch hohe Risswachs-tumsraten unter realen SWR-Bedingungen nur bedingt auftreten kénnen, so
helfen diese Ergebnisse mit, viele der aufgetretenen DRK-Schadenfélle zu verstehen. Insbesondere die
Beobachtung, dass relativ wenige, kurzzeitige Transienten mit ausgeprégten thermomechanischen Zusatz-
beanspruchungen ausreichend waren um relativ tiefe DRK-Risse in Rohrleitungen zu erzeugen [12, 39] sind in
diesem Lichte nicht mehr Gberraschend.

2.1.5 Schwingrisskorrosion (SWRK)

Das SwRK-Risswachstumsverhalten der RDB-Stéhle a, b, ¢, des Schweissguts e und der WEZ g wurde im
Rahmen einer Parameterstudie systematisch untersucht. Hierzu wurden lastgesteuerte, niederfrequente
SWRK-Versuche mit konstanter Lastamplitude in sauerstoffhaltigem Heisswasser durchgefiihrt. Es wurde
jeweils eine sdgezahnférmige oder trapezférmige Belastung verwendet. Temperatur, Belastungsfrequenz,
Haltezeit bei  konstanter ~Maximallast,  Spannungsverhéltnis R und  Schwingbreite  des
Spannungsintensitatsfaktors AK wurden dabei systematisch variiert. Der Einfluss von Temperatur,
Belastungshéhe, -from und -frequenz wurde fiir die verschiedenen RDB-Grundwerkstoffe im Rahmen des
BFE-Jahresberichtes 2001 [32] eingehend diskutiert. Ein Vergleich mit dem ASME BPV Regelwerk ergab,
dass die ASME XI ,Wet* Ermidungsrisswachstumskurven unter stark oxidierenden Bedingungen (ECP > 100
mVswe) bei niederfrequenter Belastung (< 10- Hz) und Temperaturen oberhalb von 150 °C fir alle RDB-
Grundwerkstoffe nicht konservativ sind. Im folgenden sollen die neuen Ergebnisse zum Einfluss der
Mikrostruktur (Geflige, S-Gehalt) in Abhéngigkeit von der Temperatur, der Belastungsfrequenz und —héhe und
Umgebung (Sauerstoffgehalt, Sulfat-Gehalt der Umgebung) vorgestellt werden. Anschliessend wird eine még-
liche Vorgehensweise zur Entwicklung neuer, konservativer SWRK-Risswachstumskurven diskutiert.
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2.1.5.1 Einfluss der Mikrostruktur in Abhangigkeit von Temperatur und Frequenz

Der Einfluss Mikrostruktur in Abh&ngigkeit der Temperatur und Frequenz wurde bei einem Span-
nungsverhaltnis R von 0.8 und einer Schwingbreite des Spannungsintensitatsfaktors AK von ca. 12 MPa-m'?
in sauerstoffhaltigem Heisswasser (8 ppm O, 65 ppb SO4%) untersucht.

Fur alle Werkstoffe und Belastungsfrequenzen stiegen sowohl der Rissfortschritt pro Schwingzyklus
AalANsyrk als auch die Risswachstumsrate da/dtswrx mit ansteigender Temperatur von 150 bis 250 °C an. In
den RDB-Werkstoffen a und ¢ und der WEZ &nderte sich die Risswachstumsraten bei einem weiteren Anstieg
der Temperatur auf 288 °C nicht mehr wesentlich. Im RDB-Werkstoff b und dem Schweissgut e wurde ein
Maxiumum der SwRK-Risswachstumsrate bei 250 °C beobachtet, dariiber fiel die Risswachstumsrate wieder
ab. Dieses Verhalten ist beispielhaft in Figur 14 fir Legierung a und das Schweissgut e dargestellt. Im
Temperaturbereich von 150 bis 250 °C wurde fir das SwRK-Risswachstum eine Arrhenius-
Aktivierungsenergie zwischen 40 und 50 KJ/mol fir die unterschiedlichen Temperaturen und
Belastungsfrequenzen berechnet.
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Figur 14: Einfluss der Temperatur auf das SwRK-Risswachstum bei unterschiedlichen Belastungsfrequenzen im RDB-
Stahl a (links) und im Schweissgut e (rechts).

Unterhalb von 102 Hz nahm der Rissfortschritt pro Schwingzyklus Aa/ANswrk fiir alle Werkstoffe und fast alle
Temperaturen mit abnehmender Belastungsfrequenz zu, wahrend die SWRK-Risswachstumsrate da/dtswrc mit
absteigender Frequenz wie erwartet abnahm. Nur bei 288 °C wurde in den RDB-Werkstoffen b, ¢, dem
Schweissgut e und der WEZ g sowie bei 250 °C in Legierung c kein weiterer Anstieg des Rissfortschritts pro
Schwingzyklus Aa/ANswrk bei einer Reduktion der Belastungsfrequenz von 10+ auf 10 Hz beobachtet.
Stabiles, stationéres SWRK-Risswachstum wurde bei einem Sauerstoffgehalt von 8 und 0.4 ppm sowohl bei 65
ppb SOs= als auch in héchstreinem Wasser (<1 ppb SOs%, k« < 0.06 pS/cm) bis zu sehr niedrigen
Frequenzen von 10 bis 10°Hz hinab beobachtet. Zwischen 105 und 102 Hz héngt der Rissfortschritt pro
Schwingzyklus Aa/ANsur in Form eines Potenzgesetzes (Aa/ANswr = D - v) von der Belastungsfrequenz
mit einem Exponenten zwischen 0.4 und 0.65 (typischerweise 0.5 bis 0.6) ab. Der Einfluss der Be-
lastungsfrequenz ist beispielhaft fir den RDB-Werkstoff a und die WEZ g in Figur 15 dargestellt. Zusétzlich ist
auch die ASME Xl SwRK-Risswachstumsrate aus dem ASME BVP Regelwerk [40] fir entsprechende
Belastungsbedingungen  eingetragen. Die ASME  XI-Risswachstumsraten  werden  dabei  fir
Belastungsfrequenzen < 10-* Hz und Temperaturen > 150 °C deutlich berschritten.
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Figur 15: Einfluss der Belastungsfrequenz auf den korrosionsgestitzten Rissfortschritt pro Zyklus Aa/ANswrx bei
unterschiedlichen Temperaturen im RDB-Stahl a (links) und der WEZ g (rechts).

Im Gegensatz zum Ermidungsrisswachstum wird bei der SwRK ein ausgepragter Einfluss der Be-
lastungsfrequenz beobachtet. Das Risswachstum setzt sich hier aus dem rein mechanischen und dem
korrosionsgesttitzten Risswachstum zusammen. Ersteres ist rein zyklisch kontrolliert, wahrend letzteres primar
ein zeitabhangiger Prozess ist, der nur wahrend der Lastanstiegsphase mit positiver (Zug)
Rissspitzendehnrate und bei Zutritt des Mediums zum Risskanal (ausreichende Risséffnung) auftritt. Wie
beispielsweise in Figur 13 gezeigt wurde, héngt die Geschwindigkeit des korosionsgesttitzten Risswachstums
und somit auch der gesamte Risffortschritt pro Zyklus stark von der Dehnrate (bzw. Belastungsfrequenz) ab.
Bei niederfrequenter Belastung (<10 Hz) und stark oxidierenden Bedingungen ist der Beitrag des

korrosionsgestiitzten Risswachstums zwischen 10 bis 1000 mal grésser als der Beitrag durch die rein
mechanische Ermiidung (Figur 17 und 18).

2.1.5.2 Einfluss der Mikrostruktur in Abhangigkeit der Belastungsbedingungen

Weitere SwRK-Versuche wurden bei verschiedenen Spannungsverhéltnissen R (und Schwingbreiten des
Spannungsintensitatsfaktors AK) von 0.2 bis 0.34 (22.9 bis 64.4 MPa-m'?), 0.7 bis 0.88 (7.8 bis
18.4 MPa-m'2) und 0.96 bis 0.98 (1.4 bis 3.2 MPa-m'?) in sauerstoffhaltigem Heisswasser (0.4 - 8 ppm O, < 1
oder 65 ppb SO4%) bei Temperaturen zwischen 150 und 288 °C durchgefiihrt. In Figur 16 sind die
entsprechenden Rissfortschritte pro Zyklus Aa/ANswrk gegen die aufgeprégte Schwingbreite des
Spannungsintensitatsfaktors AK aufgetragen und mit den entsprechenden ASME-XI-Risswachstumskurven
aus dem ASME BPV Regelwerk [40] verglichen. Wie erwartet nimmt Aa/ANswr« mit zunehmendem AK fiir alle
Bedingungen zu. Die Rissfortschritte pro Zyklus Uberschreiten dabei bei allen Temperaturen sowohl in den
RDB-Stahlen mit niedrigem und hohem Schwefel-Gehalt als auch im Schweissgut e und der WEZ g sowie bei
hohen und niederigen R-Werten die entsprechenden ASME-XI-Risswachstumskurven deutlich um einen
Faktor 2 bis 10000 (nahe dem Ermudungsschwellwert AKs). Werte unterhalb der entsprechenden ASME-XI-
Risswachstumskurven wurden nur bei Belastungsfrequenzen > 10-*Hz beobachtet. Die Abweichung von der

ASME XI-Risswachstumskurve nimmt dabei mit abnehmender Frequenz, zunehmendem Spannungsverhéltnis
R sowie zunehmender Temperatur (mit einem Maximum bei 250 °C) zu.
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Figur 16: Korrosionsgestiitzter Rissfortschritt pro Zyklus Aa/ANswrk in Abhéngigkeit der aufgeprégten Schwingbreite des
Spannungsintensitétsfaktors AK  flir  verschiedene  Spannungsverhéltnisse R. Zum Vergleich sind die
Referenzrisswachstumskurven aus dem ASME BPV Regelwerk (Appendix A, Section XI) eingetragen.

In Figur 17 sind die SwRK-Risswachstumsraten da/dtswrc gegen die entsprechenden Ermidungs-
risswachstumsraten da/dtiert an Luft unter ansonsten identischen Belastungsbedingungen fiir eine Temperatur
von 288 °C aufgetragen. Man erkennt wie die umgebungsbedingte Beschleunigung des
Ermiidungsrisswachstums mit abnehmender Belastungsfrequenz und zunehmendem Spannungsverhéltnis R
ansteigt. Das sauerstoffhaltige Heisswasser fiihrt hier je nach Belastungsbedingungen zu einer 10 bis 1000-
fachen Beschleunigung des Ermidungsrisswachstums.
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Figur 17: Vergleich der SwRK-Risswachstumsraten da/dtswrk von verschiedenen RDB-Stahlen mit dem Schweissgut e
und der WEZ g bei unterschiedlichen Belastungsbedingungen in sauerstoffhaltigem Heisswasser bei 288 °C. Die SWRK-
Risswachstumsraten da/dtswrk sind dabei gegen die Ermidungsrisswachstumsraten da/dtinet an Luft unter ansonsten
identischen Bedingungen aufgetragen.

2.1.5.3 Einfluss des S-Gehalt des Stahls und des Sulfat- und Sauerstoffgehalts der Umgebung

Unter den stark oxidierenen Umgebungsbedingungen (ECP > 0 mVswe, 0.4 — 8 ppm O, < 1 - 365 ppb SO.?%)
zeigten sowohl die RDB-St&hle mit niedrigem und hohem Schwefel-Gehalt als auch das Schweissgut e und
die WEZ g uber einen weiten Bereich von Belastungsbedingungen (Frequenz, R, AK) ein vergleichbares
SwRK-Risswachstumsverhalten. Dies ist beispielhaft fiir eine Temperatur von 288 °C in Figur 17 und 18
dargestellt. Die SWRK-Risswachstumsraten aller Werkstoffe liegen (iber einen weiten Belastungsbereich in
einem schmalen Streuband von einer halben (v > 10- Hz) bis einer ganzen (v < 10 Hz) Gréssenordnung.
Dies entspricht der in einem relativ homogenen Werkstoff bei einer niedrigen Belastungsfrequenz von 104 Hz
beobachteten normalen Streuung. Weder der Schwefel- und Sulfat-Gehalt (Figur 18) noch die Mikrostruktur
(Figur 17) haben unter diesen Bedingungen (ECP > 0 mVswe, 0.4 — 8 ppm O,) einen starken Einfluss auf das
SWRK-Risswachstum. Dieses Ergebnis stimmt sehr gut mit den Beobachtungen zum DRK-Riss-
wachstumsverhalten (Kap. 2.1.4.3) unter vergleichbaren Systembedingungen Uberein. Das vergleichbare
Verhalten ist primér auf die stark oxidierenden Umgebungsbedingungen zuriickzufiihren, welche zu einer
starken Anreicherung von S-haltigen Anionen durch Migration im Bereich des Rissspitzenelektrolyts fiihren, so
dass bei allen Werkstoffen die kritische Konzentration tberschritten wird.

Das vergleichbare Risswachstumsverhalten der unterschiedlichen Werkstoffe unter stark oxidierenden
Bedingungen ermdglicht nun die Definition von zweckmassigen und konservativen SwRK-
Risswachstumskurven ohne komplexe Fallunterscheidungen nach unterschiedlichen Werkstoffen. Aufgrund
des unter diesen Bedingungen im Temperaturbereich zwischen 240 und 290 °C beobachteten Maximums der
SwRK-Risswachstumsraten, bietet sich fir die Entwicklung neuer Referenzkurven die Verwendung der Daten
aus diesem Temperaturbereich an.



-32-

10-7 E T T T "'L, T
e
vi AK} R! L °
10°L e . .- A <1ppbSO*  0004%S 8000 ppb DO
— : P p A <1ppbSO>  0.004%S 400 ppb DO
0 <1ppbSO,”  0.015%S 400 ppb DO
= 10° L /A/‘. A A <1ppbSO*  0007%S 8000 ppb DO
- T AL GOA <1ppb SO,  0.015%S 8000 ppb DO
x o AA o A A <1pphSO,> 0018%S 8000 ppb DO
S 10-1o B ‘ / e A <1ppb SOf’ 0.018% S 400 ppb DO
%‘” o e 65ppbSO,”  0.004%S 8000 ppb DO
r o= 1E5. BE2 Hz e 65pphSO,”  0.018%S 8000 ppb DO
1 . ] | = 365ppbSO* 0.004%S 8000 ppb DO
T 10 R=0.2-0.98 3 4
AK=2-62MPam' 1 | ™ 365ppbSO  0018%S 8000 ppb DO
I I cin Stiviiv IO
10™ 10" 10™ 10" 10° 10°
daldtirle . [mis]

Figur 18: Vergleich der SWRK-Risswachstumsraten da/dtswrk von verschiedenen RDB-Stahlen mit unterschiedlichen S-
Gehalten in sauerstofthaltigem Heisswasser bei 288 °C {iber einen weiten Bereich von Beanspruchungsbedingungen und
der Wasserchemie (<1 - 365 ppb SO4Z, 0.4 — 8 ppm O2). Die SwRK-Risswachstumsraten da/dtswrk sind dabei gegen die
Ermiidungsrisswachstumsraten da/dtinert an Luft unter ansonsten identischen Bedingungen aufgetragen.

2.1.5.4 Entwicklung neuer Referenzkurven fiir die Ermiidung in Heisswasser

Fur Strukturintegritats- und Sicherheitsbewertungen, z. B. im Rahmen der periodischen Sicherheitsanalyse,
werden mdglichst einfache SwRK-Grenzkurven mit nur wenigen Fallunterscheidungen (z. B.: SWR/INWC,
SWR/HWC, DWR) bendétigt, welche das Materialverhalten konservativ aber dennoch realistisch wiedergeben.
Die grosse Zahl von mehr als 20 mdglichen Einflussfaktoren [26], die erhebliche Streubreite von
Versuchsergebnissen, und die Unsicherheit bezlglich der exakten, lokalen wasserchemischen und
thermomechanischen Randbedingungen erschweren die Festlegung gut abgesicherter Grenzkurven.

Im folgenden soll ein Vorschlag des PSI zur Entwicklung neuer Grenzkurven skizziert werden, welcher die
neusten experimentellen Erkenntnisse berlcksichtigt. In diesem einfachen, empirischen Superpositionsmodell
setzt sich der gesamte Rissforschritt pro Zyklus Aa/ANswr¢ in Heisswasser aus der Summe des
Rissfortschrittes Aa/ANiet in inerter Umgebung und einem korrosionsgestiitzten Beitrag ~ Aa/ANeac
zusammen:

Aa/ANSWRK = Aa/ANinen + Aa/ANEAC (1)

Wahrend der erste Beitrag durch mechanische Ermidung ein rein zyklisch kontrolliertes Ph&nomen ist und
nicht von der Belastungsfrequenz (bzw. —geschwindigkeit) abhangt, tritt der letztere Beitrag nur wéhrend der
Lastaufbringungsphase mit positiver Rissspitzendehnrate auf und ist stark abhéngig von der Belastungs-
frequenz.

Aufgrund experimenteller Beobachtungen und theoretischer Uberlegungen muss die Risswachs-
tumsgeschwindigkeit einen kritischen Schwellwert da/dtieet Gberschreiten, damit unter zyklischer Belastung
eine nennenswerte, umgebungsbedingte Beschleunigung des Ermidungsrisswachstums auftritt [26]. Diese
kritische Risswachstumsrate da/dtie® hdngt vom Korrosionspotential bzw. dem Sauerstoffgehalt der Umge-
bung ab und nimmt mit abnehmendem Korrosionspotential ECP zu. Unterhalb dieser kritischen
Risswachstumsrate entspricht die Risswachstumsgeschwindigkeit da/dtswrx in Heisswasser derjenigen der
Ermiidung an Luft. Die Risswachstumsgeschwindigkeit da/dtiner an Luft ist fiir alle RDB-Stahle sehr &hnlich
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und wird durch Gleichung (2) beschrieben, welche sich iber die Lastaufbringungszeit Atz (bzw. Frequenz v =
1/(2-Atr)) aus dem experimentell ermittelten Paris-Gesetz [10, 11] fiir die Ermiidung ableiten lasst.

Oberhalb dieses kritischen Schwellwertes héngt die Geschwindigkeit des umgebungsbedingten
Risswachstums da/dteac aufgrund mechanistischer Betrachtungen in Form eines Potenzgesetzes von der
Risswachstumsgeschwindigkeit da/dtiet an Luft unter ansonsten identischen Belastungsbedingungen ab [26].
Aufgrund von Gleichung (1) ergibt sich hier fir die Risswachstumsrate da/dtswrk in Heisswasser ein Zusam-
menhang in Form von Gleichung (3). Der Koeffizient C und der Exponent m héngen dabei vom
Korrosionspotential ECP bzw. dem Sauerstoffgehalt der Umgebung ab.

1. da/dtyer < daldtie™ = f (ECP) :
da/dtsyre = da/dtiner = f (Atr, AK, R) = (7.87 - 10" / Atg) - (AK/(2.88-R))**"  (2)
2. da/dty e > da/dtipe™ = f (ECP) :
da/dtgurk = C - (da/dtiper)™ + da/dtiney  C, m = f(ECP) (3)

da/dtin m/s, Atg in s, AK in MPa-m""

Gleichung (2) und (3) liefern eine umfassende und sehr einfache Beschreibung der SWRK in Heisswasser und
stellen deshalb eine mdglich Form fir neue Grenzkurven dar. Die Parameter C, m und die kritische
Risswachstumsrate da/dtie sind flir SWR/INWC-, SWR/HWC- und DWR-Bedingungen konservativ
experimentell zu ermitteln. Fir die Parameter C und m werden fir alle drei Bedingungen vergleichbare Werte
erwartet, wahrend hingegen die kritische Risswachstumsrate sehr stark vom Korrosionspotential abh&ngt. Von
der kritischen Risswachstumsgeschwindigkeit da/dine™ lassen sich (iber Gleichung (2) fiir gegebene
Belastungsbedingungen Schwellwerte fir die Schwingbreite des Spannungsintensitétsfaktors AKswrx = f (A,
R) und kritische Frequenzen veit = f (AK, R) fiir das Auftreten von Risskorrosion ableiten.

Gleichungen (2) und (3) bilden die Basis fiir die sogenannte ,Time Domain“ Analyse. Eine solche Auswertung
ist beispielhaft in Figur 19 fir einen breiten Datensatz von zyklischen SwRK-Versuchen aus de Projekten
CASTOC- [41] und RIKORR dargestellt. Die Versuchsparameter erstrecken sich iber einen weiten Bereich
von Umgebungs- (T = 240 - 288 °C, O, = 0.4 — 8 ppm, x = 0.06 — 0.25 uS/cm), Werkstoff- (0.004 - 0.018
Gew.% S) und Belastungsparameter (AK = 11 - 62 MPa-m2, R=0.2-0.8, v=3-10%-8 - 10 Hz) und
decken dabei den SWR/NWC-Betrieb und die RDB-Werkstoffe in Schweizer KKW weitgehend konservativ ab.

In Figur 19 sind die in Heisswasser gemessenen Risswachstumsraten da/dtswrc gegen die an Luft unter
identischen Belastungsbedingungen gemessenen Risswachstumsraten da/dtiet aufgetragen. Man erkennt,
dass die Risswachstumsraten da/dtswrk in  Heisswasser trotz z. T. stark unterschiedlichen
Versuchsbedingungen fiir eine gegebene Risswachstumsrate da/dtier an Luft nur innerhalb von einer
GroRenordnung variieren. Mit abnehmender Belastungsfrequenz (von rechts nach links in Figur 19)
beobachtet man des weiteren eine Zunahme der Beschleunigung des Ermiidungsrisswachstums, dass bei
sehr geringen Risswachstumsraten da/dtier an Luft (bzw. sehr niedrigen Belastungsfrequenzen) bis zu mehr
als drei Gréssenordnungen betragen kann. Eine lineare Regression mit dem Superpositionsmodell (Gleichung
(3)) ergibt fiir diesen Datensatz folgende Gleichung fiir das Risswachstum in Heisswasser:

da/dtsyre = 6.6 - 107 - (da/dtiner)”® + da/dtiner  (4)
da/dt in m/s
Gleichung (4) I&sst sich liber die Lastaufbringungszeit Atz (bzw. Frequenz v = 1 /(2-Atr)) auch sehr einfach in
die Ublichere, zyklische Form umwandeln:
AalANgyre = 5.7 - 107 - At™* - (AK/(2.88-R))"**? + (7.87 - 107""/Atg) - (AK/(2.88-R))*’
Aa/ANgwrk in M/ZyKlus, Atg in's, AK in MPa-m'2. (5)
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Figur 19: ,Time Domain“ Analyse eines SwRK-Datensatzes unter simulierten SWR/NWC-Bedingungen mit dem
Superpositionsmodell und Vergleich mit der ,High Sulphur” Grenzkurve des GE-Modells [42].

rt

Die Ergebnisse in Figur 19 deuten darauf hin, dass die kritische Risswachstumsrate unter stark oxidierenden
SWR/NWC-Bedingungen (+50 < ECP< +200 mVswe) unterhalb von 103 m/s liegen konnte. Die exakte
Bestimmung der kritischen Risswachstumsrate unter SWR/NWC-Bedingungen erfordert weitere Experimente
bei noch tieferen Belastungsfrequenzen und Belastungen. Unter reduzierenden DWR-Bedingungen (-800 <
ECP< -600 mVswe) hingegen wurde eine um mindestens drei Gréssenordnungen hdhere kritische
Risswachstumsrate von 10-1 bis 10 m/s beobachtet [26].

Gleichung (2) und (4) liefern zusammen eine vollstandige Beschreibung des SwRK-Risswachstumsverhalten
unter den in Figur 19 definierten Versuchsbedingungen und stellen deshalb auch eine mégliche Grenzkurve
flir das SWRK-Risswachstum in ferritischen RDB-Stéhlen unter SWR/NWC-Bedingungen dar. Die Gleichungen
vermégen den dberwiegenden Teil der experimentellen Daten innerhalb eines Faktors von 3 richtig
vorherzusagen, was als sehr guter Wert fiir die Risskorrosion und den breiten Versuchsparameterbereich
betrachtet werden kann. Sie beschreiben allerdings nur das ,mittlere* Materialverhalten unter konservativen
Testbedingungen und decken deshalb nicht alle Versuchsdaten vollstandig ab. Die Festlegung abgesicherter
Grenzkurven erfordert aber noch eine wesentliche Erweiterung der Datenbasis durch weitere, qualifizierte
Experimente. Neben SWR/NWC-Bedingungen sollten entsprechende Kurven auch fiir SWR/HWC- und DWR-
Betriebsbedingungen ermittelt werden, da diese stark unterschiedlichen Breichen von Korrosionspotentialen
entsprechen.

Figur 20 zeigt die mit Gleichung (4) entwickelten zyklischen SwRK-Referenzkurven fiir ein Span-
nungsverhaltnis R von 0.2. Hierbei ist der Rissfortschritt pro Zyklus Aa/ANswrc gegen die Schwingbreite des
Spannungsintensitatsfaktor AK fiir verschiedene Lastaufbringungszeiten Atz und zwei unterschiedliche
kritische  Risswachstumsgeschwindigkeiten — da/dtie® aufgetragen und mit den entsprechenden
Referenzermiidungsrisswachstumskurven im ASME BPV Regelwerk verglichen. Man erkennt, dass die zur
Zeit geltenden Referenzermidungsrisswachstumskurven im ASME BPV Regelwerk bei hohen AK und hohen
Lastaufbringungszeiten  (niedrige  Belastungsfrequenzen) bzw. niedrigen AK und niedrigen
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Lastaufbringungszeiten (hohe Belastungsfrequenzen) nach diesem Modell zum Teil deutlich dberschritten
werden und deshalb nicht in jedem Fall konservativ sind. Andererseits gibt es auch einige Kombinationen von
AK und Atz bei denen die ASME XI Referenzermiidungsrisswachstumskurve das Risswachstum viel zu
konservativ wiedergibt. Der Vorteil der vorgeschlagenen Methode ist einerseits, dass sie das beobachtete
Risswachstumsverhalten besser und realistischer wiedergibt und andererseits Bedingungen und Schwellwerte
(z. B. AKswrk) zu definieren vermag, unter denen Umgebungseffekte zu beriicksichtigen sind oder
vernachlassigt werden konnen. Letzteres ist fur die Akzeptanz neuer Risswachstumskurven durch die
Regelwerksausschisse ein ganz entscheidender Aspekt.
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Figur 20: Vergleich der mit Gleichung (4) entwickelten SWRK-Referenzrisswachstumskurven fiir ein Spannungsverhaltnis
R von 0.2 und eine kritische Risswachstumsrate da/dtner®® von 10-*3 m/s (links) und 10-'* m/s (rechts) mit den
entsprechenden ASME XI Risswachstumskurven.

In Figur 21 und 22 wird das Superpositionsmodell (Gleichung 4) mit ausgewahlten SwWRK-Ergebnissen aus
dem RIKORR und CASTOC-Projekt [41] sowohl unter konservativen als auch unter sehr realitdtsnahen
Umgebungsbedingungen verglichen. Die betrachteten RDB-Werkstoffe a und f zeigten im Vergleich zu den
anderen untersuchten Stahlen mitunter die héchsten Risswachstumsraten. In Figur 21 erkennt man, dass das
Modell unter aggressiven Umgebungsbedingungen nicht alle Versuchsergebnisse konservativ abdeckt (z. B.
bei sehr niedrigen Frequenzen), unter realitdtsnahen wasserchemischen Bedingungen hingegen das
experimentell beobachtete Risswachstumsverhalten sehr gut wiedergibt. Die entwickelte Referenzkurve gibt
nur das ,mittlere” Materialverhalten iber den in Figur 19 definierten, sehr weiten Parameterbereich wieder.

Es wird betont, dass Gleichung 4 nicht als endgliltige Referenzkurve aufgefasst werden darf, sondern nur
dazu diente, eine mdgliche Vorgehensweise zur Entwicklung neuer Referenzkurven zu skizzieren. Fir die
Definition neuer Referenzkurven missen alle verfligbaren SwRK-Risswachstumsdaten in einer Datenbank
gesammelt und nach gewissen Gesichtspunkten (Qualitat, Systemparameter, ...) durch ein internationales
Expertenteam gefiltert und sortiert werden. Solch gewichtete Datensétze kénnen dann zur Modellverifikation
und Datenanalyse verwendet werden. Neben dem Superpositions- kdnnen hierzu auch das GE-Modell [42]
oder einfache statische Analysen verwendet werden. Zur Zeit sind durch EPRI Bestrebungen im Gange,
entsprechende Aktivitaten fiir die Uberprifung bestehender Risswachstumskurven/Definition verbesserter
neuer Referenzkurven fir alle drei LWR Strukturwerkstoffgruppen (rostfreie Stahle, un- und niedriglegierte
Stéhle, Nickelbasislegierungen) in die Wege zu leiten.
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Figur 21: Vergleich der mit Gleichung (4) berechneten SwRK-Risswachstumsraten mit den mit dem sehr anfélligen RDB-
Werkstoff a unter sehr aggressiven Umgebungsbedingungen (8 ppm Oz, 65 ppb SOs%) experimentell beobachteten
Ergebnissen. Bei kleinen Belastungsfrequenzen und Temperaturen von 250 und 288 °C liegen die experimentellen Daten
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experimentell beobachteten Ergebnissen.
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2.1.5.5 Zusammenfassung des bisher zur SWRK gewonnenen Kenntnisstandes

Bei Belastungsfrequenzen < 10 Hz wurde in ferritischen Stahlen in sauerstoffhaltigen Heisswasser eine
deutliche umgebungsbedingte Beschleunigung des Ermidungsrisswachstums beobachtet [26, 27]. Unter den
flir den RDB bei SWR/NWC-Fahrweise charakteristischen stark oxidierenden Umgebungsbedingungen (0.4 -
8 ppm O,, ECP > 0 mVswe) héngt der Rissfortschritt pro Zyklus Aa/ANswr« im wesentlichen nur von der
Belastungsfrequenz, der Temperatur und der Schwingbreite des Spannungsintensitatsfaktors AK, in erster
Naherung aber nicht vom Korrosionspotential (0 — 200 mVswe), dem Sulfat-Gehalt der Umgebung oder vom S-
Gehalt und der Mikrostruktur des Stahls ab. Letztere Faktoren kénnen allerdings durchaus einen Einfluss auf
die Einleitung des SwRK-Risswachstums auslben. Die beobachteten Trends stimmen dabei sehr gut mit
jenen bei der DRK in SRL-Tests (iberein.

Unterhalb einer Belastungsfrequenz von ca. 102 Hz nahm fiir alle gepriiften Werkstoffe und Temperaturen
(150 — 288 °C) der Rissfortschritt pro Zyklus Aa/ANswr« mit abnehmender Belastungsfrequenz zu, wahrend
die zeitabhangige SWRK-Risswachstumrate da/dtswrc mit abnehmender Belastungsfrequenz absank. Stabiles,
stationdres SWRK-Risswachstum wurde bis hinunter zu den tiefsten gepriiften Belastungsfrequenzen von 10-
bis 10 Hz beobachtet, was auf eine untere kritische Frequenz vt und kritische Risswachstumsrate da/dtineqct
von < 10 Hz bzw. <10 m/s unter SWR/NWC-Bedingungen hindeutet. Im Belastungsfrequenzbereich
zwischen105 und 102Hz nahm der Rissfortschritt pro Zyklus Aa/ANswrx mit abnehmender
Belastungsfrequenz v nach einem Potenzgesetz der Form Aa/ANswrx = D - v zu. Der Exponent n lag dabei
je nach Temperatur und Werkstoff zwischen 0.4 und 0.65 und betrug typischerweise zwischen 0.5 bis 0.6. Fir
alle untersuchten Belastungsfrequenzen nahm der Rissfortschritt pro Zyklus Aa/ANswrx und die zeitabhéngige
SwRK-Risswachstumrate da/dtswrc mit zunehmender Temperatur zwischen 150 und 250 °C zu, mit einem
Maximum/Plateau bei/oberhalb von 250°C. Im Temperaturbereich von 150 bis 250 °C wurde je nach
Belastungsfrequenz und Werkstoff eine Arrhenius-Aktivierungsenergie von 40 bis 50 KJ/mol bestimmt.

Fur alle untersuchten Belastungsfrequenzen nahm der Rissfortschritt pro Zyklus Aa/ANswr¢ und die
zeitabhangige SwRK-Risswachstumrate da/dtswsr« mit  zunehmender  Schwingbreite des  Span-
nungsintensitatsfaktors AK und ansteigendem Lastverh@ltnis R zu. In Versuchen mit sehr hohem
Lastverhaltnis R hat sich ein unterer Schwellwert fiir das Auftreten von SWRK AKsurk von 1 — 2 MPa-m'?
angedeutet.

Unter den stark oxidierenden Umgebungsbedingungen (0.4 — 8 ppm O, ECP > 0 mVswe) zeigten alle
Werkstoffe, d. h. RDB-Stahle mit niedrigem und hohem S-Gehalt und unterschiedlicher DSA-Anfélligkeit sowie
das Schweissgut und die WEZ (ber einen sehr weiten Parameterbereich ein vergleichbares SwRK-
Risswachstumsverhalten und sehr ahnliche SwRK-Risswachstumsraten. Ein mdglicher Einfluss der DSA
deutete sich bei sehr niedrigen Belastungsfrequenzen unterhalb von 5 - 104 Hz an, wo in St&hlen mit hoher
DSA-Anfalligkeit tendenziell hohere SwRK-Risswachstumsraten beobachtet wurden. Die unterschiedlichen
Materialeigenschaften machen sich primér bei der Risseinleitung bemerkbar. So wurde in Stahlen mit
niedrigem bis mittlerem S-Gehalt und homogener S-Verteilung sowie kleiner DSA-Anfalligkeit auch unter stark
oxidierenden Bedingungen haufig Probleme bei der Einleitung von schnellen SwRK-Risswachstum
beobachtet, so dass die Risse wéhrend langer Phasen oft nur sehr langsam mit Raten knapp oberhalb der Er-
miidungsrisswachstumsgeschwindigkeit an Luft wuchsen. Nach erfolgter Einleitung des schnellen SwRK-
Risswachstums zeigten aber diese Stéhle dieselben Risswachstumsraten wie die anderen Werkstoffe.

Bei Belastungsfrequenzen unterhalb von 102 Hz fihrte der Einfluss des Heisswassers zu einer
Beschleunigung des Ermldungsrisswachstums von einer bis vier Gréssenordnungen. Der Umgebungseffekt
nahm dabei mit abnehmender Belastungsfrequenz und zunehmender Temperatur (mit einem Maximum bei
250 °C) zu. Im Frequenzbereich von 10 bis 102 Hz lagen dabei die zeitabhangige SWRK-Risswachstumraten
da/dtswrx im Bereich von 10-'® m/s (3 mm/Jahr) bis 5-10-% m/s (1600 mm/Jahr) und nahmen mit absinkender
Belastungsfrequenz und ansteigender Temperatur (mit einem Maximum bei 250 °C) zu. Die ,High Sulphur*
Kurve des GE-Modells [42] deckt dabei alle Risswachstumsdaten konservativ ab. Das Modell scheint aber
eine zu hohe kritische Belastungsfrequenz veir bzw. kritische Risswachstumsrate da/dtiet unter stark
oxidierenden Bedingungen vorherzusagen.
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Die ASME Xl ,Wet* Risswachstumskurven im ASME BPV Regelwerk beschreiben das experimentell in
sauerstoffhaltigem ~ Heisswasser  (simulierte ~ SWR/NWC-Bedingungen)  beobachtete ~ SwRK-
Risswachstumsverhalten nur unzureichend und ungenau. Je nach Systembedingungen sind die
Risswachstumskurven entweder deutlich zu konservativ (z. B. bei Frequenzen > 10-' Hz und hohen AK > 10
MPa-m'2 oder bei Belastungsfrequenzen < 10-' Hz und ECP < -200 mVswe) oder iiberhaupt nicht konservativ.
Die ASME Xl ,Wet* Risswachstumskurven wurden beispielsweise in allen untersuchten Werkstoffen bei
Temperaturen > 150 °C und Belastungsfrequenzen unterhalb von 10-2 bis 10" Hz unter stark oxidierenden
Bedingungen (ECP > 0 mVswe, 0.4 — 8 ppm O,) sowohl fir niedrige als auch hohe Lastverhéltnisse R bei
Schwingbreiten des Spannungsintensitatsfaktors AK > 2 MPa-m'2 z. T. deutlich Gberschritten. Die ASME XI
,Wet* Risswachstumskurve wurde dabei mit abnehmender Belastungsfrequenz, zunehmender Temperatur
(mit Maximum bei 250 °C) und ansteigendem Lastverhaltnis R immer deutlicher, z. T. um mehr als drei
Grdssenordnungen, dberschritten. Aufgrund der erzeugten Ergebnisse scheint deshalb eine Anpassung der
Referenzkurven im Regelwerk wiinschenswert. Basierend auf einem einfachen Superpositionsmodell und der
,Time-Domain“ Analyse der Versuchsdaten wird ein einfacher Weg vorgeschlagen, wie neue Referenzkurven
entwickelt werden konnten, welche einerseits das mittlere Materialverhalten realistisch aber dennoch
konservativ wiedergeben und andererseits den starken Einfluss der Belastungsfrequenz mitberiicksichtigen.
Diese Vorgehensweise filhrt je nach Systembedingungen entweder zu deutlich héheren oder tieferen
Risswachstumsraten als in den heutigen ASME XI ,Wet* Risswachstumskurven.

2.1.6 Spannungsrisskorrosion (SpRK)

Im abgeschlossenen SpRKII-Projekt wurde in sauerstoffhaltigem Heisswasser bei allen untersuchten RDB-
Grundwerkstoffen bei einer Temperatur von 288 °C selbst bei 8 ppm O, und 65 ppb SO4% und bis hin zu
hohen Werten des Spannungsintensitatsfaktors nur eine dusserst geringe SpRK-Risswachstumsanfalligkeit
beobachtet [1, 27]. Durch die langsame Lastaufbringung oder durch niederfrequente zyklische Last
hervorgerufenes schnelles DRK- bzw. SwRK-Risswachstum klang innerhalb einer kurzen Zeitdauer nach dem
Wechsel zu konstanter Last kontinuierlich ab und kam typischerweise innerhalb von 100 bis 1000 h zum
Stillstand. Schnelles, langanhaltendes Risswachstum konnte nur bei extrem hohen Belastungen nahe dem Ky-
Wert oder bei stark verunreinigtem Kihimittel (ausserhalb des EPRI Action Level 3, wo eine
Schnellabschaltung des Reaktors empfohlen wird) nicht ausgeschlossen werden [1, 27]. Der konservative
Charakter der BWR VIP 60 SpRK-Grenzkurven [35] wurde im Rahmen dieser Untersuchungen fiir den RDB-
Grundwerkstoff und den stationdren SWR-Leistungsbetrieb bei heutiger Wasserchemiefahrweise (EPRI- oder
VGB-Richtlinien) durch zahlreiche Laborexperimente weiter bestétigt.

Der Einfluss der Temperatur, kleiner Belastungsfluktuationen bei hohem Spannungsverhaltnis (R > 0.95), von
periodischen  Teilentlastungen  und  von  Materialeigenschaften  (S-Gehalt, = DSA-Anfélligkeit,
Warmebehandlungszustand) auf das SpRK-Risswachstum verschiedener RDB-Grundwerkstoffe unter stark
oxidierenden Umgebungsbedingungen (8 ppm Oz) wurde im Rahmen der BFE-Jahresberichte 2000 und 2001
[28, 32] eingehend diskutiert. Diese ersten orientierenden Untersuchungen zeigten klar, dass die SpRK-
Grenzkurven sowohl bei niederfrequenten, sehr kleinen Lastfluktuationen bei hohem Spannungsverhéltnis
(,Ripple Loading) als auch bei mittleren Temperaturen (200 — 250 °C) fir RDB-Stéhle, die eine ausgeprégte
Anfalligkeit fur DSA zeigen, Uberschritten werden kdnnen.

Im folgenden sollen die neuen Resultate zum Einfluss der Mikrostruktur (Schweissgut und WEZ) und Harte
vorgestellt werden. Anschliessend werden die neuen Ergebnisse zum Einfluss der DSA und der ,Ripple Load"
Belastung unter realitatsnahen wasserchemischen Bedingungen bei tieferen Ki-Werten diskutiert.

2.1.6.1 Einfluss der Mikrostruktur und der Harte/Streckgrenze bei 288 °C

In Figur 23 werden die SpRK-Risswachstumsraten des Schweissguts e und der WEZ g mit verschiedenen
Gefligezustanden im RDB-Stahl ¢ in sauerstoffhaltigem Heisswasser (8 ppm O, 65 ppb SO4%) bei 288 °C
miteinander verglichen. Die unterschiedlichen Gefiigezustédnde im RDB-Stahl ¢ wurden durch verschiedene
Warmebehandlungen erzeugt und sind in Tabelle 6 zusammengestellt. Unter konstanter Last trat in
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sauerstoffhaltigem Heisswasser bei 288 °C beim martensitischen Gefiige schnelles, stabiles SpRK-
Risswachstum im Bereich von 2-107 m/s (6300 mm/Jahr) auf, wahrend das SpRK-Risswachstum bei den
anderen Gefligen sehr rasch abklang und Risswachstumsraten < 2 - 10-"" m/s (0.6 mm/Jahr) beobachtet
wurden. Das Schweissgut e und die WEZ g zeigten also bei 288 °C ebenso wie das bainitische Standard- und
das ferritische-perlitische Gleichgewichtsgefiige des RDB-Stahls dasselbe SpRK-Verhalten. Schwefel-Gehalt
und Orientierung der Proben zeigten hier zudem keinen erkennbaren Einfluss auf das SpRK-Risswachstum,
was primar auf die extrem geringe SpRK-Anfélligkeit unter diesen Bedingungen zurlickgefiihrt werden konnte
[1,27].

Figur 24 zeigt den Einfluss der Harte (bzw. der Streckgrenze) auf das SpRK-Risswachstum bei 288 °C. Die
verschiedenen Geflige mit unterschiedlichen Harten zeigten ein vergleichbares SpRK-Verhalten mit sehr
geringen SpRK-Risswachstumsraten solange die Vickershérte (Streckgrenze) auf Werte < 350 HV10 (< 800
MPa) beschrankt blieb. Oberhalb dieser kritischen Harte wurde in Versuchen unter sehr aggressiven
Umgebungsbedingungen [34, 36] mit ansteigender Hérte eine starke Zunahme der SpRK-
Risswachstumsraten/Abnahme des SpRK-Schwellwertes Kiscc beobachtet [34]. In WEZ von RDB-
Schweissnahten ist die Vickersharte in der am starksten aufgeharteten Zone durch die lange
Spannungsarmgliihung knapp unterhalb der Anlasstemperatur auf Werte < 350 HV5 beschrankt. Allerdings
kénnen lokal deutlich erhéhte Mikrohartewerte von bis zu 400 HV0.2 erreicht werden, so dass in gewissen
kritischen, eng lokalisierten Zonen durchaus eine erhdhte SpRK-Risswachstumsanfalligkeit vorliegen kdnnte.
Die Uberpriifung dieses Sachverhaltes erfordert die Verwendung spezieller Kompaktzugproben mit
Rundkerbe, da es unmdglich ist einen Schwingriss gezielt in diese kritische Zone zu legen.
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Figur 23: Einfluss der Mikrostruktur auf das SpRK-Risswachstum in sauerstoffhaltigem Heisswasser bei 288 °C. Die
BWR VIP 60 SpRK-Grenzkurven wurden hier nur fiir das martensitische Gefiige (iberschritten.
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Figur 24: Einfluss der Hérte auf das SpRK-Risswachstum. Bis zu einer kritischen Harte von ca. 350 HV10 wird nur ein
ausserst geringes SpRK-Risswachstum von < 2-10-"" m/s beobachtet, dariiber steigt die SpRK-Risswachstumsrate stark
mit zunehmender Harte an.

2.1.6.2 Einfluss der Mikrostruktur in Abhangigkeit der Temperatur

Der Einfluss der Mikrostruktur (Grundwerkstoff/Schweissgut/WEZ) auf das SpRK-Risswachstum in
Abhéngigkeit der Temperatur wurde in Versuchen mit den RDB-Stéhlen a - ¢, dem Schweissgut e sowie der
Warmeeinflusszone g in Heisswasser mit einem Sauerstoff- und Sulfatgehalt von 8 ppm bzw. 65 ppb
untersucht. Das Korrosionspotential nahm hierbei leicht von +250 mVgswe bei 150 °C auf +130 mVswe bei
288 °C ab. Durch eine sagezahnférmige, zyklische Belastung bei einer Frequenz von 8-104 Hz und einem
Spannungsverhdltnis R von 0.8 wurde jeweils vor der Versuchsphase unter konstanter Last ein aktiv
wachsender Korrosionsriss (3 bis 300 mm/Jahr) erzeugt.

Die unterschiedliche Temperaturabhéngigkeit der verschiedenen Legierungen in sauerstoffhaltigem
Heisswasser bei hohen Ki-Werten von 65 - 80 MPa-m'2 ist in Figur 25 zusammengestellt. Die RDB-Stahle a
und b mit niedrigem S- und Al-Gehalt und hoher DSA-Anfélligkeit zeigten dabei sowohl bei 200 und 250 °C
stabiles, stationares SpRK-Risswachstum mit Risswachstumsraten von bis zu 5 - 10 m/s (158 mm/Jahr) bei
einem relativ hohen Ki-Wert von 75 MPa-m'?2, Bei 288 °C und 150 °C hingegen wurde eine extrem geringe
SpRK-Anfalligkeit mit sehr geringen SpRK-Risswachstumsraten (< 0.6 mm/Jahr) beobachtet. Ebenso zeigten
das Schweissgut e und die WEZ g bei mittleren Temperaturen von 200 bzw. 250 °C schnelles, stabiles SpRK-
Risswachstum mit Risswachstumsraten im Bereich oder knapp oberhalb der BWR VIP 60 SpRK-Grenzkurve.
Bei 288 °C wurde hingegen trotz des relativ hohen Ki-Wertes nur eine geringe SpRK-Anfalligkeit mit
Risswachstumsraten < 0.6 mm/Jahr beobachtet. Die Versuche mit der WEZ bei 200 und 150 °C sind zur Zeit
noch im Gange. Im RDB-Stahl ¢ mit hohem S- und Al-Gehalt wurde Uber den ganzen Temperaturbereich von
150 - 288 °C zeitlich abklingendes SpRK-Risswachstum mit extrem geringen Risswachstumsraten deutlich
unterhalb der BWR VIP 60 SpRK-Grenzkurve beobachtet.
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Figur 25: Einfluss der Temperatur auf das SpRK-Risswachstum in sauerstoffhaltigem Heisswasser in den RDB-Stéahlen
a, b und ¢ sowie im Schweissgutwerkstoff e und der WEZ g.

Wie bei der DRK wird auch hier die DSA als mégliche Ursache fiir das Maximum der SpRK-Anfélligkeit bei
mittleren Temperaturen betrachtet, da das Maximum der SpRK-Risswachstumsanféalligkeit im RDB-Stahl a
recht gut mit dem Maximum der DSA-Anfalligkeit zusammenfallt. Dies ist in Figur 26 beispielhaft fiir den RDB-
Stahl a gezeigt. Zudem korreliert die SpRK-Risswachstumsrate bei einer Temperatur von 250 °C recht gut mit
der unterschiedlichen DSA-Anfélligkeit der verschiedenen Stéhle (Figur 27).
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Figur 26: Zusammenfallen des Maximums der SpRK-Risswachstumsraten im RDB-Stahl a mit dem Minimum der
Brucheinschniirung (Maximum der DSA-Anfélligkeit) in Zugversuchen an Luft.
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Figur 27: Grobe Ubereinstimmung zwischen den in sauerstoffhaltigem Heisswasser bei 250 °C beobachteten SpRK-
Risswachstumsraten und der DSA-Anfalligkeit (relative Abnahme der Brucheinschnlrung bei einer Reduktion der
Dehnrate von 10-3 auf 10-% s) der verschiedenen Werkstoffe bei dieser Temperatur.

Der mégliche Einfluss der DSA wurde in weiteren Versuchen mit den beiden RDB-Stahlen a und b mit der
hochsten DSA-Anfélligkeit bei einer Temperatur von 250 °C bei realitdtsnahen Wasserchemiebedingungen (x
= 0.06 puS/cm, 8 ppm/0.4 ppm Oy) und tieferen Ki-Werten untersucht. Bei einem durch einen erhdhten
Sauerstoffgehalt eingestelltem realitdtsnahen Korrosionspotential von ca. +200 mVswe trat in héchstreinem
Heisswasser mit einer Leitfahigkeit von ca. 0.06 puS/cm in beiden Werkstoffen weiterhin schnelles stabiles
SpRK-Risswachstum knapp unterhalb oder leicht oberhalb der BWR VIP 60 SpRK Grenzkurven auf. Bei einer
Reduktion des Sauerstoffgehalts auf 0.4 ppm (entspricht ca. +50 mVswe) wurden hingegen bis zu hohen
Werten des Spannungsintensitatsfaktors von bis zu 73 MPa-m"2nur sehr geringe SpRK-Risswachstumsraten
von <0.3 mm/Jahr beobachtet (Figur 28). Die deutlich reduzierte SpRK-Risswachstumsanfalligkeit bei 0.4
ppm O2 muss jedo%h noch durch weitere Versuche verifiziert werden.
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Figur 28: SpRK-Risswachstumsraten in den RDB-Stéhlen a und b mit hdéchster DSA-Anfalligkeit bei mittleren
Temperaturen von 200 — 250 °C in Heisswasser (<1 ppb/65 ppb SO4%) bei einem realitatsnahen Korrosionspotential von
+200 mVswe (8 ppm Oz) und einem praxisnahen Sauerstoffgehalt von 0.4 ppm.
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2.1.6.3 Einfluss kleiner Lastfluktuationen bei hohem Spannungsverhaltnis

Die Untersuchungen zum Einfluss niederfrequenter Lastwechsel kleiner Amplitude bei sehr hohem
Spannungsverhaltnis (,Ripple Loading) im Bereich des Schwellenwertes der Ermiidung AKi, an Luft von von
1 — 3 MPa-m"2 wurde durch weitere Untersuchungen bei einem tieferen Sauerstoffgehalt von 0.4 ppm und
kleineren Spannungsintensitétsfaktors Kimax von 30 bis 60 MPa-m'?2 ergénzt.

Figur 29 vergleicht die Ergebnisse von ,Ripple Load“ Versuchen mit den RDB-Stéhlen a, b und ¢ bei einem R-
Wert von 0.947 bis 0.97 (AK von 3.3 bis 1.5 MPa-m'2) in hochreinem Heisswasser (k = 0.6 uS/cm, < 0.6 ppb
CI/S04%) bei 288 °C/250 °C und einem Sauerstoffgehalt von 8 ppm (+150 bis +200 mVswe) bzw. 0.4 ppm
(+50 mVswe) mit den BWR VIP 60 SpRK-Grenzkurven. Zusétzlich sind entsprechende Ergebnisse aus
ahnlichen Untersuchungen durch das Argonne National Laboratory (USA) unter vergleichbaren
Versuchsbedingungen eingetragen [43]. Fur die Lastschwankungen wurde eine asymmetrische
Ségezahnbelastung gewéhlt und die Belastungsfrequenz systematisch zwischen 5- 102 und 4 - 10 Hz
variiert.
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Figur 29: Vergleich der BWR VIP 60 SpRK Grenzkurven mit den unter ,Ripple Load” Belastung in hochreinem
Heisswasser bei einem realitdtsnahen Korrosionspotential bzw. Sauerstoffgehalt in den RDB-Stdhlen a — c bei
Belastungsfrequenzen von 5 - 10 bis 10° Hz beobachteten SpRK-Risswachstumsraten. Die Ergebnisse von ANL sind aus
[43] entnommen.

Im Belastungsfrequenzbereich von 5-10-2 bis 10+ Hz wurde in den St&hlen a und c sowohl bei einem
Sauerstoffgehalt von 8 und 0.4 ppm zumindest phasenweise fiir Iangere Perioden stabiles, stationéres SpRK-
Risswachstum mit Risswachstumsraten von 10 bis zu 5-10° m/s bei einem Kimax von 30 — 77 MPa-m'2
beobachtet, wobei der Riss in einzelnen Féallen zwischenzeitlich (eventuell durch Rissschliesseffekte) stehen
blieb, um nach einer grésseren Zyklenzahl wieder weiter fortzuschreiten. Zu niedrigeren
Belastungsfrequenzen hin (105 Hz) klang das Risswachstum jeweils ab und kam zum Stillstand. Im Vergleich
zur rein statischen Belastung fiihrt die ,Ripple Load* Belastung im geeigneten Frequenzbereich in diesen
Werkstoffen bei identischen Ki-Werten um bis zu mehr als 2 Grdssenordnungen hoheren SpRK-
Risswachstumsraten.

Der RDB-Stahl ¢ mit hohem S-Gehalt zeigte gegeniber den Stahlen mit niedrigem S-Gehalt (a und b) Uber
einen etwas weiteren Parameterbereich schnelles SpRK-Risswachstum und im allgemeinen leicht héhere
SpRK-Risswachstumsraten. Bei einen Sauerstoffgehalt von 0.4 und 8 ppm wurden vergleichbare, maximale
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SpRK-Risswachstumsraten beobachtet, die im Bereich von 30 - 77 MPa-m"2 nur unwesentlich vom
Spannungsintensitatsfaktor K;ma und nur leicht vom Material abhingen. Die maximalen SpRK-
Risswachstumsraten aus den ,Ripple Load“-Versuchen lagen auch bei einem Sauerstoffgehalt von 0.4 ppm
und kleinen K max-Werten von 30 MPa-m"2 zum Teil deutlich oberhalb der BWR VIP SpRK Grenzkurve 2, die
bis zu einem gewissen Grad auch zyklische Belastungen wie das ,Ripple Loading®, die nicht durch die
Ermidungsbewertung und -liberwachung erfasst werden, mit abdecken sollte. Bei Erniedrigung der AK-Werte
unterhalb von 1.5 bis 2 MPam' wurde allerdings jeweils ein rasches Abklingen der
Risswachstumsgeschwindigkeiten unterhalb der BWR VIP 60 SpRK-Grenzkurve 1 beobachtet, oft verbunden
mit einem Rissstillstand. Es deutet sich deshalb aus diesen Versuchen ein Schwellwert AKswry¢ flr das
Auftreten von Risskorrosion von 1.5 bis 2 MPa-m'2 an.

Die bisherigen Ergebnisse lassen vermuten, dass das Risswachstum unter ,Ripple Load Belastung als
normale SWRK bei kleinen AK- und sehr hohen R-Werten verstanden werden kann und nicht als neuartiges
Phanomen gedeutet werden muss. Da diese ,Ripple Load* Belastungen weder bei der Ermiidungsbewertung
noch durch entsprechende Uberwachungs- und Monitoringprogramme erfasst werden, erscheint aus
praktischer Sicht ein Vergleich der zeitabhangigen Risswachstumsraten mit den BWR VIP 60 SpRK-
Risswachstumskurven dennoch sinnvoller als ein entsprechender Bezug der Rissfortschritte pro Zyklus zu den
ASME XI Referenz-Ermudungsrisswachstumskurven.

Der Schwellwert AKswrx und der starke Einfluss dieser kleinen Lastfluktuationen sollte noch bei praxisnahen
Bedingungen, d.h. bei deutlich tieferen AK-Werten sowie signifikant héheren Belastungsfrequenzen iberprift
werden. Die Versuche bei sehr hoher Frequenz kdnnen allerdings nicht mit den Belastungseinrichtungen des
PSI simuliert werden.

2.1.6.4 Zusammenfassung des bisher zur SpRK gewonnenen Kenntnisstandes

Eine erhdhte Anfélligkeit fir eine Anrissbildung durch SpRK an der Werkstoffoberflache von fehlerfreien
ferritischen Komponenten besteht nur bei Kombinationen von hohen mechanischen Spannungen deutlich
oberhalb der Warmstreckgrenze und hohen Konzentrationen an 02, CI- und S042- sowie quasi-stagnierenden
Bedingungen. Eine Anrissbildung durch SpRK im stationdren SWR-Leistungsbetrieb scheint deshalb dusserst
unwahrscheinlich. [26]

In hochreinem Heisswasser (x ~ 0.1 uS/cm) wurde selbst unter stark oxidierenden Bedingungen (+150
mVswe) fiir Spannungsintensitatsfaktoren K, < 60 MPa-m'2 beim Ubergang von zyklischer/langsam
ansteigender (transiente Betriebsbedingungen) zu statischer Last (stérungsfreier, stationarer Leistungsbetrieb)
jeweils ein Abklingen des schnellen DRK/SwRK-Risswachstums (von bis zu einigen m/Jahr) auf Raten in den
Bereich der BWR VIP SpRK-Grenzkurve 1 innerhalb weniger bis maximal 100 h beobachtet. Diese
Beobachtung wurde auch durch Versuche mit trapezformiger Belastung (periodische Teilentlastung) mit
zunehmender Haltezeit bei konstanter Maximallast bestatigt, bei denen fiir lange Haltezeiten (> 10 h) ein
starkes Abklingen des Risswachstum mit anschliessendem Rissstillstand beobachtet wurde.

Unter den folgenden vier Bedingungen

- statische Belastung

- Kleinbereichsfliessbedingungen (linear-elastisch) und EDZ

- K-Werte < 55 MPa m'?

- hohe Reinheit des Heisswassers (k, Cl- SO4% < EPRI Action Level 1)

liegt das SpRK-Risswachstum in sauerstoffhaltigem Heisswasser (< 8 ppm O,) unterhalb der BWR VIP 60
SpRK-Grenzkurve 1. Das SpRK-Risswachstum unter rein statischer Belastung fiir den stérungs- und
transientenfreien SWR/NWC-, SWR/HWC- und DWR-Leistungsbetrieb wird deshalb ausreichend konservativ
durch die BWR VIP 60 SpRK-Grenzkurve 1 abgedeckt. Unter gewissen Bedingungen (,Ripple Loading",
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mittlere Temperaturen und Anfélligkeit fir DSA) wurden selbst bei hichster Reinheit des Heisswassers SpRK-
Risswachstumsraten im Bereich oder z. T. leicht oberhalb der BWR VIP 60 SpRK-Grenzkurve 2 beobachtet.

Fir den RDB im stationdren SWR-Leistungsbetrieb liegen die Temperaturen typischerweise im Bereich von
270 - 290 °C und fiir die meisten Bereiche kann mit sehr guter Approximation eine statische Beanspruchung
vorausgesetzt werden. Die Grenzkurven sind hier fiir den RDB-Grundwerkstoff konservativ und miissen nur
noch durch einige zusétzliche Versuche mit Schweissgutwerkstoffen und WEZ besser abgesichert werden.
Fir den Speisewasserstutzen hingegen, wo deutlich tiefere Temperaturen bis hin zu 220 °C auftreten und
zumindest temporér auch gewisse Belastungsfluktuationen beobachtet werden kdnnen, stellt sich die Frage,
ob hier die Grenzkurven allenfalls angepasst werden missen.

Schnelles, langanhaltendes SpRK-Risswachstum scheint nur bei gleichzeitigem Auftreten mehrerer,
unglinstiger und flir den normalen Reaktorbetrieb z. T. atypische Bedingungen méglich zu sein.
Kombinationen folgender Faktoren kénnen ein schnelles SpRK-Risswachstum oberhalb der BWR VIP 60
SpRK-Grenzkurve 2 beginstigen:

- ein hohes Korrosionspotential ECP > +100 mVswe oder ein hoher Sauerstoffgehalt (>> 200 ppb).

- quasi-stagnierende Strémungsbedingungen.

- erhdhte Konzentrationen an schwefelhaltigen Anionen (SO4%, HS, S%, H,S, > EPRI Action Level 3, d.
h. > 100 ppb) und an Chlorid (> EPRI Action Level 2, d. h. > 20 ppb).

- ein hoher Schwefel-Gehalt (> 0.020 Gew.% S) des Stahls, insbesondere bei Auftreten von Schwefel-
Segregationszonen.

- mittlere Temperaturen (200 — 270 °C) in Verbindung mit einer ausgeprégten DSA-Anfalligkeit (d. h.
hoher Gehalt an interstitiell geléstem N und C).

- stark aufgehartete Zonen (Harte > 350 HV5, R, > 800 MPa) in der WEZ von Schweissnahten bei
unsachgemasser Schweissung/Warmebehandlung.

- hohe mechanische Belastungen mit hohen Nennspannungen im Ligament nahe der Warmstreckgrenze
und insbesondere bei  starker Verletzung von  Kleinbereichsfliessbedingungen  (—
Niedertemperaturkriechfliessvorgénge).

- Uberlagerte Lastfluktuationen mit kleiner Amplitude bei hohem Lastverhéltnis R > 0.95 (,Ripple
Loading®) oder iberlagerte relativ hdufige Lastanderungen (z. B. periodische Teilentlastung)

Unter diesen in vielen Féllen fiir den stérungsfreien Reaktorbetrieb und ordnungsgemaéss hergestellte und
warmebehandelte ferritische Komponenten atypischen Bedingungen kann das SpRK-Risswachstum durch die
,High Sulphur* SpRK-Risswachstumskurve (da/dtsprc = 9.6-10-"" - K4, in m/s bzw. MPa-m'2) [42] konservativ
abgeschatzt werden.

In zusétzlichen Experimenten sollte einerseits noch untersucht werden, bis zu welchem Grad die BWR VIP 60
SpRK-Grenzkurve 2 das SpRK-Risswachstum wéhrend reaktortypischen (nicht zu extremen)
wasserchemischen ~ Transienten  sowie  wahrend Lastfluktuationen  (die  nicht durch  die
Ermiidungstiberwachung erfasst werden) abdeckt. Andererseits sollte weiter abgeklart werden, ob die BWR
VIP 60 SpRK-Grenzkurve 1 in RDB-Werkstoffen mit hoher DSA-Anfélligkeit auch bei K-Werten deutlich
unterhalb von 60 MPa-m'2 {iberschritten werden kann. Es wird deshalb empfohlen weitere Versuche bei
mittleren Temperaturen von 200 - 270 °C mit Werkstoffen (Grundwerkstoff, Schweissnaht und WEZ) hoher
DSA-Anfalligkeit bei K-Werten unterhalb von 60 MPa-m'2 sowie mit ,Ripple Load“ Belastung unter
praxisnahen Bedingungen, d.h. sehr kleinen AK und hohen Frequenzen sowie realistischen,
wasserchemischen Bedingungen durchzufiihren. Das Risswachstumsverhalten wahrend und nach
Wasserchemietransienten sollte mit Chlorid-Konzentrationen von 20 ppb (EPRI Action Level 2) und 5 ppb
(EPRI Action Level 1) weiter untersucht werden.
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2.2 Publikationen 2002

. S. Ritter, H.P. Seifert, ,Stress Corrosion Cracking of Low-Alloy Reactor Pressure Vessel Steels and of
a Weld Filler Material under BWR Conditions”, 15" International Corrosion Congress ICC, CD-ROM,
Paper No. 648, pp. 1 -9, Granada, Spanien, 22. — 27. September 2002.

. S. Ritter, H.P. Seifert, ,Strain-Induced Corrosion Cracking of Low-Alloy RPV-Steels under BWR
Conditions”, NACE Corrosion 2002, CD-ROM, Paper No. 02516, pp.1 — 18, Denver, USA, 8. — 12. April
2002.

. H.P. Seifert, S. Ritter, “SICC and Low-frequency Corrosion Fatigue of Low-Alloy RPV Steels, of a
Weld Filler and Weld HAZ Material under BWR Conditions — Effect of Temperature and Loading
Rate/Frequency”’, Minutes of the 2002 Annual Meeting of the International Cooperative Group on
Environmentally Assisted Cracking of Light Water Reactor Materials, Ed.: J. Hickling, Low-Alloy Steel
Session, Paper L4, Lyon, Frankreich, 14 — 19. April, 2002.

o H.P. Seifert: ,Literature Survey on the Stress Corrosion Cracking of Low-Alloy Steels in High-
Temperature Water”, PSI Bericht Nr. 02-06, Februar 2002.

) S. Ritter, H.P. Seifert: ,Characterization of the Lower Shell and Weld Material of the Biblis C Reactor
Pressure Vessel, PSI-Bericht Nr. 02-01, Januar 2002.

. H.P. Seifert, S. Ritter: ,Environmentally-Assisted Cracking of Low-Alloy Reactor Pressure Vessel
Steels under Boiling Water Reactor Conditions”, PSI-Bericht Nr. 02-05, Februar 2002.

. D. Kalkhof, H.P. Seifert, ,Current Research Activities in the Field of Structural Integrity*, OECD NEA
CSNI PWG IAGE Meeting 2002, Paris, Frankreich, 13. — 14. Mai 2002.

PSI-Publikation aus dem CASTOC-Projekt mit Bezug zur RIKORR-Thematik:

) U. Ehrnstén, M. Ernestova, J. Foehl, D. Gomez-Briceno, F. Hiittner, J. Lapena, A. Roth, S. Ritter,
H. P. Seifert, M. Zamboch: “Crack Growth of Pressure Vessel Steel in Simulated BWR Environment, a
Summary Report on Inter-Laboratory Investigations”, Technical Report WP1, CASTOC R003, 4. Juni
2002.

o H.P. Seifert, S. Ritter: “Effect of a Sulphate and Chloride Transient on the EAC Crack Growth
Behaviour of two Low-Alloy RPV Steels in Oxygenated High-Temperature Water under Periodical
Partial Unloading Conditions”, Minutes of the 2002 Annual Meeting of the International Cooperative
Group on Environmentally Assisted Cracking of Light Water Reactor Materials, Ed.. J. Hickling, Low-
Alloy Steel Session, Paper L6, Lyon, France, April 14 19, 2002.

) S. Ritter, H.P. Seifert: ,Effect of a Sulphate Transient on the EAC Crack Growth Behaviour of Low-
Alloy RPV Steels under Simulated BWR Operating Conditions”, PSI-Bericht 02-09, Marz 2002.

) S. Ritter, H.P. Seifert: ,Effect of a Chloride Transient on the EAC Crack Growth Behaviour of Low-
Alloy RPV Steels under Simulated BWR Operating Conditions”, PSI-Bericht 02-23, November 2002.
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3. Nationale Zusammenarbeit

Auf nationaler Ebene findet die Zusammenarbeit und der Technologietransfer in erster Linie im unmittelbaren
kerntechnischen Umfeld statt. Die Uberwachungs- und Aufsichtsbehérde HSK und die Schweizer Kraftwerke
wurden im Rahmen der HSK-PSI-Projektstatusgesprache/ Halbjahressitzungen [18, 19] und anderer
Veranstaltungen [44 - 46] regelmé&ssig ber den aktuellen Stand der Arbeiten informiert. Die HSK und das
Kernkraftwerk Leibstadt unterstiitzen das Projekt bei der Zusammenstellung der wasserchemischen und
thermomechanischen Randbedingungen von transienten SWR-Bertiebsbedingungen.

4. Internationale Zusammenarbeit

Als Mitglied der Fachgruppe ICG-EAC (International Co-operative Group on Environmentally-Assisted
Cracking of Light Water Reactor Materials) stehen wir in engem Kontakt mit der internationalen Fachwelt. Die
eigenen Forschungsbeitrage werden in diesem internationalen Gremium regelméssig vorgestellt, diskutiert
und mit anderen Projekten koordiniert [21, 22]. Ein reger Erfahrungs-/Informationsaustausch wird zudem mit
Institutionen wie EPRI (BWR VIP) [46], VGB [47] sowie im Rahmen breiterer internationaler Zusammenarbeit
(OECD/NES/CSNI PWG 3 [48]) gepflegt.

Die neuen Ergebnisse des PSI zur SWRK unter SWR/NWC-Bedingungen wurden im Mai dieses Jahres durch
Emie Eason (Modelling & Computer Services, |ICG-EAC-Mitglied und Bindeglied zum ASME BPV
Regelwerkausschuss, Mitentwickler des neuen Code Case N-643 fir SWRK in ferritischen St&hlen unter
DWR-Bedingungen) der ,ASME Section XI Working Group on Flaw Evaluation* im Auftrag des PSI kurz
vorgestellt. Dieser ASME BPV Regelwerks-Unterausschuss begutachtet als erste Ebene Vorschlage fiir neue
Ermiidungsrisswachstumskurven in ferritischen Stéhlen. Grundsatzlich besteht die Bereitschaft Uber eine
Revision der ASME XI Risswachstumskurven oder einen SWR/NWC Code Case nachzudenken. Die Revision
eines Regelwerkes ist aber ein sehr langwieriger und iterativer Prozess, der mit vielen Widerstdnden
verbunden ist. Die Akzeptanz flir eine Revision erfordert eine breite Absicherung durch mehrere unabhéngige
Laboruntersuchungen und insbesondere eine klare Definition von Systembedingungen, bei denen
Umgebungseffekte vernachlassigt werden kénnen oder zu beriicksichtigen sind. Im Rahmen des néchsten
Treffens des ASME BPV Regelwerkausschusses im Februar 2003 in San Francisco ist geplant, dass J.
Hickling von EPRI in unserem Auftrag die PSI-Ergebnisse zur SWRK und SpRK nochmals in einem
ausfihrlicheren Rahmen dem Code Committee vorstellt. Als Ergebnis dieses Meetings wird sich zeigen, ob
sich weitere Aktivitdten beziiglich einer mdglichen Revision von ASME XI, z. B. im Rahmen der ICG-EAC
Gruppe oder unter Federfiihrung von EPRI unter Einbezug der SWR-Hersteller, entwickeln werden oder nicht.

Innerhalb des Projektes ,CASTOC" [49] im 5. EU-Rahmenprogramm (2000 — 2003) (EURATOM, EU Nr. FIKS-
2000-00048/BBW Nr.: 99.0715) besteht auf dem Gebiet der Risskorrosion ferritischer Druckbehalter- und
Rohrleitungsstéhle eine intensive Zusammenarbeit mit den Projektpartnern MPA Stuttgart, Framatome ANP
(beide Deutschland), VTT (Finnland), CIEMAT (Spanien) und NRI (Tschechische Republik). Die Projekte
,RIKORR* und ,CASTOC* sind komplementér und erganzen sich gut. Die Zusammenarbeit fiihrender
europaischer Labors gewéhrleistet eine breite Absicherung und hohe Akzeptanz der Ergebnisse. Alle
Teilnehmer des Projektes haben in der Vergangenheit eng mit nationalen Behérden (HSK, TUV, SKI),
Kraftwerksbetreibern und -betreiberorganisationen (EPRI, VGB) sowie Kraftwerksherstellern (Siemens, ABB,
GE) zusammengearbeitet. Durch die aktive Mitarbeit im Rahmen breiterer internationaler Kooperationen und
Netzwerke (ICG-EAC, AMES, OECD/CSNI/NEA PWG3) und Zusammenarbeit mit Regelwerksausschiissen
(KTA, ASME BPV) ist die Umsetzung und der Transfer der Ergebnisse, welches eine der primaren
Zielsetzungen des ,CASTOC"-Projektes darstellen, gewéhrleistet. Nach Abschluss der Projekte ,RIKORR*
und ,CASTOC* sollte zusammen mit den bereits durchgefiihrten Arbeiten auf dem Gebiet der SpRK eine
Bewertung der méglichen Auswirkungen der Risskorrosion auf die Strukturintegritat und Sicherheit des RDB
von SWR-Anlagen mdglich sein. Daraus werden sich gezielte Schlussfolgerungen/Empfehlungen beziiglich
Regelwerken/Kraft-werksbetrieb und dem weiteren Forschungsbedarf ableiten lassen.
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5. Bewertung 2002 und Ausblick 2003

5.1 Bewertung 2002

Die Zielsetzungen fiir 2002 wurden vollumfanglich erreicht. Das Projekt kann auf Ende Jahr erfolgreich und
innerhalb des budgetierten finanziellen Rahmen abgeschlossen werden und hat eine Vielzahl neuer
Ergebnisse und Erkenntnisse geliefert.

5.2 Schlussfolgerungen

Folgende vorldufigen Schllisse kénnen aus den bisher gewonnenen Versuchsergebnissen und
fraktographischen Untersuchungen gezogen werden:

1. EAC-Risswachstumsmechanismus:

Das beobachte Risswachstumsverhalten kann zur Zeit am besten durch eine Kombination und Uberlagerung
der folgenden Mechanismen verstanden werden:

o Oxidfilmbruch/anodische Auflésung (Film Rupture/Anodic Dissolution (FRAD))
o Wasserstoffinduzierte Risskorrosion (Hydrogen-assisted EAC (HAC))
¢ Dynamische Reckalterung (Dynamic Strain Ageing (DSA))

Bei Temperaturen > 120 - 180°C und mittleren Festigkeitswerten (R, ~ 300 — 500 MPa) dominiert der FRAD-
Mechanismus. Bei Temperaturen < 120 - 180°C oder bei hoher Festigkeit / Harte (R,> 800 MPa, > 350 HV)
dominiert die wasserstoffinduzierte Risskorrosion. Bei geeigneten Kombinationen von Temperatur (150 — 300
°C) und Belastungsgeschwindigkeit (108 s' < de/dt < 102s') und einem anfélligen Werkstoff (hohe
Konzentration an freiem N und C) kann auch DSA wesentlich zum Rissfortschritt beitragen. DSA ist dabei
allerdings keine Voraussetzung fiir das Auftreten von EAC in diesen Stahlen.

2. Einflussfaktoren auf das EAC-Risswachstum im RDB-Grundwerkstoff:

Das EAC-Risswachstum langer Risse (> 100 um) wird im wesentlichen durch die Rissspitzendehnrate und die
Konzentration an schwefelhaltigen Anionen (SOs%, HS, S%) im Rissspitzenelektrolyt (bzw. dem pH)
kontrolliert. Fur das Auftreten von EAC mussen im Bereich der Rissspitze kritische Bedingungen, d.h. eine
ausreichend hohe Konzentration an S-haltigen Anionen (niedriger pH) und eine langsame positive Dehnrate,
gleichzeitig auftreten und aufrechterhalten werden.

Die Rissspitzendehnrate wird im wesentlichen durch die Belastungsgeschwindigkeit (de/dt, dKi/dt) und -héhe
(e, Ki, AK), durch das Risswachstum selbst sowie durch das Deformationsverhalten (R,, Verfestigung, DSA,
Viskosplastizitat) des Materials bestimmt. Die Konzentration an S-haltigen Anionen wird im wesentlichen
durch die Aufldsung der MnS-Einschlisse im Risskanal, die Konzentration an S-haltigen Anionen im
Kiihimittel sowie durch den Stofftransport im Risskanal durch Diffusion, Migration und Konvektion bestimmt.
Ein hohes Korrosionspotential (Migration) und eine niedrige Stdmungsgeschwindigkeit (vernachléssigbare
Konvektion) beguinstigen die Anreicherung von S-haltigen Anionen im Bereich der Rissspitze und somit eine
hohe EAC-Risswachstumsrate.

3. Mdglicher Einfluss von DSA und erh6hte Anfalligkeit aufgeharteter Zonen der WEZ:

Es wurden klare Hinweise auf einen Einfluss der DSA auf das EAC-Risswachstumsverhalten gefunden,
zumindest bei gewissen Kombinationen von Temperatur und Belastungsgeschwindigkeit sowie einem
anfélligen Material (niedriger Al-Gehalt, hoher Gehalt an freiem N und C). Die Ergebnisse zeigen deutlich die
Notwendigkeit fur weitergehende Untersuchungen mit RDB-Stéhlen mit hoher DSA-Anfalligkeit sowie
Schweissnahten und ihren WEZ, inshesondere bei mittleren Temperaturen von 200 - 270 °C, auf.

Ebenso wurden Hinweise fiir eine gegentiber dem bainitischen Gefiige deutlich erhohte DRK- und SpRK-
Anfalligkeit eines martensitischen und stark aufgeharteten Gefiiges mit Harten > 350 HV5 gefunden. Ahnliche
Gefligezonen, wenn auch deutlich weniger stark aufgehartet, werden z. T. auch in der WEZ von
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Schweissnahten beobachtet. Das Testen kritischer Zonen in der WEZ erfordert den Einsatz spezieller
Kompaktzugproben mit Rundkerbe, da nur so gewahrleistet werden kann, dass ein EAC-Riss in der
kritischsten Zone initiieren kann.

4. Konservativitat der Risswachstumskurven in den Regelwerken:

ASME XI: Die ASME Xl ,Wet* Risswachstumskurven im ASME BPV Regelwerk beschreiben das
experimentell in sauerstoffhaltigem Heisswasser (simulierte SWR/NWC-Bedingungen) beobachtete SwRK-
Risswachstumsverhalten ferritischer RDB- und Rohrleitungsstéhle nur unzureichend und ungenau. Je nach
Systembedingungen sind die Risswachstumskurven entweder deutlich zu konservativ (z. B. bei
Belastungsfrequenzen > 10-' Hz und hohen AK > 10 MPa-m'2 oder bei Belastungsfrequenzen < 10-' Hz und
ECP < -200 mVswe) oder tberhaupt nicht konservativ. Die ASME XI ,Wet* Risswachstumskurven wurden
beispielsweise in allen untersuchten Werkstoffen (Grundwerkstoff, Schweissgut und WEZ) bei Temperaturen
> 150 °C und Belastungsfrequenzen unterhalb von 102 bis 10" Hz unter stark oxidierenden Bedingungen
(ECP > 0 mVswe, 0.4 - 0.8 ppm O,) selbst in hdchstreinem (k < 0.06 uS/cm) Wasser sowohl fiir niedrige und
hohe Lastverhaltnisse R bei Schwingbreiten des Spannungsintensitatsfaktors AK > 2 MPa-m'2 z. T. deutlich
Uberschritten und sind deshalb im Gegensatz zu hohen Frequenzen nicht konservativ. Insbesondere bei
extrem niederfrequenter Belastung und hohen Werten von AK und Kimsx Werden relativ grosse SwRK-
Rissfortschritte beobachtet.

Es wird deshalb vorgeschlagen neue Referenzkurven auf Basis eines einfachen Superpositions-Modells und
der ,Time-Domain* Analyse flir SWR/NWC- und SWR/HWC- Bedingungen zu entwickeln. Die vorgeschlagene
Methode vermag sowohl das mittlere Materialverhalten realistisch aber dennoch ausreichend konservativ
wiederzugeben als auch den starken Einfluss der Belastungsfrequenz mitzuber(cksichtigen.

Die kritischen niederfrequenten Belastungen mit vergleichsweise hohen Rissfortschritten pro Zyklus sind
charakteristisch ~ fur An- und Abfahrvorgénge sowie flir ~spezielle Betriebszustdnde  mit
Temperaturschichtungen. Es ist zu beriicksichtigen, dass sowohl Zeitdauer als auch Zyklenzahl stark begrenzt
sind, und die hohen Rissfortschritte keineswegs eine Gefahr fiir die Sicherheit darstellen missen. Fur eine
schlissige Bewertung sind weitere Experimente insbesondere bei niedrigeren Belastungen und genauere
Informationen zu den exakten wasserchemischen und lokalen thermomechanischen Randbedingungen unter
diesen Betriebsbedingungen notwendig.

BWR VIP 60 SpRK-Grenzkurven: Die BWR VIP 60 SpRK Grenzkurven fiir das SpRK-Risswachstum unter
SWR-Bedingungen ( > 0.4 ppm Oz, ECP > 0 mVswe) kénnen sowohl bei kleinen Lastfluktuationen (,Ripple
Loading®) als auch bei mittleren Temperaturen (200 — 270 °C) fiir RDB-Stéhle, —Schweissgutwerkstoffe und
ihre Warmeeinflusszonen mit einer hohen DSA-Anfélligkeit tberschritten werden. Die Grenzkurven sind
deshalb auf ihre Gilltigkeit bei mittleren Temperaturen und fiir RDB-Schweissnéhte und WEZ, insbesondere
bei tieferen Belastungen, hin zu Uberpriifen. Fir den RDB-Grundwerkstoff im stationdren SWR-
Leistungsbetrieb (T ~ 270 — 290 °C, ~ statische Belastung) und Ki-Werte < 60 MPa-m'2 sind die SpRK-
Grenzkurven weitgehend konservativ. Fir den Speisewasserstutzen (T ~ 220 - 270 °C, kleine
Lastfluktuationen nicht ausschliessbar) muss deren Anwendung durch weitere Experimente tberpriift werden.

5. Wasserchemische und thermomechanische Randbedingungen bei SWR-Betriebstransienten:

Nach Abschluss der Parametersensitivitatsstudie zur Identifikation kritischer EAC-Bedingungen werden in den
Temperaturbereichen maximaler Anfélligkeit weiterflihrende Experimente unter mdglichst betriebsnahen
mechanischen und wasserchemischen Bedingungen vorgeschlagen. Die gezielte Festlegung der
Versuchsparameter und die Bewertungen der Versuchsergebnisse hinsichtlich deren mdglichen
Auswirkungen auf die Sicherheit des RDB setzen eine mdglichst genaue Kenntnis der Systembedingungen
unter den fiir die Risskorrosion kritischen Betriebstransienten voraus.
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5.3 Ausblick 2003

Das Projekt RIKORR lauft Ende 2002 aus. Aus diesem Projekt sind fiir 2003 noch folgende Arbeiten geplant
[19, 50]:

o Abschluss und Auswertung der beiden EAC-Versuche mit der WEZ bei 200 und 150 °C bis Ende
Januar 2003.
o Abschlussbericht bis Ende Februar 2003.
o Konferenzbeitrage:
o ICG-EAC 2003 (Mai 2003, Ottawa, Kanada).
o NACE Corrosion 2003 (Marz 2003, San Diego, USA).

o 11t International Symposium on Environmental Degradation of Materials in Nuclear Power
Systems-Water Reactors (August 2003, Skamania Lodge, USA).

. Publikation in wissenschatftlicher Zeitschrift.

5.4 Vorschlag fiir weiteres Vorgehen

Basierend auf den vorher formulierten Schlussfolgerungen und den sich daraus ergebenden offenen Fragen
wurde ein Vorschlag fir eine Fortsetzung des Projektes mit einer Laufzeit von 3 Jahren ausgearbeitet und mit
der HSK diskutiert [50, 51]. Der Vertrag fir das neue Programm RIKORR-II soll in Kiirze unterschrieben
werden. Im Rahmen des neuen Projektes sollen folgende Aufgabenstellungen bearbeitet werden:

. Erweiterung der EAC-Risswachstumsdatenbasis unter SWR/NWC-Bedingungen mit Anpassung der
Wasserchemie und Belastung an reale Betriebstransienten:

o

flir WEZ (Kompaktzugprobe mit Rundkerbe) und Schweissgutwerkstoffe.

o fur RDB-Werkstoffe mit ausgepragter DSA-Anfalligkeit.

o fir Ripple Load‘-Belastung bei kleinerem AK und héheren Frequenzen.

o fir Chlorid-Transienten im Bereich des EPRI Action Level 2 (20 ppb CI) und 1 (5 ppb CI).

. Nachriistung der PSI-Heisswasserkreislaufe zur Implementierung der Wasserstoffchemiefahrweise
(HWC), was Neuinvestitionen von 110 kFr erfordert.

. Uberpriifung der Schutzwirkung der HWC-Fahrweise in Bezug auf
o die DRK/SWRK unter Beanspruchungen, bei denen die ASME XI ,Wet* Referenz-
ermiidungsrisswachstumskurven bei SWR/NWC-Fahrweise nicht konservativ sind.

o die SpRK unter Beanspruchungen, bei denen bei denen die BWR VIP 60 SpRK-
Risswachstumskurven bei SWR/NWC-Fahrweise nicht konservativ sind (,Ripple Load"
Belastung, mittlere Temperaturen und Werkstoffe mit hoher DSA-Anfélligkeit).

. Untersuchungen zum Einfluss des Korrosionspotentials auf das SwRK-Risswachstum:

o0 Ermittlung der unteren kritischen Risswachstumsrate da/dtc; / kritischen Belastungsfrequenz
veit in Abgangigkeit des ECP.
0 Ermittlung der Parameter C und m des Superpositionsmodells in Abgangigkeit des ECP.

. RIKORR-On-Call: Teilnahme am internationalen |ICG-EAC-Ringversuch zur SpRK in In182-
Schweissnahten unter SWR und DWR-Bedingungen (2003 - 2005, 22 Institutionen aus Nordamerika,
Europa und Asien).
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Begutachtung zum Jahresbericht 2002 FEVER

Einleitung, allgemeine Bemerkungen

Die Vereinbarung zwischen dem BFE, vertreten durch die HSK, und dem PSI, betreffend
Fruherkennung von Ermudungsschaden bei Kernkraftwerkskomponenten (FEVER), endete am 30.
Juni 2002.

Das Forschungsprojekt hatte das Ziel, den Weg zu einem zerstérungsfreien Prufverfahren zu
erkunden, mit dem Ermidungsschaden an Kernkraftwerkskomponenten aus metastabilem
austenitischem Stahl erkannt werden kénnen, bevor es zu Rissbildung gekommen ist. Das
anvisierte Prifverfahren soll die deformationsinduzierte Martensitbildung in der Austenitmatrix
ausnutzen. Die Ermiudungsschadigung sollte Uber den Ferromagnetismus des gebildeten
Martensits erkannt werden.

Wurden die Projektziele des Jahres 2002 erreicht?

Da die Vereinbarung zwischen dem BFE und dem PSI am 30. Juni 2002 endete, wird hier die Frage
betrachtet, ob das vereinbarte Arbeitsprogramm erfillt wurde.

Das Arbeitsprogramm ist in Artikel 2 der Vereinbarung definiert. Es wurde erfullt mit Ausnahme des
Bauteilversuchs unter realitdtsnahen Bedingungen. Jener wurde durch zuséatzliche systematische
Untersuchungen der Einflussparameter der Martensitbildung ersetzt, weil die Ergebnisse der
durchgefuhrten Experimente diese als vordringlich erscheinen liessen. Dies geschah mit
Zustimmung der HSK-Projektbegleitung.

Zu den Einflussen von Werkstoffausgangszustand, Temperatur, Dehnamplitude und Lastzyklenzahl
auf die Martensitbildung wurden wichtige Erkenntnisse gewonnen. Die Experimentiertechniken
Neutronen- und Réntgenbeugung und die Messtechnik ,Ferromaster” wurden zur Bestimmung des
Maartensitgehalts in Werkstoffproben erfolgreich eingesetzt. Fur die elektromagnetischen
Messtechniken Fluxgate, GMR und SQUID zur Bestimmung des Martensitgehalts wurden
Messplatze aufgebaut und Erfahrungen gesammelt.

Wie schatzen Sie die Bedeutung des Projektes ein?

Die Fragestellungen sind aktuell. Das Forschungsprojekt passt in die internationale Forschungs-
landschaft. Das PSI hat im Abschlussbericht dargelegt, auf welche Weise es auf diesem
Forschungsgebiet mit internationalen Projekten und Netzwerken wechselwirkt.

Die Projektresultate sind, da noch nicht anwendungsreif, auch fur die Aufsichtsaufgaben der HSK
nicht direkt anwendbar. Der geistige Austausch mit dem Projektteam des PSI war der HSK fir die
Erfullung der Aufsichtsaufgaben indes férderlich.
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Ausblick und Verbesserungsvorschlage

Das PSI gedenkt, die begonnene Forschungsarbeit in dem neuen Projekt ,Diagnostik® mit
Forderung durch die HSK weiterzufihren. Bei der Festlegung der Zielsetzung und der Definition
des Arbeitsprogramms dieses neuen Projekts war die FEVER-Projektbegleitung der HSK nicht
involviert. Die folgenden Empfehlungen fir das weitere Vorgehen resultieren unabhangig davon aus
der Begleitung des Projekts FEVER.

Nachdem in dem Projekt FEVER ein Uberblick gewonnen wurde, welche Einflussfaktoren fur die
Martensitbildung massgebend sind und wie sie wirken, sollten die weiteren Arbeiten auf die
praktische Anwendbarkeit fokussiert werden:

1.

Werkstoffausgangszustand: Die Untersuchungen im Projekt FEVER haben ergeben, dass
der Werkstoffausgangszustand auf die Martensitbildung grossen Einfluss hat. Deshalb sollten
sich die weiteren experimentellen Untersuchungen auf Werkstoffausgangzustande
beschranken, die bei den Kernkraftwerkskomponenten von Interesse realisiert sind. Auch die
Variabilitat dieser Werkstoffzustande sollte betrachtet werden. Bei den folgenden Punkten 2 bis
4 wird ein derartiges Vorgehen vorausgesetzt.

Martensit-Nachweis- und Diskriminierungsvermégen: Die Ermidungsuntersuchungen im
Projekt FEVER haben bei warmgefertigten, I6sungsgegluhten Proben nur geringe
Martensitgehalte von wenigen Prozent gezeigt. Die elektromagnetischen Mess- und
Prufverfahren zum Nachweis von Martensit in Kraftwerkskomponenten (Ferromaster, GMR
usw.) sollten deshalb darauf untersucht werden, welche von ihnen geeignet sind, derart geringe
Martensitgehalte in Kraftwerkskomponenten geniigend genau und zuverlassig nachzuweisen.
An geeigneten Rohrleitungen in Kernkraftwerken sollten Probemessungen durchgefiihrt
werden, und zwar an Grundwerkstoff, Schweissgut und Warmeeinflusszonen, um zu erfahren,
mit welchem ,Untergrund® und mit welchen Diskriminierungsschwierigkeiten zu rechnen ist.

Temperatureinfluss: Bei vorlaufigen Untersuchungen im Projekt FEVER an warmgefertigten,
I6sungsgegliuhten Proben konnte Martensit nur nachgewiesen werden, wenn die Proben bei
Temperaturen < 140° C ermidet worden waren. Es sollte festgestellt werden, in welchem
Temperaturbereich durch Ermidung im Vorrissstadium so viel Martensit erzeugt wird, dass er
mit den verfigbaren Mess- und Prufmethoden nachgewiesen werden kann. Die Grenzen eines
moglichen Ermudungs-Diagnoseverfahrens, die durch die Temperaturabhangigkeit der
Martensitbildung und durch das Nachweisvermégen der Mess- und Prifverfahren gegeben
sind, mussen als Grundlage fur die weiteren Forschungs- und Entwicklungsanstrengungen
bekannt sein und vorrangig experimentell herausgearbeitet werden.

Interpretationskonzept. Es sollte ein Konzept entwickelt werden, wie, angesichts der
bekannten Einflussfaktoren auf die Martensitbildung und bei dem erreichbaren
Nachweisvermdgen fur Martensit, von einem an einer Komponente gemessenen
Martensitgehalt auf ihren Ermidungsausnutzungsgrad D geschlossen werden kann oder,
allgemeiner, welche Schlisse man aus einem gemessenen Martensitgehalt ziehen kann.
(Wenn man z. B., experimentell abgesichert, eine Beziehung aufstellen kénnte, die beschreibt,
wie der Martensitgehalt, der - innerhalb realistischer Grenzen unabhangig vom speziellen
Ermidungsvorgang - dem Erschdpfungsgrad D = 0,8 entspricht, von der Ermudungstemperatur
abhangt, ware man einen Schritt weiter.)
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ZUSAMMENFASSUNG

Im Rahmen des Projektes FEVER wurden Veranderungen der mikrostrukturellen und magnetischen Eigenschaften bei
niederzyklischer Ermiidung an rostfreien austenitischen Stahlen untersucht. Langfristiges Ziel der Untersuchungen ist
die Entwicklung eines Lebensdauermonitors fiir Ermiidung an Rohrleitungen. Fir die untersuchten Material- und
Versuchsbedingungen (Stahl X6CrNiTi18-10, totale Dehnamplitude 0.40 %, Temperaturbereich 20-260°C) konnte
gezeigt werden, dass die deformationsinduzierte Martensitbildung als Ermiidungsindikator Verwendung finden kann.
Als wesentliche Einflussgrossen auf die Martensitbildung sind der Materialausgangszustand, die akkumulierte
plastische Dehnung und die Temperatur zu beriicksichtigen. Die Temperaturabhéngigkeit des Martensitgehalts liess
sich mit einer Exponentialfunktion gut beschreiben. Die Temperaturkurven muissen in Abhéngigkeit des
Materialausgangszustandes, der beaufschlagten Dehnung und des Er-schdpfungsgrades ermittelt werden.

Mit der Neutronendiffraktometrie konnte eine Methode gefunden werden, die eine genaue Bestimmung des
Martensitgehalts ermdglichte. Untersuchungen mit Metallographie und Réntgendiffraktometrie (Synchrotronlicht)
ergaben, dass eine inhomogene Martensitverteilung in den Ermiidungsproben vorlag. Anderungen des magnetischen
Verhaltens wurden mit den Kenngrossen der magnetischen Permeabilitdt, der Restfeldstarke und der
Wirbelstromimpedanz gemessen. Mit Hilfe der Hochtechnologie-Sensoren Fluxgate, SQUID und GMR, aber auch mit
einem einfachen Handpriifgerdt konnten monotone Zusammenhé&nge der magnetischen Kenngréssen zum
Martensitgehalt bestimmt werden. Zusammenfassend lasst sich sagen, dass unter gewissen Einschrénkungen eine
Bauteilbewertung und Ermidungsfriiherkennung mittels zerstérungsfreier magnetischer Priifmethoden méglich
erscheint.
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1 Projektziele

1.1 TECHNISCHER HINTERGRUND

Werkstoffalterungsvorgénge in druckfiihrenden Primérkreislauf-Komponenten von Leichtwasserreaktoren
kénnen sowohl die Anlagensicherheit als auch ihre Verflgbarkeit und Wirtschaftlichkeit nachhaltig
beeintrachtigen und spielen bei einer méglichen Lebensdauerverlangerung eine entscheidende Rolle. Der
heutige Wettbewerbs- und damit Kostendruck fir Stromerzeugungsanlagen setzt fir den wirtschaftlichen
Betrieb der Kernkraftwerke auf hohem Sicherheitsniveau den Einsatz optimierter Methoden des
Lebensdauermanagements voraus.

Die Werkstoffermiidung wird in Kernkraftwerken hauptsachlich durch Wechselbeanspruchungen infolge von
Temperatur- und Druckénderungen verursacht. Durch An- und Abfahrvorgénge sowie im Teillastbetrieb
kommt es zu thermischen und thermomechanischen Lastwechseln an Komponenten und Rohrleitungen, die
bei geniigend hoher Zahl an Zyklen bis zur Initierung von Materialrissen fiihren kdnnen. Besonders kritisch
sind Belastungen durch thermische Schichtungen und Strémungsvermischungen, deren Orte nicht
hinreichend genau bekannt sind. Bedingt durch Dichteunterschiede im Fluid aufgrund von unterschiedlichen
Temperaturen zwischen der Unter- und Oberseite des Rohres kann es in Kombination mit geringen
Durchflussraten zur thermischen Schichtung in horizontalen Teilen des Rohrsystems kommen. Thermische
Schichtungen verursachen eine in Umfangsrichtung variierende Temperaturverteilung in der Rohrwand, die
wiederum lokale Spannungen in der Wand und globale Biegespannungen im Rohrsystem bewirken. Ausser
Schichtungen sind auch Temperaturtransienten infolge kalter oder heisser Einspeisevorgangen zu beachten,
die im Extremfall zu Thermoschockbeanspruchungen fiihren kénnen.

Da die Gefahr einer Rissbildung mit der akkumulierten mikrostrukturellen Werkstoffschadigung zunimmt,
gewinnt die Friherkennung von Ermidungsschadigung an alteren Anlagen zunehmend an Bedeutung. Aus
sicherheitstechnischer Sicht unterliegen vor allem folgende Komponenten einer Uberwachung:

- SWR Speisewasserstutzen des Reaktordruckbehélters
- DWR Speisewasserstutzen des Dampferzeugers

- DWR Volumenausgleichsleitung einschliesslich Stutzen
- DWR Sprihleitungen des Druckhalters

- DWR Regenerative Warmetauscher

- DWR Rohrleitungen des Restwarmesystems

- DWR Rohrleitungen der Sicherheitseinspeisung

Die Einbeziehung von thermischen Ermidungsvorgéngen durch unerwartet auftretende Schichtungs- und
Strémungsphanomene ist bei der Auslegung der betroffenen Komponenten nicht mdglich. Um die
Auswirkungen dieser Lasten auf die Lebensdauer zu minimieren wurden materialspezifische Grenzwerte fiir
die Temperaturdifferenzen der sich vermischenden Teilstrome festgelegt. Auch werden zunehmend spezielle
Bereiche von Komponenten und Rohrleitungen mit Temperatursensoren instrumentiert, die die
Temperaturverteilung am Umfang der Rohrleitungen wéhrend des An- und Abfahrens der Anlage erfassen
und auswerten. Mit Hilfe dieser Temperaturmessungen wird auf den aktuellen Materialzustand
(Erschépfungsgrad) geschlossen. Eine direkte zerstérungsfreie Messung mechanischer, physikalischer oder
mikrostruktureller Eigenschaften an den Komponenten scheiterte bisher an Unzulanglichkeiten der
Messtechnik und vor allem an der Interpretation der Messergebnisse. Die Zuordnung mikrostruktureller
Verénderungen, wie Versetzungsdichte und -verteilung, Phasentransformation sowie Mikrorissbildung zu
physikalisch messbaren Gréssen wie elektrischer, thermoelektrischer und magnetischer Widerstand sowie
elektrische und magnetische Leitfahigkeit erfordert zukiinftige Forschungsanstrengungen auf dem Gebiet der
Werkstoffdiagnostik. An  metastabilen austenitischen  Rohrleitungsstahlen treten  mikrostrukturelle
Veranderungen auf, die geeignet erscheinen, eine Friiherkennung zu erméglichen.



-58 -

1.2 WISSENSSTAND ZUR DEFORMATIONS- INDUZIERTEN MARTENSITBILDUNG

Die Austenit (y)-Martensit(a’)-Transformation ist der Grundmechanismus beim Harten von Stahl. Die
Martensitumwandlung erfolgt  diffusionslos und normalerweise durch einen  Abkihlungsvorgang.
Diffusionslose y-a’ Umwandlungen kénnen mit grossen Betragen von Scherung des Kristallgitters verbunden
sein [1]. Die Umwandlung beginnt erst bei einer Unterkiihlung unterhalb der Temperatur des
thermodynamischen Gleichgewichts T, (metastabil) [2]. T, ist durch die Gleichheit der Freien Energien der
Phasen a' und y bei gleicher chemischer Zusammensetzung und gleichen Ordnungsgrad definiert. Die To-
Temperatur héngt stark von der chemischen Zusammensetzung ab. Die treibende Energie der y-o
Umwandlung oder der Rickumwandlung ist naherungsweise proportional der Unterkihlung unter die
Gleichgewichtstemperatur oder der entsprechenden Uberhitzung. Bei Unterkiihlung T<T, und fir eine
gittervariante Scherung kann eine Schubspannung definiert werden, die die Umwandlung herbeizufiihren
sucht. Die Idee dazu stammt von U. Dehlinger [3].

Die Temperatur, bei der die Martensitbildung beim Abkihlen beginnt, wird als Ms-Temperatur bezeichnet. Sie
ist unabhangig von der Abkiihlgeschwindigkeit. Unter der Einwirkung von plastischen Dehnungen kann die
Martensitumwandlung auch bei hdéheren Temperaturen als M stattfinden [4]. Untersuchungen zur
deformationsinduzierten Martensitbildung gehen auf die Arbeiten von Scheil und Mathieu [5, 6] zuriick. Sie
fanden an einer Eisen-Nickel-Legierung heraus, dass sich bei statischer Dehnung der Martensitanteil mit
steigendem Kaltverformungsgrad vergréssert und mit steigender Priiftemperatur verringert. Erste
systematische Experimente zu den Einflussgrossen der deformationsinduzierten Martensitbildung bei
statischer Belastung wurden von Angel [7] durchgefiihrt. Er untersuchte an CrNi-Stahlen die durch plastische
Verformung erzeugte isotherme Bildung von Martensit in Abhangigkeit von der Dehnungsbeanspruchung und
der Verformungsenergie. Ludwigson und Mitarbeiter [8] konnten an Stéhlen der Serie AISI 300 zeigen,
welchen Einfluss die chemische Zusammensetzung auf die Martensitbildung ausiibt.

Beobachtungen im Transmissions-Elektronenmikroskop ergaben, dass zwei Arten von Martensit entstehen
kénnen: e-Martensit (hexagonal dichtest gepacktes Gitter) und a’-Martensit (kubisch-raumzentriertes Gitter).
Letzteres ist ferromagnetisch. Unter der Annahme, dass der a’-Martensit an den Schnittpunkten von
Versetzungs-Scherbé@ndern gebildet wird, entwickelten Olson und Cohen ein Modell zur Berechnung der
Martensitkonzentration in Abhé&ngigkeit der angelegten Dehnung [9]. Diese Annahme scheint fir die
untersuchten Material- und Versuchsbedingungen realistisch zu sein, da kein e-Martensit (hexagonales Gitter)
beobachtet wurde. Olsen und Cohen konnten zeigen, dass ihre Modellrechnungen mit den experimentellen
Ergebnisse von Angel sehr gut (bereinstimmen. In Ergénzung zum Einfluss der chemischen
Zusammensetzung des metastabilen austenitischen Stahls (Schaeffler-Diagramm) agiert hier die
Versetzungsdichte als Mikrostrukturparameter, der die Martensitbildung kontrolliert. Hinweise, dass
schneidende Versetzungs-Scherbander als Quellen der Martensitbildung betrachtet werden kdnnen, finden
sich in TEM-Untersuchungen von Susuki und Mitarbeitern [10]. Messungen des Martensitanteils mittels
magnetischer Verfahren wurden von Hecker und Mitarbeitern vorgestellt [11]. Sie verwendeten u.a. ein
handelsiibliches Ferritoscope zur Messung der magnetischen Permeabilitat.

Frihe Untersuchungen zur deformations-induzierten Martensitbildung unter Ermiidungsbedingungen gehen
auf Chanani und Mitarbeiter [12] sowie Hennessy und Mitarbeiter [13] zuriick. Aus den Untersuchungen zu
den Einflussgrossen der Martensitbildung sind vor allem die Arbeiten von Baundry und Pineau [14] sowie
Bayerlein und Mitarbeiter [15] zu nennen. Der Einfluss der plastischen Dehnungsamplitude auf den gebildeten
Martensitanteil wurde in [14, 15] qualitativ beschrieben, der Einfluss der Temperatur in [14]. Oft werden die
Ergebnisse jedoch nur fir spezielle Last- und Materialbedingungen oder in einem kleinen Temperaturbereich
prasentiert.

Zur Abhéngigkeit des Martensitgehalts von der Zyklenzahl wird unterschiedliches Werkstoffverhalten
beobachtet. Insbesondere gibt es verschiedene Ansichten lber Schwellenwerte der Dehnungsamplitude und
der Zyklenzahl, ab denen die Martensitbildung einsetzt [15,16,17]. In-situ Messungen wéhrend der
Ermiidungsversuche bei unterschiedlichen Material- und Lastbedingungen kdnnten hier besser zur Klérung
beitragen. Seit kurzem laufen verstérkt Entwicklungen fir ein allgemeingiiltiges Werkstoffmodell der
deformations-induzierten Martensitbildung, z.B. [18].
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Eine umfassende Darstellung des derzeitigen Wissensstandes vermitteln die beiden Dissertationen von
Basler [19] und Lang [20]. Basler untersuchte vor allem den Zusammenhang zwischen mikrostrukturellen
Vorgangen und mechanischem Verhalten. Das Verdienst von Lang besteht in der Evaluierung verschiedener
fortschrittlicher magnetischer Messtechniken zur Detektion des Martensits. Beide Dissertationen bildeten auch
die Grundlage fir die Untersuchungen am PSI [21-27]. Trotz des verbesserten Verstandnisses der
deformations-induzierten Martensitbildung bestehen nach wie vor keine gesicherten Erkenntnisse zur
Wechselwirkung der mikrostrukturellen Mechanismen der Verformung, Ermidung, Mikrorissbildung und
technischen Risseinleitung mit den Vorgéngen der Martensitumwandlung. Ein entscheidender Grund dafir
besteht in den messtechnischen Schwierigkeiten, die Martensitverteilung an der Oberflache und im Volumen
zu bestimmen. Durch Streumethoden auf der Basis von Neutronenstrahlung und Synchrotronlicht ergeben
sich dafiir neue Méglichkeiten.

1.3 AUFGABENSTELLUNG DES PROJEKTES FEVER

Die Aufgabe der Werkstoffdiagnostik  besteht darin, physikalisch-basierte  Konzepte  der
Lebensdauerbestimmung zur Verfigung zu stellen. Sie beinhaltet die Entdeckung eines Indikators in der
Mikrostruktur, der den Alterungsprozess auslést, beeinflusst oder zumindest begleitet sowie die
zerstérungsfreie Messung entsprechender vom Indikator beeinflusster mechanischer und physikalischer
Eigenschaften. Das technische Ziel besteht in der Entwicklung eines Lebensdauermonitors fir eine bestimmte
Alterungsart und Klasse von Werkstoffen. Die Werkstoffdiagnostik nutzt mikrostrukturelle Veranderungen aus,
die zeitlich weit vor der technischen Rissbildung stattfinden und erméglicht somit die Friherkennung der
Schédigung in den betroffenen Bereichen. Die elektrischen, thermoelektrischen und magnetischen
Messgréssen reagieren auf alle mikrostrukturellen Veranderungen in bestimmter Weise. Der gewissenhaften
Interpretation der Messergebnisse kommt deshalb besondere Bedeutung zu, die zu einer Selektion oder auch
Kombination bestimmter Messgréssen fihren kann.

Zur Bearbeitung von Themen der Werkstoffdiagnostik sind Untersuchungen auf den Gebieten
Werkstoffmechanik, Strukturanalyse und zerstdrungsfreier Materialprifung notwendig. Ein erklartes Ziel des
Projektes bestand darin, die notwendigen Messverfahren zu optimieren bzw. erst aufzubauen und mit neuen
ldeen zu verbessern. Bei den werkstoffmechanischen Versuchen kommt es darauf an, durch mechanische
oder thermische Belastungen gezielt mikrostrukturelle Schédigungen in die Materialproben einzubringen. Dies
geschieht im Falle der niederzyklischen Ermidung (thermische Schichtungen in Rohrleitungen) durch
dehnungsgeregelte zyklische Versuche auf servohydraulischen Priifmaschinen. Fir die Analyse der
Mikrostrukturen eignen sich neben den klassischen Methoden der Metallographie und Elektronenmikroskopie
vor allem Streumethoden auf der Basis von Neutronenstrahlung und hochenergetischem Rdntgenlicht. Dazu
stehen im PSI geeignete Diffraktometer in den Forschungsanlagen SINQ und SLS zur Verfligung. Mit den
Methoden der Strukturanalyse kénnen Versetzungsdichten, Phasenanteile und -verteilungen sowie
Mikrorisse ausgewertet werden. Auf dem Gebiet der zerstdrungsfreien Werkstoffcharakterisierung liegt das
grésste Potential bei den magnetischen Verfahren. Die Palette der Messmdglichkeiten reicht vom einfachen
Handgerét zur Messung der Permeabilitdt bis hin zu Priifautomaten mit Hochtechnologie-Sensoren zur
Magnetfeldmessung mit Ortsauflésung. Die fiir das Projekt optimierten und aufgebauten Messverfahren sind
zusammenfassend in Tabelle 1 dargestellt.

Die im Arbeitsprogramm formulierten Aufgaben lassen wie folgt zusammenfassen:

- Mikrostrukturelle  und  werkstoffmechanische  Untersuchungen des Zusammenhanges von
Erschopfungsgrad (Lastwechselzahl) und Volumenanteil des gebildeten Martensits bei Raumtemperatur

- Aufbau eines stationéren Messplatzes zur Magnetfeldmessung mit hochempfindlichen Sensoren
- In-situ Messung der Martensitentwicklung wahrend des Erm{idungsversuches

- Rohrbiegeversuch (Bauteilversuch) mit gleichzeitiger Messung der Martensitbildung mittels magnetischer
Methoden
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Nach den ersten Ermiidungsversuchen wurde bald klar, dass es einen starken Einfluss einiger Last- und
Materialbedingungen auf die Martensitbildung gibt und die genaue Kenntnisse der einzelnen Einflussgréssen
notwendig ist, um gutdefinierte Versuche fahren zu kénnen. Deshalb wurde in Abstimmung mit der HSK-
Projektleitung friihzeitig entschieden, dass der Bauteilversuch im Punkt 4 ersetzt wird durch systematische
Untersuchungen der Einflussgrossen auf die Martensitbildung. Als wesentliche Einflussgrossen wurden
angesehen:

- Lastwechselzahl (Erschopfungsgrad)

- Temperatur

- Belastungsfrequenz

- Materialausgangszustand (Fertigungsverfahren, Warmebehandlung)

Damit wurde das Untersuchungsprogramm wesentlich erweitert. Aus der urspriinglich geplanten einen Serie
Ermidungsproben bei Raumtemperatur wurden 3 Gross-Serien (3 Materialzustéande) mit einigen Unterserien
flr unterschiedliche Temperaturen und Frequenzen. Weiterhin kann die in Punkt 1 formulierte Aufgabe der
Untersuchung des Einflusses der Lastwechselzahl (Erschépfungsgrad) mit den Untersuchungen der anderen
Einflussgrossen zu einer Teilaufgabe verbunden werden.

An allen Proben wurden nach der Ermidung der Volumenanteil des Martensits mittels
Neutronendiffraktometrie sowie mittels geeigneter magnetischer Verfahren bestimmt. An ausgewahlten
Proben erfolgten mikrostrukturelle Untersuchungen mittels Metallographie und Réntgendiffraktometrie. Der
Bericht ist demzufolge in folgende Teilaufgaben gegliedert:

- Charakterisierung des mechanischen Werkstoffverhaltens bei niederzyklischer Ermidung unter dem
Einfluss deformations-induzierter Martensitbildung

- Mikrostrukturelle Untersuchungen zur Bestimmung von Martensitgehalt und Martensitverteilung in den
Ermiidungsproben

- Untersuchung der Einflussgrossen Lastwechselzahl, Temperatur, Belastungsfrequenz und
Materialzustand auf die Martensitbildung

- Aufbau von Versuchsanlagen zur Messung magnetischer Kenngréssen (magnetische Permeabilitét,
Remanenz-Feldstérke, Wirbelstrom-Impedanz (mit Ortsauflésung), In-situ Messung wahrend des
Ermidungsversuches

Tab. 1: Ubersicht der Teilgebiete der Werkstoffdiagnostik fir Ermiidung mit den zugeordneten Verfahren und
Messgrossen

Zerstorungsfreie

Werkstoffmechanik Mikrostrukturanalyse Werkstoffcharakterisierung

Niederzyklische MNeutronendiffraktometrie Ferritoskope

Ermiidung Volumen-Phasenanteile Magnetische Permeabilitat
Gerzialte Erzeugung van

Defektstrukturen

Wiarmebehandlung Rontgendiffraktometrie Magnetfeldmessplatz

Einstellung des Material- Phasenverteilung Fluxgate und SQUID-Sensaren
ausgangszustandes

Thermo-mechanische Metallographie, Mikrosko- Magnetometer

Ermiidung pie Wirbelstrom-lmpedanzmeassungen

Realisigrung betriebsnaher Bestimmung von Defekt- und  mit Ortsaufldsung
Last- und Temperaturzyklen  Versstzungsstrukturen
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2 Durchgefiihrte Arbeiten und erreichte Ergebnisse
2.1 UNTERSUCHUNGSMATERIAL UND VERSUCHSBEDINGUNGEN

2.1.1 Werkstoff, Fertigungsverfahren und Warmebehandlungen

Im Verlaufe des FEVER-Projektes wurden insgesamt 3 Probenserien untersucht, die sich in der chemischen
Zusammensetzung, im Fertigungsverfahren und in der Warmebehandlung unterschieden (ca. 100
Ermiidungsproben). Als Untersuchungsmaterial kam der titanstabilisierte nichtrostende Stahl X6CrNiTi18-10
(DIN Werkstoffnummer 1.4541, AISI 321) zum Einsatz. Das Material wurde ausgewahlt aufgrund seiner
metastabilen Eigenschaften, bei Unterkihlung oder Verformung einer teilweisen Phasentransformation von
Austenit zu Martensit zu unterliegen, und aufgrund seiner weitverbreiteten Anwendung als
Rohrleitungswerkstoff in der Kraftwerkstechnik. Die chemische Zusammensetzung sowie Fertigungsverfahren
und Wérmebehandlung der einzelnen Serien sind in Tab.2 aufgelistet.

Tab.2: Chemische Zusammensetzung, Fertigungsverfahren und Warmebehandlung der Ermidungsproben
(Stangenmaterial), WLA: warmgezogen und Iésungsgegliht, K: 16sungsgegliiht und kaltgezogen

Mr. Zustand C Cr Mi Ti Si Min P ] Mo Co

1 WLA 0.061 1770 992 0375 0439 107 0036 006 0501 0172

2 WLA 0.020 1705 960 0.140 0450 188 0028 0030 0320 0.100

3 K 0.022 17.70 984 0.148 0.2381 185 0029 0.022 0334 0.118

Die Serien 1 und 2 unterschieden sich in der chemischen Zusammensetzung, wogegen
Fertigungstechnologie und Warmebehandlung identisch waren. Die Serie 3 entsprach in ihrer chemischen
Zusammensetzung der Serie 2, unterschied sich aber in der Herstellung und Warmebehandlung von den
anderen beiden Serien. Wahrend die Serien 1 und 2 warmgezogen und anschliessend I&sungsgegliiht
wurden, erfolgte die Endfertigung der Serie 3 durch Kaltziehen. Die Auswirkungen von Lésungsgliihung und
Kaltverfestigung auf die mechanischen Eigenschaften verdeutlicht Abbildung 1.

0 XBCHNITI1B-10

SERIE 112

SERIE 3 gsungsgegliht

kaltverfestigt

SPANNUNG [MPa]
g
1

] Temperatur 20 "C
0+ Dehnrate 107 5™

T T T T T T T T 1
[+ 20 40 60 ED

DEHMUNG [%]
Abb. 1: Spannungs-Dehnungs-Diagramme bei Raumtemperatur fiir den l6sungsgegliihten und kaltverfestigten
Materialzustand
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Durch das L6sungsglihen der Proben der Serien 1 und 2 kann angenommen werden, dass die
mikrostrukturelle Defektdichte sowie auch der &-Ferrit-Gehalt im Vergleich zum kaltverformten Material
wesentlich verringert wurde. Die Bestatigung findet man in Abb. 1. Das kaltverfestigte Material mit der
hoheren Versetzungsdichte weist eine hohere 0.2%-Dehngrenze auf als das Material nach der
Lésungsglihung. Die Bruchdehnung ist flir den Iésungsgegliinten Zustand grésser. Fir beide
Materialzustande wurden charakteristische Spannungs-Dehnungs-Kurven erhalten, wobei als Unterscheidung
die Angabe der 0.2%-Dehngrdsse ausreicht.

In den Vorschriften fir die Auslegung der sicherheitsrelevanten Komponenten und Rohrleitungen aus
nichtrostenden austenitischen Stahlen (z.B. ASME-Code, KTA-Regeln) geht hervor, dass unabhéngig von der
Fertigungstechnologie die Bauteile nur im l6sungsgeglithten Materialzustand eingesetzt werden durfen. Damit
entspricht der Materialzustand der Serien 1 und 2 den Kraftwerksbedingungen. Fir die
Ermiidungstiberwachung sind jedoch nicht nur der Grundwerkstoff, sondern auch die Schweissnahte von
Interesse. Beim Schweissen entstehen in den Warmeeinflusszonen mehr oder weniger ausgeprégte Bereiche
hoherer Harte und Eigenspannungen. Der Materialzustand der Prifserie 3 kann somit als Beispiel fiir eine
aufgehartete Zone einer Schweissnaht angesehen werden.

2.1.2 Werkstoffproben fiir die Ermiidungsversuche

Aus den 3 Serien wurden fiir die Untersuchungen der deformations-induzierten Martensitbildung sowohl Zug-
als auch Ermidungsproben gefertigt. Als Zugprobe wurde die Standardprobe B nach DIN 50125 mit einem
Durchmesser von 10 mm eingesetzt. Fiir die Ermiidungsversuche kamen 2 unterschiedliche Probentypen
nach ASTM E606 zum Einsatz. Fiir die Serien 1 und 2 wurden sogenannte Uhrglas-Proben (D=18 mm) und
fir die Serie 3 Zylinderproben (D=10 mm) hergestellt. Form und Abmessungen der Uhrglasprobe sowie der
Ermlidungsprobe in Zylinderform zeigen die Abbildungen 2 und 3.

o1

d=18mm

I / ,
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75mm \‘.’@

220mm
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Abb. 2: Ermldungsprobe mit der sogenannten Abb. 3. Ermudungsprobe mit zylindrischer
Uhrglas- Form nach ASTM E 606 Form im Messbereich nach ASTM E 606

Die Form der Uhrglasproben hat den Vorteil, dass die Maximaldehnung und somit die plastische Zone
lokalisiert sind und dass an einer Probe verschiedene Dehnamplituden auftreten. Die Martensitbildung kann
somit an einer Probe direkt als Funktion der Dehnung beobachtet werden. Der Nachteil besteht darin, dass
die mit dem Dehnungsaufnehmer gemessene Dehnung nur einen (iber die Messlénge gemittelten Wert liefert.

Um den axialen Dehnungsverlauf in den Uhrglasproben zu bestimmen, wurden Finite Elemente (FE)-
Berechnungen mit Beriicksichtigung des elasto-plastischen Materialverhaltens durchgefiihrt. Abbildung 4
zeigt den axialen Verlauf der elastischen, plastischen und totalen Dehnungen bei quasistatischer
Beanspruchung. Aus den FE-Berechnungen konnte ermittelt werden, dass die mittlere plastische Dehnung im
Messbereich der Uhrglasproben 0.24 % betragt, was vergleichbar war mit der plastischen Dehnung in den
Zylinderproben, die bei der angelegten totalen Dehnungsamplitude von 0.40 % als Mittelwert wéhrend des
Ermidungsversuches gemessen wurde. Somit war es méglich, die Ergebnisse fiir die Uhrglasproben (Serien
1 und 2) mit denen der Zylinderproben (Serie 3) zu vergleichen.
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In Abbildung 5 ist die Verteilung der totalen Dehnung im axialen Probenquerschnitt bei quasistatischer
Beanspruchung dargestellt. Die entsprechende Ausdehnung der plastischen Zone zeigt Abbildung 6. Die
plastische Zone betrdgt bei quasistatischer Beanspruchung 10 mm und wé&chst im Verlauf des
Ermiidungsversuches um einige mm an. Die Modellierung des elastisch-plastischen Verhaltens der
Uhrglasprobe bei Ermiidung erfolgte unter Beriicksichtigung der gemessenen zyklischen Verfestigung. In
Abbildung 7 wird die Verteilung der im Ermiidungsversuch akkumulierten plastischen Dehnung dargestellt. In
Modellen zur Berechnung der Restlebensdauer wird die akkumulierte plastische Dehnung als
Schédigungsparameter eingesetzt. Unter der Bedingung, dass die Grdsse der akkumulierten plastischen
Dehnung ausschlaggebend ist fir die Menge an gebildetem Martensit, ist nach Abbildung 7 zu erwarten, dass
sich die Martensitbildung bevorzugt im Probeninneren vollzieht.

Dehnung als Funktion der axialen Distanz l- 004667
0,006 - — .004000
0,005 | . .003333
— lotal sirain
B om" | p!ael?cslra'nl . 002667
? lotnly \ | elastic analytic strain 002000
g 0,003 \\ .001333
iz ] \.\ — .000667
0,001 4 p— .
s MAXIMUM
o000 ¥ r : R T e A 005101
R I A = MINIMUM
axiale Distanz von mitte Probe [mm)] % -3.144E—0?
Abb. 4: Verlauf der elastischen, plastischen und Abb. 5: Verteillung der totalen Dehnung
totalen Dehnungsamplitude in Abhangigkeit der im Langsschnitt der Uhrglas-Probe bei
axialen Langskoordinate ab Probenmitte guasistatischer Beanspruchung
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Abb. 6: Ausbreitung und Form der plasti- Abb. 7: Verteilung der im Ermudungsver-
schen Zone bei quasistatischer Beanspru- such akkumulierten plastischen Dehnung

chung im Langsschnitt der Uhrglas-Probe
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2.1.3 Versuchsdurchfiihrung der Ermiidungsversuche

Die Ermiidungsversuche wurden an einer servohydraulischen Priifmaschine (250 kN) der Fa. Schenck
(Deutschland) durchgefiihrt. Fir die Versuche im Bereich der niederzyklischen Ermidung (LCF) kam eine
spezielle Einspannung zum Einsatz, die eine hochprazise axiale Ausrichtung der Probe gewahrleistete. Die
Versuchsdurchfiihrung erfolgte dehnungsgeregelt mittels der digitalen Steuerung Instron FastTrack 8800 der
Instron Corporation (USA). Die Dehnungen wurden im gesamten Temperaturbereich von 20-260°C direkt an
der Probe mit einem Aufnehmer der Fa. Sandner Messtechnik (Deutschland) vom Typ EXA 20-1.25 HT
gemessen. Die Messlange betrug 20 mm. Die Ermlidungsversuche erfolgten alternierend, d.h. im Zug-Druck-
Bereich ohne Mittellast bei Frequenzen von 1.0, 0.5, 0.1 Hz. Das Spannungsverhaltnis R der unteren zur
oberen Spannungsamplitude war gleich —1.0.

Zur Einstellung und Kontrolle der Temperatur kam eine spezielle fir diese LCF Probenanordnung konstruierte
Temperaturkammer vom Typ Instron SFL EC65 (GB) zum Einsatz. Die Kammer besitzt eine geringe Hohe, so
dass kurze Proben-Einspannungen méglich waren. Die Temperatur an der Probenoberfliche wurde
kontinuierlich wéhrend des Versuches gemessen. Beachtet werden musste, dass es bei Frequenzen grésser
0.1 Hz zur Warmeentwicklung in der Probe kam, so dass hier die Umgebungstemperatur nachgeregelt wurde.
Durch die Temperaturmessung an der Probenoberfléche wurde gewahrleistet, dass die Versuche fir alle
Frequenzen bei den vorgegebenen Temperaturen abliefen.

Das Abbruchkriterium fiir die technische Anrissentstehung wurde auf 2% Lastabfall festgelegt, wobei sich der
Lastabfall auf die maximale Spannungsamplitude bezog. Mit 5 Proben wurde eine mittlere Lastwechselzahl
flir die Anrissentstehung ermittelt und als Erschdpfungsgrad D=1.0 (oder 100%) bezeichnet.
Erschopfungsgrad D=1.0 bedeutet somit, dass 100% Lebensdauer bis zur technischen Anrissentstehung
verbraucht ist. Die Materialzustdnde im Vorriss-Stadium wurden nun so eingestellt, dass der
Ermiidungsversuch bei einer definierten Lastwechselzahl abgebrochen wurde, die dem gewiinschten
Erschdpfungsgrad entsprach. Somit entstanden Werkstoffproben fiir die Erschopfungsgrade D=0.4, 0.6 und
0.8.

2.2 WERKSTOFFMECHANISCHE UNTERSUCHUNGEN
2.2.1 Probentemperatur wahrend der Ermiidungsversuche

Bei den Belastungsfrequenzen von 1.0 Hz und 0.5 Hz kam es ohne zusétzliche Kiihlung zu einer merklichen
Erhéhung der Probentemperatur. Bei Absenkung der Frequenz auf 0.1 Hz betrug die Temperatur an der
Probenoberflache nur noch 30°C und konnte somit als Raumtemperatur gelten. Um die radiale und axiale
Temperaturverteilung zu messen, wurden zylindrische Ermiidungsproben mit Thermoelementen versehen.
Eine Ubersicht der Positionen, an denen die Thermoelemente TE1 bis TE4 angebracht waren, zeigt die
Abbildung 8. Zusatzlich wurde das Temperaturfeld mittels einer Thermographie-Kamera gemessen. Die
Untersuchungen fanden bei einer totalen Dehnungsamplitude von 0.40% und einer Frequenz von 1.0 Hz statt.
Wie aus Abbildung 9 hervorgeht, stieg die Temperatur in den ersten 600 Zyklen im Zentrum der Probe auf ca.
80°C an (rote Kurve). Der Temperaturverlauf an der Oberflache und im Kern der Probe ergab keinen
Unterschied (schwarze und rote Kurve). Wahrend in radialer Richtung keine Temperaturabnahme verzeichnet
wurde, erfolgte in axialer Richtung in einer Entfernung von 10 mm eine Abnahme um ca. 10°C (griine Kurve).
In der Nahe der Probeneinspannungen ging die Temperatur auf ca. 45°C zuriick (blaue Kurve). Weiterhin
konnten Temperaturschwankungen innerhalb eines Zyklus von ca. 1°C beobachtet werden (Abbildung 10).
Ein Beispiel der Temperaturfeldmessung mittels Thermographie-Kamera ist in der Abbildung 11 dargestellt.
Die Darstellung zeigt dieTemperaturverteilung auf einer Teiloberflache in der Mitte der Probe. Auch diese
Messung bestatigte, dass ein nahezu homogenes Temperaturfeld vorlag, lediglich in axialer Richtung eine
leichte Abnahme der Temperatur im Messbereich beobachtet wurde. Mit den durchgefihrten
Temperaturmessungen konnte gezeigt werden, dass die Temperaturmessung in Probenmitte an der
Oberflache der Probe geeignet ist, die Probentemperatur wahrend des Ermiidungsversuches zu iberwachen.
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Localion of Thermocouples for Temperature Delermination
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Abb. 8: Positionen der Temperaturmessungen
mittels Thermoelementen
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Abb. 11: Temperaturfeld im Bereich der

Abb. 10: Temperaturschwankungen innerhalo Dehnungsmessung aufgenommen mit ei-
der Ermiudungszyklen ner Thermographie-Kamera

2.2.2 Charakterisierung des Materialverhaltens bei niederzyklischer Ermiidung

Das mechanische Verhalten von metastabilen austenitschen Stahlen wird bei statischer und zyklischer
Belastung massgebend von der teilweisen deformations-induzierten Phasentransformation in Martensit
beeinflusst. In der Abbildung 12 ist der typische Verlauf der Spannungsamplitude wahrend des
totaldehnungsgeregelten Ermidungsversuches fiir den untersuchten Stahl darge-stellt, hier am Beispiel von
Versuchen der Serie 3 an Umgebungsluft bei einer Frequenz von 1.0 Hz (Probentemperatur 80°C). Das
Materialverhalten ist charakterisiert durch eine Verfestigung in den ersten 10 Zyklen, gefolgt von einer
Entfestigung bis zur Lastwechselzahl 1000. Nach dieser Zyklenzahl wurde bis zur technischen
Rissentstehung in der sogenannten Séttigungsphase, die den weitaus l&ngsten Lebensdauerabschnitt
reprasentiert, eine sekundare Verfestigung beobachtet. Das gesamte Materialverhalten bis hin zur
technischen Anrissentstehung wird vom deformations-induzierten Martensit beeinflusst. Im besonderen lsst
sich dieser Einfluss im Grad der sekundaren Verfestigung beobachten. In der Literatur wurde ein
Zusammenhang hergestellt zwischen dem Grad der sekundaren Verfestigung und dem Martensitgehalt
[14,15,17].

Das Materialverhalten wird entscheidend gepragt von der Priftemperatur. Sowohl die mechanischen
Kenngrossen 0.2%-Dehngrenze, Zugfestigkeit und Dauerschwingfestigkeit als auch der gesamte Spannungs-
oder Dehnungsverlauf wahrend des Versuches héngen in entscheidendem Masse von der Temperatur ab.
Bei den metastabilen austenitischen Stahlen beeinflusst die Temperaturabhéngigkeit des deformations-
induzierten Martensits das mechanische Verhalten zusétzlich. Die Abbildungen 13 und 14 illustrieren das
Werkstoffverhalten bei statischer und zyklischer Beanspruchung bei unterschiedlichen Temperaturen am
Beispiel des untersuchten Stahls im kaltverformten Materialzustand. Die Zugversuche erfolgten bei einer
Dehnrate von 10-3 s-1, die Ermidungsversuche bei einer totalen Dehnungsamplitude von 0.40%. Im
Zugversuch nahm der Grad der Verfestigung mit steigender Temperatur kontinuierlich ab. In den
Ermiidungsversuchen erfolgte eine Abnahme des Grades der sekundéren zyklischen Verfestigung, die sogar
bei Temperaturen von 200°C und hdher zu einer sekundaren Entfestigung tberging. In Abbildung 14 erkennt
man, dass die Kurven fir eine bestimmte Temperatur sehr dicht zusammenliegen, wobei recht
unterschiedliche Zyklenzahlen fir die Rissinitierung auftreten kdnnen. Die Kurvengruppen pro Temperatur
sind deutlich voneinander getrennt, auch dann noch, wenn der Temperaturunterschied nur 10°C betrégt. Das
bestatigt die Auffassung in der Literatur, dass der Grad der sekundéren zyklischen Verfestigung von der
Martensitbildung bestimmt wird.
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Abb. 12; Typischer Verlauf der Spannungsamplitude bel Ermi-
dung des metastabilen austenitischen Stahles X6CrNITI18-10
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Abb. 13, Spannungs- Dehnungs- Kurven des  Abb. 14: Verlauf der Spannungsamplituden bei
austenitischen Stahls X6CrNITi18-10 (Serie 3) Ermidungsversuchen von X6CrNITI18-10 (Se-
bei unterschiedlichen Temperaturen rie 3) bei unterschiedlichen Temperaturen

2.3. MIKROSTRUKTURELLE UNTERSUCHUNGEN
2.3.1 Bestimmung des Martensitgehalts mittels Neutronendiffraktometrie

Der Martensitanteil, der sich deformations-induziert in der austenitischen Matrix bildet, 1sst sich quantitativ
mittels Neutronendiffraktometrie bestimmen. Die Beugungsmethode eignet sich deshalb so gut, da Martensit
und Austenit unterschiedliche Kristallgittertypen aufweisen (kubisch-raumzentriertes und  kubisch-
flaichenzentriertes Gitter), die zu einer deutlichen Unterscheidung der Beugungspeaks ausgewahlter
kristallographischer Ebenen fihren. Die Neutronendiffraktometrie-Experimente wurden am Diffraktometer
DMC durchgefiihrt, das aus der Spallationsneutronen-Quelle am PSI (SINQ) mit sogenannten kalten
Neutronen gespeist wird [28]. Das Gerat ist optimiert auf hohe Intensitdten und erméglicht es,
Martensitgehalte unter 1vol.% -Anteil zu bestimmen. Mit einer Neutronenwellenlange von A = 0.38 nm kam
ein Streuwinkelbereich von 68° < 2=} < 147° zur Auswertung. Firr die Messungen an den Ermidungsproben
wurde ein grosser Strahlquerschnitt von 40 mm (Breite) x 10 mm (Hdhe) eingestellt, um einen mittleren
Martensitanteil im Messbereich der Proben zu bestimmen. Zum Ausgleich der inhomogenen
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Martensitverteilung wurde die Probe wéhrend der Martensitmessung sténdig um ihre Achse gedreht. Die
Bestimmung des Martensitgehaltes erfolgte mit der nachfolgend beschriebenen Methode.

Die Intensitat der unter dem Winkel =} von einer mehrphasigen Probe gestreuten Neutronen /(=) ist gegeben
durch [29]:

>

wE " o' ¥ L F:l'r_.x' / -
j@)=RA L P T T e Qv (1)
8zr p TV sin®,, sin20,,
hierbei sind:
lg Primarstrahlintensitat
A Wellenlange
I Hohe der Detektorblende
r Abstand Probe - Detektor
% Volumen der Probe im Strahl
2.0 theoretische und die wirkliche Dichte der Probe
i Indizes der Phase
i Multiplizitat der gemessenen Netzebene

Ve Volumen der Elementarzellen

Fiki Strukturamplitude des Reflexes

e” Debye-Temperatur-Korrelationsfaktor
A i Absorptionsfaktor des Reflexes

Opi Texturfaktor des Reflexes

Vi Volumenanteil der Phase

Ausgegangen wurde von der Voraussetzung des Zweiphasengemisches Austenit / Martensit. Hieraus ergibt
sich folgende Randbedingung:

(2)

Zur Berechnung der Volumenanteile aus den Intensitatsverhaltnissen zweier Peaks folgt aus GI.(1) unter der
Annahme gleicher Schwéchungskoeffizienten :

V Austenit + VMarTensir=1
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Fir die kubisch-raumzentrierte Phase Martensit wurde der 110-Reflex und fiir den kubisch-flachenzentrierten
Austenit der 111-Reflex untersucht. Aufgrund der relativ grossen freien Weglangen, die die Neutronen in
Eisenwerkstoffen zurlicklegen, kann davon ausgegangen werden, dass sich die Absorption Gber alle Phasen
mittelt und damit Ahkl bei etwa gleichen Beugungswinkeln gleich sind und herausfallen. Setzt man noch
voraus, dass keine Textur vorhanden ist, oder dass es eine eindeutige, von der Phasenumwandlung
resultierende Texturkorrelation gibt, dann gilt Qn1 ~ Qno. Fir die einzelnen Phasen gelten die in Tabelle 3
angegebenen Parameter.
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Tabelle 3: Parameter zur Bestimmung der Phasenzusammensetzung

Phase Austenit (111) Martensit (110)
Strukturtyp kfz krz (tetragonal verzerrt)
F i 4 2
Jhid 8 12
Ve in nm’ 0.04648 0.02362
@in Grad 66.25 69.09

Die Abbildungen 15 a) und b) zeigen beispielhaft Beugungsbilder einer martensitfreien und einer
martensithaltigen Probe. Die Linienlage des 111-Austenitreflexes entsprach einer Gitterkonstante von a =
3.597 A (Literaturwert y-Fe: 3.647). Der 110-Martensitreflex lag bei 138.20°, das einer Gitterkonstante von a =
2.876 A entspricht.

120000 30000
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g Q s 0 110- .
o EBOOOO 8 515000 Martensit
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Abb. 15: Beispiele fur Beugungsbilder an martensitfreien und martensithaltigen Ermidungsproben

Die Beugungsbilder wurden mit drei Gausskurven angepasst, d.h. es wurde bei der Auswertung
vorausgesetzt, dass Martensit in der Probe enthalten ist. Somit wird auch in martensitfreien Proben ein
solcher Peak angepasst. Folgende zwei Anforderungen fiir den Nachweis von Martensit wurden formuliert,
die beide gleichzeitig erfiillt sein mlssen:

- Die Integralintensitéat geteilt durch die Zahl der Messpunkte innerhalb der Halbwertsbreite des Peaks ist
grosser als die aus der Zahlstatistik resultierenden Fehler der Untergrundbestimmung.

- Im Beugungsbild ist eine Schulter am 111-Austenitpeak deutlich sichtbar.
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2.2.2 Beschreibung der Metallographieuntersuchungen

Zur Herstellung metallographischer Schliffe wurden aus der Probenmitte durch Quer- und Langsschnitte 5
mm dicke Scheiben entnommen. Zum Probentrennen kam eine Korund-Trennschleifscheibe zum Einsatz. Zur
weiteren Praparation wurden die Proben in Epoxydharz eingebettet. Das Schleifen erfolgte mit SiC-
Nassschleifpapier der Kérnung 320 oder mit einer Diamantschleifscheibe der Kérmung 20 um solange, bis
Planparallelitat der Schliffflachen erreicht war. Zum anschliessenden Polliervorgang  wurden
Diamandsuspensionen mit den Kémungen 9, 3 und 1 um verwendet. Um vor allem die Martensitstrukturen
sichtbar zu machen, kamen Atzverfahren mit sogenannter ATM V2A-Beize und Beraha-Losung zur
Anwendung [30]. Fir die metallographischen Aufnahmen stand ein Auflichtmikrokop der Firma LEICA zur
Verfliigungen. Im wesentlichen wurden die Objektive mit 50-, 200-, 500-facher Vergrésserung eingesetzt. Die
Schwarz-Weiss-Bilder wurden mit schragem Lichteinfall, die Farbbilder mit polarisiertem Licht aufgenommen.
Eine CCD-Kamera ermdglichte das digitale Abspeichern und Auswerten der Aufnahmen. Zur quantitativen
Gefiigeanalyse stand das LEICA-Programm QUANTIMET zur Verfiigung.

Mit diesen Préparationsschritten konnten die Strukturen und die Verteilung des deformations-induzierten
Martensits in den Schlifffldchen qualitativ bestimmt werden. Eine quantitative Bestimmung des
Martensitgehaltes an den Schliffen war sehr schwierig und fiihrte zu Ergebnissen, die von den
Neutronendiffraktionsmessungen abwichen. Nach unseren Erfahrungen wird die Martensitgehaltsbestimmung
mittels metallographischer Methoden, wie sie oft auch in der Literatur zur Untersuchung der deformations-
induzierten Martensitbildung vorkam, als zu ungenau eingeschétzt und kann deshalb nicht empfohlen werden.

2.3.3 Durchfiihrung von Réntgendiffraktionsexperimenten

Die Verwendung von Synchrotronlicht anstelle der Neutronenstrahlung erméglicht die Erfassung des
Martensitgehalts mit héherer Ortsauflésung, die zu einer bildgebenden Darstellung der Martensitverteilung
ausgenutzt werden kann [31]. Allerdings beschrankt sich die gewonnene Information auf den unmittelbaren
Oberflachennahbereich. Fir die Rontgenbeugungs (XRD)- Experimente wurden metallographische
Schliffproben verwendet. Damit war eine unmittelbare Zuordnung der XRD- und der Metallographie-
Aufnahmen mdglich. Die XRD-Bilder dienten zum besseren Verstandnis der Martensitverteilung in den Quer-
und Lé&ngsschnitten und ermittelten quantitativ die Martensitkonzentration an der Oberflache. Die
Metallographie-Befunde hingegen konnten die lattenférmige Martensitstruktur auflésen und deren Verteilung
qualitativ beschreiben.

Fir die XRD-Experimente konnte die ROBL-Beamline an der ESRF Grenoble genutzt werden [32]. Eine
Ubersicht der Gesamtanlage zeigt Abbildung 16. Die verwendeten Versuchsparameter sind in Tabelle 4
zusammengestellt. Aufgrund der schlechten Kornstatistik im Austenit wurde der Mittelwert der
Integralintensitét des (111)-Austenit-Peaks zur Bestimmung des Martensitgehaltes verwendet. Im Rahmen
des FEVER-Projektes kam es insgesamt zu zwei Messkampagnen. Fir die erste Messkampagne wurde eine
Probe der Serie 1 ausgewéhlt. In einer zweiten Kampagne erfolgten Messungen an vier ausgewéhlten Proben
der Serie 3.
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Abb. 16: Ubersicht der ROBL Beamline (Rossendorfer Beamline) an der ESRF Grenoble

Tabelle 4: Versuchsparameter zur Durchfiihrung der XRD-Experimente an der ROBL-Beamline

Messzeit 1 2
Wellenlange 0.07107 nm 0.1787 nm
Roéntgenenergie 17.415 keV 6.926 keV
Strahlquerschnitt 0.2 * 0.5 mm® 0.4 * 0.8 mm®

Querschnitt auf der Probe ca. 1.0 *0.5mm? ca. 0.8 * 0.8 mm?
Winkelbereich (20) 19.3-20.5° 49.0-54.0°

Schrittweite (20) 0.025° 0.04°

2.3.4 Martensitverteilung in Langs- und Querschnitten der Ermiidungsproben
a) Probenserie 1/2

Fur die Ermudungsexperimente der Serien 1 und 2 kamen sogenannte Uhrglas-Proben zum Einsatz. Die
Uhrglas-Form mit verénderlichem Querschnitt hat den Vorteil, dass sich im Messbereich ein
Dehnungsgradient einstellt, der ausgehend von der Probenmitte mit zunehmendem axialen Abstand eine
Veranderung in der Martensitkonzentration zur Folge hat. Um die Dehnungsabhangigkeit des deformations-
induzierten Martensits bei Ermiidung zu untersuchen, wurden Neutronendiffraktions-Experimente an Proben
mit unterschiedlichen Erschdpfungsgrad durchgefiinrt. Die Blende des Strahls wurde auf nur 2 mm
Schlitzbreite begrenzt, so dass ein iber den Querschnitt gemittelter Martensitgehalt in 2 mm diinnen
Scheiben bestimmt wurde. In Abstanden von 5 mm kam es zu Beugungsmessungen, die zu einer Verteilung
des Martensitanteils in Probenlangsrichtung fiihrte. In der Abbildung 17 sind die Ergebnisse
zusammenfassend dargestellt. Zunachst ist festzustellen, dass fir 3 der 4 Kurven der Martensitgehalt in der
Probenmitte am gréssten ist und nach dem Probenende hin abfallt. Damit konnte bestétigt werden, dass die
Martensitbildung direkt mit der Dehnung gekoppelt ist. Weiter kann der Abbildung entnommen werden, dass
mit steigender Lastwechselzahl bzw. anwachsendem Erschépfungsgrad der Martensitgehalt kontinuierlich
anwachst.

Eine Ausnahme in der Martensitverteilung bildete eine Probe, bei der die technische Rissbildung nicht in
Probenmitte, sondern in einer axialen Entfernung von ca. 5 mm stattfand. Hier trat die grésste
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Martensitbildung in der Position der Rissentstehung und nicht im kleinsten Querschnitt auf. Daraus I&sst sich
ableiten, dass die Rissentstehung mit einem zusatzlichen Beitrag an Martensitbildung verbunden ist.

5.0

=¢=—sample 1.6: 0=1.0,
N=63000, crack at 0 mm

4.0 | —O—=sample 2.3 D=1.0,
N=32000, crack at 0 mm
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distance from the middle of the sample in mm

Abb.17: Martensitverteilung in Langsrichtung an Ermudungsproben der Serie 1 mit unterschied-
lichen Lastwechselzahlen bzw. Erschopfungsgraden

An ausgewahlten Proben der Serie 1 wurden an L&ngsschliffen metallographische Untersuchungen
durchgefiihrt. Die Abbildung 18 zeigt beispielhaft die Martensitstrukturen im Langsschnitt der Probe mit dem
hdchsten Martensitgehalt. Durch die Uhrglasprobe bedingt war die Martensitkonzentration in der Probenmitte
am grossten. Verdeutlicht wird dies im mittleren Bild der Abb.18. Der Martensit ordnete sich hierbei in
typischen Streifen an. Die Dichte der Streifen hing von der radialen Position ab. Sie war am gréssten im
Zentrum der Probe und nahm zum Rand hin ab. Aufgrund des Dehnungsgradienten in Langsrichtung der
Uhrglas-Proben wurde in einem Abstand von 30 mm von der Probenmitte entfernt kein Martensit mehr
gefunden (Abb.18, linkes und rechtes Bild). Werden die Streifenmuster im Lichtmikroskop vergréssert,
erkennt man die sogenannten lattenférmigen Strukturen des Martensits (Abb.19, linkes Bild). Vergrdssert man
die Gebiete zwischen den Streifen, so liess sich hier kein Martensit finden, hingegen kamen die
Austenitkorngrenzen teilweise deutlich zum Vorschein (Abb.19, rechtes Bild).

0.3 mm . 0.3 mm
b, D S o
-30mm axialer Abstand von Probenmitte +30 mm axialer Abstand von
Probenmitte Probenmitte

Abb.18: Langsschnitte einer ausgewahlten Ermidungsprobe des I6sungsgeglihten Mate-
rialzustandes mit hohem Martensitanteil in unterschiedlicher Entfernung von der Proben-
mitte
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Gebiet innerhalb der Streifen Gebiet zwischen den Streifen
Abb.19a): Lattenférmiger Martensit in Abb.19b): Austenitkornstrukturen in Gebie-
den Streifengebieten ten zwischen den Streifen ohne Martensi-

tausbildung

In der ersten Messkampagne der Rontgendiffraktionsexperimente wurden Untersuchungen nur an einer
Probe durchgefiihrt. Um den Vergleich mit den metallographischen Befunden zu erméglichen, wurde die
Proben mit dem gréssten Martensitanteil fir diese Serie ausgewéhlt. Die erhaltene Martensitverteilung in
einem Langsschnitt der Probe zeigt die Abbildung 20. Die Untersuchungen zur Martensitverteilung mittels
Réntgendiffraktometrie bestatigten die metallographischen Untersuchungen. Der Martensit war auch hier in
der Probenmitte konzentriert und nahm zum Rand hin kontinuierlich ab. Auch der dehnungsabhangige
Konzentrationsabfall in axialer Richtung konnte bestatigt werden. Der héchste Martensitgehalt wurde in der
Umgebung des technischen Risses detektiert, wobei an der Oberflache im Rissinitiierungsgebiet nur sehr

wenig Martensit gefunden wurde.
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Abb.20: Martensitverteilung im Langsschnitt einer Ermudungsprebe mit hohem Martensitge-
halt gemessen mittels Réntgendiffraktometrie an der Synchrotron- Lichtquelle ESRF Grenoble
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b) Probenserie 3

In den metallographischen Untersuchungen liess sich die Martensitverteilung im Querschnitt nicht in einem
Bild darstellen, da die Vergrosserungen im Lichtmikroskop zu gross sind, um eine Ubersicht zu erhalten.
Werden viele Bilder zusammengesetzt, zeigten sich elliptische bis kreisférmige Ringe als typische
Martensitverteilung. Die Martensitverteilung bestand aus einem kompakten Kern im Zentrum der Proben und
aufeinanderfolgenden Schalen, wobei sich die Schalenabstédnde zum Rand hin immer weiter vergrésserten.

In einer zweiten Messkampagne konnten die Rontgendiffraktions-Experimente an der ESRF Grenoble an
insgesamt vier ausgewéhlten Ermtidungsproben der Serie 3 fortgesetzt werden. Hierbei wurden sowohl Quer-
als auch Langsschnitte untersucht. Um den Vergleich mit den Metallographie-Abbildungen zu ermdglichen,
wurden die XRD-Experimente an den gleichen Probenstiicken durchgefiihrt. Es wurden Proben mit
bestimmten Martensitgehalten und Temperaturen ausgewahlt, um beispielhaft die Martensitverteilung fiir
niedrige, mittlere und hohe Martensitanteile darstellen zu kénnen. Die Ergebnisse sind in den Abbildungen 21
bis 26 zusammengestellt.

Die Abbildungen 21 bis 24 zeigen Martensitverteilungen im Querschnitt der Ermidungsproben bei von
Abbildung zu Abbildung ansteigendem Martensitgehalt. Die entsprechenden metallographischen Schliffbilder
fiir die Probenmitte und den linken und rechten Probenrand sind beigefiigt. In allen XRD-Bildern wird deutlich,
dass im wesentlichen der Martensit im Probenzentrum konzentriert war. Dieses Ergebnis hat Konsequenzen
fiir die Schadigungsvorhersage. Es ist bekannt, dass sich die Bildung der Mikrorisse an der Oberflache der
Ermiidungsproben an den sogenannten Intrusionen und Extrusionen vollzieht. Demnach ist eine hohe
Martensitkonzentration nicht unmittelbar mit der Bildung von Mikrorisse gekoppelt. In den Verteilungen kam
es zu grossen Ortlichen Schwankungen im Martensitgehalt. Diese Unterschiede kénnen durch die
beobachteten Ringstrukturen erklart werden. In den Ringen besteht eine hohe Martensitkonzentration, wobei
zwischen den Ringen kein Martensit vorkam. Die XRD-Ortsauflésung reichte jedoch nicht aus, diese
Strukturen sichtbar zu machen. Die Metallographiebilder bestétigten den Befund, dass der Martensitgehalt im
Probenzentrum am gréssten war und am Rand nur wenig Martensit vorlag.

Martensitverteilungen an Langsschnitten werden beispielhaft in den Abbildungen 25 und 26 gezeigt. Hierbei
konnten ahnliche Beobachtungen gemacht werden wie an den Querschnitten. Der grosste Martensitgehalt
befand sich im Probenzentrum und in der Umgebung des technischen Risses. Bemerkenswert ist das
metallographische Bild der Rissumgebung in Abbildung 25. Entlang der Rissufer wurden Bereiche gefunden,
bei denen zwischen den Martensitstreifen nach wie vor kein Martensit auftrat. Es gab aber auch Bereiche, wo
eine Martensitbildung als Folge der Rissausbreitung stattfand und die Martensitstreifen mit Briicken entlang
der Rissufer verbunden waren. Demnach muss eine technische Rissausbreitung nicht immer zu einer
zusatzlichen Martensitbildung fihren.
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Abb.22: Martensitverteilung im Querschniit bei 5.82 vol -% Martensit (80 °C)
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Abb.23: Martensitverteilung im Querschnitt bei 7.50 vol -% Martensit (80 °C)
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Abb.24: Martensitverteilung im Querschnitt bei 15.71 vol -% Martensit (30 °C)
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Abb.25: Martensitverteilung im Langsschnitt bei 7.50 vol.-% Martensit (80 °C)
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Abb.26: Martensitverteilung im Langsschnitt bei 15.71 vol -% Martensit (30 °C)
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2.3.5 Texturen im Austenit und Martensit

Der technische Vielkristall Stahl mittelt die Anisotropien der einzelnen Kérner, ist also quasiisotrop. Kommt es
zur Bevorzugung einer Orientierung der Korer eines polykristallinen Stahles, so spricht man von einer
Textur. Die Ausbildung von Texturen gibt wichtige Hinweise zu den abgelaufenen Prozessen bei der
Herstellung und Wéarmebehandlung von Stahlen. So stellen sich zum Beispiel bei gewalzten Blechen
sogenannte Goss- und Wiirfeltexturen ein, je nach dem ob ein krz- und kfz-Gitter vorliegt. Die Bestimmung
von Vorzugsrichtungen der Kristallorientierung ergab sich fiir das Projekt FEVER noch aus einem anderen
wichtigen Grund. Die Martensitbestimmung am Neutronendiffraktometer erfolgte in einer Strahl-
Messanordnung 90° zur Probenachse. Eine stark ausgepragte Textur ware somit als Fehlerquelle bei der
Bestimmung des Martensit-Phasenanteils aus zwei Reflexen zu berlcksichtigen und gegebenfalls zu
korrigieren.

Die Textur kann allgemein durch eine Orientierungsverteilungsfunktion beschrieben werden. Es bedarf dazu
jedoch vieler Messpunkte in einem weiten Winkelbereich in drei Messebenen. Fir den einfachen Fall einer
Fasertextur hangt die Orientierungsverteilung nur vom Winkel zur Faserachse ab und kann mit einer
Linienabtastung aufgenommen werden. Fir die Fasertextur kann ein Texturfaktor wie folgt definiert werden:

ey ()
Qpy (V) = ) “

gy ()
Hierbei sind
L der Texturfaktor
P der Winkel zur Faserachse
Inia "V} die Intensitat beim Winkel ¥
m der Mittelwert der Intensitat Uber alle V.

a) Probenserie 1/2

Aus der Uhrglas-Ermiidungsprobe mit dem hdchsten Martensitgehalt wurde aus der Probenmitte eine Kugel
mit einem  Durchmesser von 5 mm herausgearbeitet. ~An  dieser Kugel fanden
Neutronenbeugungsexperimente statt, die den Martensitgehalt in Ebenen quer und I&ngs zur Probenachse
ermittelten. Die Messebenen wurden vom Dreh- bzw. Kippwinkel bestimmt. Die Abbildungen 27 und 28
zeigen die Ergebnisse der Martensitbestimmung aus zwei Reflexen nach Gleichung (3) in Abhangigkeit des
Dreh- und Kippwinkels. Bei Drehung der Kugel um die Probenachse schwankt der Martensitgehalt leicht um
einen Mittelwert (Abb. 27). In dieser Messebene ist keine Vorzugsrichtung zu erkennen. Bei Drehung der
Probenachse selbst (Kippwinkel) ergaben sich zwei ausgepragte Maxima des Martensitphasenanteils bei 0°
und 90° (Abb. 28). Dieser Befund ist ein typisches Kennzeichen einer Fasertextur.
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Abb.27: Martensitgehalt bestimmt mittels

Neutronendiffraktometrie an einer Kugelpro-
be aus der Mitte einer Ermidungsprobe in
Abhéngigkeit des Drehwinkels um die Pro-
benachse
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Abb.28:  Martensitgehalt  bestimmt  mittels
Neutronendiffraktometrie an einer Kugelprobe
aus der Mitte einer ErmUdungsprobe in Ab-
hangigkeit des Kippwinkels um die Probenach-
se

b) Probenserie 3

In Fortsetzung der Texturuntersuchungen wurden an ausgewahlten Ermiidungsproben der 3. Serie
Zylinderstiicke aus dem mittleren Messbereich entnommen. Die Zylinder hatten einen Durchmesser und eine
Hohe von jeweils 10 mm. Die Ermidungsproben wurden so ausgewahlt, dass Proben fir unterschiedliche
Priiftemperaturen und unterschiedliche Martensitgehalte vorlagen. Von einer Fasertextur ausgehend
konzentrierten sich die Untersuchungen auf eine Messebene (parallel zur Probenachse, Kippwinkel).
Zunachst wurden die Texturfaktoren fiir die Martensitphase nach Gleichung (4) fir unterschiedliche
Martensitgehalte bestimmt. In den Abbildungen 29 bis 32 sind einige ausgewahlte Beispiele der Messungen
dargestellt. Man erkennt, dass bei einem kleinen Martensitanteil (hohe Temperaturen) eine ausgepragte
Textur vorliegt (Abb. 29), die sich jedoch mit steigender Martensitkonzentration abbaut (Abb. 30,31). Das
erklart sich damit, dass zun&chst die Martensitumwandlung in denjenigen Korern stattfindet, die
gitterstrukturell ,glinstig* zur Belastungsrichtung orientiert sind. Diese bevorzugte Gitterebene liegt bei 45° zur
Probenachse, wie Abbildung 29 zu entnehmen ist. Es wurde somit eine Vorzugsorientierung der (111)
Martensit-Ebene beobachtet, was mit den bisherigen Erkenntnissen zur Martensitbildung Gbereinstimmt. Mit
Erhéhung der Martensitbildungsrate bei niedrigeren Temperaturen kam es zu einer gleichmassigeren
Orientierungsverteilung, so dass hier die Phasenumwandlungen in den Kdrnem aller Orientierungen
stattfanden.

Aus der Bestimmung des Martensitgehaltes durch Phasenanalyse nach Gleichung (3) kann ein
Korrekturfaktor fur die Martensitmessung firr jeden Kippwinkel abgeleitet werden. Die im FEVER-Projekt
durchgefiihrten Diffraktionsmessungen zur Martensitgehaltsbestimmung wurden so durchgefiihrt, dass der
Neutronenstrahl in einem Winkel von 90° zur Probenachse auf die Probe auftraf. In den Abbildungen 33 und
34 sind die Abhé&ngigkeiten des Korrekturfaktors vom Kippwinkel fiur einen hohen und niedrigen
Martensitgehalt gezeigt. Aus beiden Abbildungen geht hervor, dass bei einem Kippwinkel von 90° der
Korrekturfaktor fiir die Martensitmessung ca. 1.0 ist. Damit konnte gezeigt werden, dass bei der im Rahmen
des Projektes durchgefilhrte Martensitbestimmung auch beim Auftreten einer Martensittextur nur geringe
Fehler auftreten, die keiner Korrektur beddirfen.

Ein Beispiel flir Messungen der Austenittextur ist in Abbildung 35 dokumentiert. In der Darstellung des
Texturfaktors fir Austenit in Abh&ngigkeit des Kippwinkels wird deutlich, dass hier eine ausgepragte
Vorzugsorientierung der (111) Austenit-Ebenen vorliegt. Diese Orientierungsverteilung wurde in allen
Messungen fir unterschiedliche Martensitgehalte und Temperaturen in einer mehr oder weniger
ausgepragten Form beobachtet, so dass sie der Herstellung des Stangenmaterials zugeschrieben werden
kann.
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Abb.29: Texturfaktor Martensit in Abhangigkeit Abb.30: Texturfaktor Martensit in Abhangigkeit
des Kippwinkels fiir einen niedrigen Martensit- des Kippwinkels fur einen mittleren Martensit-
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Abb.31: Texturfaktor Martensit in Abhangigkeit Abb.32: Texturfaktor Martensit in Abhangigkeit
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Abb.33: Korrekturfaktor fur die Martensitmes- Abb.34: Korrekturfaktor fur die Martensitmessung
sung fir einen niedrigen Martensitgehalt fur einen hohen Martensitgehalt
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Abb.35: Texturfaktor Austenit in Abhangigkeit des Kippwinkels

2.4 EINFLUSSGROSSEN AUF DIE DEFORMATIONS-INDUZIERTE MARTENSITBILDUNG
2.4.1 Lastwechselzahl (Lebensdauer)

Vor den Ermldungsversuchen wurden an zwei Serien von Zugproben der Einfluss von Dehnung und
Temperatur bei quasistatischer Belastung untersucht. Als Werkstoff kam das kaltverformte Stangenmaterial
der Probenserie 3 zum Einsatz. Das Ziel der quasistatischen Untersuchungen bestand zum einen darin,
Anschluss an die Messungen aus der Literatur zu finden und zum anderen, den magnetischen Methoden
einen Probensatz mit definiert abgestuften Martensitgehalten zum Zwecke der Kalibrierung zur Verfligung zu
stellen. Fir die Untersuchungen unter quasistatischer Belastung wurden Standardzugproben mit einem
Durchmesser von 10 mm eingesetzt. In einer ersten Serie wurden bei Raumtemperatur die Zugproben bis zu
definierten plastischen Dehnungen belastet, danach langsam entlastet und ausgebaut. Der deformations-
induzierte Marten-sitgehalt, der sich im Messbereich (50 mm) der Zugproben eingestellt hatte, wurden am
Neutronendiffraktometer bestimmt. Die Ergebnisse zeigt die Abbildung 36. Eine einfache lineare Korrelation
konnte fir die Dehnungsabhéngigkeit des Martensitgehaltes unter den gegebenen Material- und
Lastbedingungen aufgestellt werden.

Xm = Xmo + 03 3 plastic (5)

gultig far X6CrNiTi18-10 (Serie 3, oy = 430 MPa) und Raumtemperatur, wobei x; und Xy, die Mar-
tensitgehalte in vol.% fur den Belastungs- und den Ausgangszustand sowie € pasic der plastische
Dehnungsanteil sind.

Die ersten Ermiidungsproben wurden bis zur Entstehung eines technischen Anrisses zyklisch beansprucht.
Aus 10 Proben wurde der Mittelwert fiir die Lastwechselzahl bei Rissinitiierung bestimmt (N=10100). Er diente
als Basis fir die Einstellung der unterschiedlichen Erschépfungsgrade. Die weiteren niederzyklischen
Ermiidungsversuche wurden bei definierten Lastwechselzahlen abgebrochen, die den Erschépfungsgraden
von D=0.4 (N=4040), D=0.6 (N=6060) und D=0.8 (N=8080) entsprachen. Die Ergebnisse der Abhangigkeit
des Martensitgehaltes von der Lastwechselzahl sind in der Abbildung 37 dargestellt. Fir die gegebenen
Material- und Belastungsbedingungen konnte ein lineare Korrelation von Martensitgehalt zu Lastwechselzahl
gefunden werden.

Xm = Xmo + 8.0 10 N (6)

glltig fur X6CrNiTi18-10 (Serie 3, oy = 430 MPa) und t = 80°C, wobei xy und xy, die Martensitge-
halte in vol.% fur den Belastungs- und den Ausgangszustand sowie N die Lastwechselzahl sind.
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STATISCHE BELASTUNG NIEDERZYKLISCHE ERMUDUNG
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Abb.36: Bildung von deformations-induzierten Abb.37: Bildung von deformations-induzierten
Martensit bei quasistatischer Beanspruchung in  Martensit bei niederzyklischer Ermidung in Ab-
Abhangigkeit von der Grosse der plastischen hangigkeit von der Lastwechselzahl

Dehnung

2.4.2 Temperatur

Die treibende Kraft der Phasenumwandlung von Austenit in Martensit wird bestimmt vom Grad der
Unterkilhlung bezogen auf die Temperatur, bei der sich die Phasen Austenit und Martensit im
thermodynamischen Gleichgewicht befinden. Durch die Zufuhr von mechanischer Energie (Dehnung,
Ermidung) erhoht sich die Freie Energie des Austenits, so dass sich der Beginn der Umwandlung zu héheren
Temperaturen hin verschiebt. Deshalb muss die Temperaturabhangigkeit auf die Martensitbildung unter den
gegebenen Material- und Belastungsbedingungen systematisch untersucht werden.

Die Temperaturabhangigkeit der Martensitbildung wurde zunachst an Zugproben untersucht. Proben der
Serie 3 wurden bei unterschiedlichen Temperaturen bis zu einer plastischen Dehnung von 20% beansprucht.
Die ermittelten Werte fiir den Martensitgehalt in Abhangigkeit der Temperatur im Bereich von 20 - 300°C sind
in der Abbildung 38 dargestellt. Der beste Fit der Ergebnisse im untersuchten Temperaturbereich ergab sich
mit einer fallenden Exponentialfunktion.

Nach den Zugversuchen erfolgten Untersuchungen zum Temperatureinfluss auf die Martensitkonzentration
bei niederzyklischer Ermiidung. Bei einem definierten Erschépfungsgrad und konstanter Lastamplitude
wurden Ermidungsversuche bei verschiedenen Temperaturen durchgefiihrt. Die Ergebnisse fiir D=1.0 und
einer totalen Dehnamplitude von 0.40% sind fiir den Temperaturbereich von 20 — 300°C in Abb. 39
dargestellt. Wie auch bei der statischen Belastung wurde ein exponentieller Abfall der Martensitkonzentration
bei steigender Temperatur ermittelt. Die Exponentialfunktion der Temperaturabhéngigkeit im Bereich von 20 —
300°C lasst sich allgemein in der folgenden Form darstellen:

x, =x,, +A-exp|-T/B] (7)
Xm UNd X sind die Martensitgehalte in vol.% fir den Belastungs- und den Ausgangszustand, T ist
die Temperatur in K. Die Parameter A und B sind in Abhangigkeit des Materials, Materialzustand
und der Dehnungsamplitude zu bestimmen.
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Abb.38: Temperaturabhangigkeit der Martensit- Abb. 39: Temperaturabhangigkeit der Martensit-

bildung bei quasistatischer Beanspruchung. bildung bei niederzyklischer Ermudung.
Plastische Dehnung 20 %, Totale Dehnungsamplitude 0.40 %
Dehnrate 10° s™. Frequenz 1.0, 0.5, 0.1 Hz

Erschépfungsgrad D=1.0.

2.3.4 Belastungsfrequenz

Temperaturabhangige Martensitwerte wurden bei unterschiedlichen Frequenzen von 0.1, 0.5, und 1.0 Hz und
ansonsten gleichen Material- und Belastungsbedingungen ermittelt. In der Abbildung 40 sind die Ergebnisse
flir den Erschopfungsgrad D=1.0 und die totale Dehnamplitude von 0.40% dargestellt. Zur Auswertung der
Daten wurde die Exponentialfunktion (7) genutzt. Die Ergebnisse verdeutlichen, dass die Belastungsfrequenz
beim Umgebungsmedium Luft keinen Einfluss auf die Martensitbildung austibt.

20 - ABCrNiTi18-10

18
g
] 0.1 Hz
16 = P

Kpy = Xy + 3000 exp (-T 7 57)
Temperaturbereich: 20 - 300 °C

MARTENSITGEHALT [%]

24 D=1.0
totale Dehnamplitude 0.40%
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Abb. 40: Frequenzabhangigkeit der Martensitbildung bei
folgenden Material- und Belastungsbedingungen:
Kaltverformter Materialzustand, Erschopfungsgrad D=1.
totale Dehnamplitude 0.40 %.

o
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2.3.5 Fertigungsverfahren und Warmebehandlung

Fur die Untersuchung des Einflusses der Fertigung und der Warmebehandlung auf die Martensitbildung
standen zwei unterschiedliche Materialausgangszustdnde zur Verfiigung. Die Schmelzen 1 und 2
représentieren den lsungsgegliinten Materialzustand, der nach den kerntechnischen Vorschriften fiir den
Einsatz austenitischer Rohrleitungen im Primérkreislaufes gefordert wird. Die mechanischen Kennwerte des
l6sungsgegliihten Zustandes werden der Auslegung der Rohrleitungen zugrunde gelegt. Das Material der
Schmelze 3 wurde kaltverfestigt und weist eine relativ hohe 0.2% Dehngrenze und eine geringe
Bruchdehnung auf. Diese Eigenschaften stehen fiir bereits gealtertes Material, das seine Zahigkeit teilweise
eingebiisst hat. Auch kann in den Warmeeinflusszonen (WEZ) von austentischen Schweissnahten ein mehr
oder weniger grosser Abfall der Zahigkeit auftreten. Da der Grad der Verfestigung auf keinen konkreten
Material- und Belastungsfall eingestellt ist, soll der Materialzustand der Schmelze 3 allgemein als gealtertes
Material gelten.

Die Ergebnisse der Martensitbestimmung an allen Probenserien in Abhangigkeit der Lastwechselzahl sind in
Abbildung 41 zusammengestellt. Alle hier dargestellten Ermiidungsversuche wurden bei einer totalen
Dehnamplitude von 0.40 % und bei einer Temperatur von 80 oC (1.0 Hz) durchgefiihrt. Es sind Messwerte fiir
Erschopfungsgrade von 0.4 bis 1.0 eingetragen. Im kaltverformten Material wurde ein Martensitgehalt im
Ausgangszustand von 0.7 — 1.5 vol.% ermittelt.

Die Martensitbildungsraten firr die beiden Materialzustdnde waren Uberraschenderweise sehr unterschiedlich.
Der Effekt des Materialausgangszustandes auf die Martensitbildung erwies sich als sehr bedeutend.
Wesentlich mehr Martensit wurde in den Proben der Schmelze 3 gebildet als in den Proben der Schmelzen 1
und 2. Wahrend die l6sungsgegliinten Proben am Lebensdauerende nur etwa 3 vol.% Martensitanteil
aufwiesen, brachten es die kaltverfestigten Proben auf 9 vol.% Martensit. Die Lastwechselzahl (Lebensdauer)
bis zur technischen Risseinleitung sank von 26000-63000 fiir den I6sungsgegliihten Zustand auf 8500-12300
flir das kaltverfestigte Material. Fur beide Materialzustdnde wurde eine lineare Korrelation von Martensitgehalt
und Lastwechselzahl gefunden, d.h. die Martensitbildung vollzog sich kontinuierlich von den ersten
Lastwechseln an bis zur Rissiniierung. Schlussfolgernd kann festgestellt werden, dass zur Beurteilung des
Martensitgehaltes in den Ermidungsproben oder am Bauteil der Materialausgangszustand bekannt sein
muss. Diese Einschatzung kann mittels Bestimmung der 0.2%-Dehngrenze aus dem Zugversuch erfolgen.
Bei gealtertem Material muss mit einer erh6hten Martensitbildungsrate gerechnet werden.

SCHMELZE 3
Xy = Xy + 8.0X10% N

R*=093

-
=
L

[=]
L

SCHMELZE 1/2
Xy = Xy + 5.2 X 10°N

R*=0.95

totale Dehnamplitude 0.40 %

MARTENSITGEHALT [VOL.%]
=

Temperatur 80°C
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Abb.41: Martensitbildung bei niederzyklischer Ermidung far ver-
schiedene Materialausgangszustande des austenitischen rostfreien
Stahls X6CrNiTi18-10
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2.5 DETEKTION DES MARTENSITS MITTELS MAGNETISCHER METHODEN
2.5.1 Beschreibung der magnetischen und magnetinduktiven Messtechnik

Im Projekt wurde ein neues Labor fiir magnetische Diagnoseverfahren eingerichtet. Folgende Messplatze und
Verfahren wurden aufgebaut und stehen flir Messungen zur Verfugung:

- Permeabilitatsmessung mittels Handprifgerat FERROMASTER®

- Restfeldmessung mittels 3-D-FLUXGATE und SQUID (Superconducting QUantum Interference Device)-
Magnetometer

- Wirbelstromimpedanz-Messungen mittels GMR (Giant Magneto Resistance)- Messtechnik

Die Sensoren sind zum Teil komplementér und geben aufgrund des jeweiligen physikalischen Prinzips
Informationen (ber unterschiedliche Materialkennwerte. Um auch kleinste ferromagnetische Ausscheidungen
detektieren zu kénnen, welche sich im Anfangsstadium des Ermiidungsvorganges oder unter héheren
Temperaturen bilden, wurden hochempfindliche Magnetfeldsensoren wie Fluxgate, SQUID und GMR
eingesetzt. Die Abbildung 42 liefert eine Ubersicht {iber die spektralen Magnetfeldempfindlichkeiten der
verwendeten wie auch anderer bekannter Magnetfeldsensoren. Die verwendeten Messtechniken werden
nachfolgend im Detail beschrieben.
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Abbildung 42: Spektrale Magnetfeldempfindlichkeit fur verschiedene Magnetfeldsensoren [20]

a) Permeabilitatsmessung mittels Handpruifgerat FERROMASTER®

Handpriifgeréte zur Ferritgehaltmessung in austenitischen Stéhlen sind Stand der Technik seit ca. 1970. Je
nach Verwendung der austenitischen Stahle werden fir den Ferritgehalt bestimmte Grenzwerte gefordert. So
ist z.B. in Schweissnahten und Auftragsschweissungen ein Ferritgehalt zwischen 2 und 5 % erwiinscht,
wahrend bei Druckgefassen fiir die Harnstoffsynthese der Ferritgehalt kleiner 0.5 % sein soll. Da der in der
Technik zu messende Ferritgehalt in der gleichen Gréssenordnung liegt wie der Gehalt an deformations-
induziertem Martensit in den Ermiidungs-proben, kann das Messprinzip auch in den FEVER-Untersuchungen
genutzt werden.

Die entwickelten Gerate arbeiten nach unterschiedlichen Verfahren. Meist erfolgt eine direkte Messung der
Permeabilitdt (magnetische Leitfahigkeit) bei grossen Magnetfeldstarken bis hin zur magnetischen Séttigung
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um 800 A/lcm. Ausgenutzt wird die Beobachtung, dass die Permeabilitat austenitischer Stéhle bis zu einem
Ferritgehalt von etwa 20 % nahezu linear ansteigt. Das im Projekt FEVER verwendete Ferritoskop der Firma
Stefan Mayer, Deutschland, arbeitet nach dem Prinzip der indirekten Bestimmung der Permeabilitét (iber den
Effekt der Feldverzerrung eines Gleichfeldes [33]. Ein einpoliger Taster als Sensor enthalt einen
Dauermagneten und zwei Aufnahmespulen, die als sogenannte Férster-Sonden arbeiten. Enthélt das
Werkstlick Teilchen einer magnetischen Phase kommt es beim Aufsetzen des Sensors zur Ablenkung der
Feldlinien des Gleichfeldes. Die Forster-Sonden messen nun die axiale Feldkomponente des gestérten
Gleich-feldes, wobei deren Grésse mit steigendem Gehalt der magnetischen Phase zunimmt.

Die Abbildung 43 zeigt das Handpriifgerat FERROMASTER®, das aus dem Sensor mit kugelférmiger
Kontaktflache (rechter Bildabschnitt) und dem elektronischen Anzeigegerét besteht. Die Geréteeichung muss
bei der Martensitmessung nicht am Werkstlick selbst erfolgen, sondern wird anhand speziell erzeugter
Eichproben durchgefihrt.

Abb. 43: Handpriifgerat zur Messung der magnetischen Permeabilitdt bestehend aus Sensor
{Dauermagnet und Férster-Sonde) und Anzeigegerat

b) Restfeldmessung mittels 3-D-FLUXGATE und SQUID (Superconducting QUantum Interference Device)-
Magnetometer

Eine Methode, Informationen Uber die Menge ferromagnetischer Ausscheidungen (z.B. Martensit) im
paramagnetischen Austenit zu erhalten, bietet die Restfeldfeldmessung (Remanenz). Dazu werden die
Proben bis zur magnetischen Séttigung magnetisiert und anschliessend wird das Restfeld mit empfindlichen
Magnetfeldsensoren gemessen. Grosse und Form des Remanenzfeldes geben Auskunft Giber die Menge und
Verteilung des Martensites.

Der Messplatz zur Bestimmung des magnetischen Restfeldes besteht aus einem Manipulator, der die
Ermiidungsprobe méanderformig in einer horizontalen Ebene bewegt, einem empfindlichen Magnetfeldsensor
sowie einer Steuer- und Auswerte-Elektronik. Als Sensoren kamen sowohl sogenannte Fluxgate- als auch
SQUID-Aufnehmer zum Einsatz. Da beim Fluxgate-Sensor nur die in Richtung der Spulenkerne verlaufende
Komponente des Gleichfeldes zur Wirkung kommt, kann das zu messende Feld nach Grdsse und Richtung
bestimmt werden. Beim SQUID-Sensor wurde prinzipiell nur eine Feldkomponente gemessen. SQUID weist
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jedoch im Vergleich zum Fluxgate eine hohere Magnetfeldstarke-Empfindlichkeit auf (ca. eine
Grdssenordnung), die allerdings nur bei extrem kleinen Anteilen der magnetischen Phase benétigt wird.

Der Fluxgate-Sensor ist eine hochempfindliche Sonde zum Messen von Magnetfeldern. Er arbeitet nach dem
Prinzip der sogenannten Forstersonden. Foérster entdeckte 1939 eine Methode zur Messung von
magnetischen Gleichfeldern, die von ihm zur Entwicklung einer sehr empfindlichen Messsonde benutzt
wurde. Zwei hochpermeable Kerne tragen je eine Primar- und eine Sekundérwicklung. Die Primarwicklungen
sind gegeneinander geschaltet. Fliesst durch diese ein Wechselstrom, so wird in den Spulenkernen ein
magnetisches Wechselfeld erzeugt. Bei Anwachsen der momentanen Feldstarke wahrend eines Wechsels
wird in dem einen Kern eine positive Magnetisierung und im anderen eine negative Magnetisierung auftreten.
Die Summe beider Magnetisierungen ist bei jedem Momentanwert der Feldstérke Null. Wird dem Wechselfeld
ein Gleichfeld (iberlagert, so wird die Magnetisierung in einem Kern verstérkt und im anderen geschwécht.
Addiert man nun die erhaltenen Magnetisierungskurven fiir jeden Momentanwert, ergibt sich eine Kurve mit
einem resultierenden Maximum. Die Grésse der resultierenden Magnetisierung ist dem zu messenden,
uberlagerten Gleichfeld proportional, so dass dieses Verfahren zur absoluten (differentiellen) Messung
kleinster Magnetfelder herangezogen werden kann. In den FEVER-Untersuchungen wurde ein 3-Achsen-
Fluxgate vom Typ FL3-100 der Firma Stefan Mayer Instruments, Deutschland, verwendet. Die Fluxgate-
Messanordnung ist in Abbildung 44 dargestellt.

Der empfindlichste Magnetfeldsensor ist der Supraleitende QUanten-Interferenz-Detektor (SQUID). Die
Funktionsweise eines SQUID basiert auf den physikalischen Effekten Supraleitung, Meissner-Ochsenfeld-
Effekt, Magnetische Flussquantisierung und Josephson-Tunnelung von sog. Cooper-Paaren. Die
magnetische Flussquantisierung erlaubt es, einzelne Flussquanten (©¢=2-10-'5Tm?) zu messen, woraus die
untibertroffene Empfindlichkeit des SQUID resultiert. Der Nachteil dieses Messprinzips ist die zum Erreichen
der Supraleitung erforderliche Kiihlung, welche einen Kryostaten erfordert und somit zu einem relativ grossen
Messsystem flihrt (Abbildung 45). Ver-wendet wurde ein Hochtemperatur-Radiofrequenz-SQUID (HTSL-rf-
SQUID) der Jilicher SQUID GmbH mit YBaCuO als Hochtemperatursupraleiter. Das Instrument ist als sog.
Vektorgradiometer ausgefiihrt, d.h. es misst lediglich Felddifferenzen und gibt somit keine Auskunft tiber die
absolute Grosse des Magnetfeldes. Die SQUID-Messanordnung ist in Abbildung 45 dargestellt.

Abb. 44: Messanordnung des Restfeldverfahrens mit Fluxga-
te-Sensor, Manipulator und Messelektronik.
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Abb 45 Messanordnung des Restfeldverfahrens mit SQUID-Sensor, Kryostat, Manipula-
tor und Messelekironik

c) Wirbelstromimpedanz-Messungen mittels GMR-Messtechnik

Das Phanomen des Giant Magnetoresistiven Widerstandes (GMR) wurde 1988 von einer Gruppe um Fert in
der Universitat Paris entdeckt. Das Phénomen, welches in dinnen, anisotropen Sandwichstrukturen von
ferromagnetischen und antiferromagnetischen Schichten beobachtet wird, besteht darin, dass sich der
elektrische Widerstand in Abh&ngigkeit eines externen Magnetfeldes stark &ndert. Der GMR-Effekt ist
theoretisch noch nicht vollstandig verstanden. Dennoch haben die auf diesem physikalischen Ph&dnomen
beruhenden GMR-Sensoren heute grosse Bedeutung, insbesondere in der Technik der Datenspeicherung.
Néheres zur Funktion von GMR-Sensoren kann z.B. in [34] gefunden werden.

Der fir unsere Untersuchungen verwendete GMR-Sensor (Abb. 46) zeichnet sich durch hohe
Messempfindlichkeit und Signaldynamik, geringe Temperaturabhéngigkeit des Messwertes sowie durch
kleine Baugrésse aus. Er wird in einer Wirbelstromanordnung betrieben, d.h. das magnetische Wechselfeld
eines Jochmagneten induziert in der Probe Wirbelstrome, welche ihrerseits ein Magnetfeld erzeugen. Der
GMR-Sensor misst das resultierende Magnetfeld an der Probenoberflache. Aus Speisestrom und GMR-Signal
wird von der Messelektronik die frequenzabhéngige Impedanz berechnet. Die Impedanz ist im Wesentlichen
von der Frequenz f, der elektrischen Leitfahigkeit o und der magnetischen Permeabilitét u, abhéngig. Die
Auswertung gestaltet sich schwierig, da ¢ und p; von vielen Parametern unterschiedlich stark abhangen
(Tabelle 3).
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Tabelle 3: Einflussgréssen auf die Wirbelstromimpeadanz nach [35]

Einflussgrosse El Leitfahigkeit o Magn. Permeabilitat 1,
Chem. Zusammensetzung ++ +
Mischkristall- + +
Zusammensetzung
Geflge, Korngrisse - +
Mischgefuge- + +
Zusammenselzung
Ausscheidungen - ++
Einschliisse, Poren . +
Innere Spannungen + ++
Anisotropie - +
Mikrorissfelder + +
Verformungsgrad . +
Dendriten im Stahl . .
&-Ferrit im Austenit + G
c-Martensit im Austenit + ++

Einfluss: (-) unwesentlich, (+) gering, (++) starke

GMR-Kombisensor

Sender (W5): Induktionsspule
Mo,
\__' .

ke
Empfanger (WS und Streufeld): ™
GMR-Sensor i o

ry 5 Feldrichtung der maximalen
P e o Empfindlichkeit

Prifkdrper

\ 210

Abb. 46: Schema einer Messanordnung bestehend aus Wirbelstrom-Induktions-
spule. GMR-5ensor und Probenkérper
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Eine wichtige Grésse bei der Wirbelstrompriifung ist die Eindringtiefe 5 der induktiven Anregung bzw. die
Dicke der gepriften Materialschicht. Die Eindringtiefe & ist abhangig von der Priiffrequenz f, der elektrischen
Leitfahigkeit oo und der magnetischen Permeabilitat iy, es gilt:

0= _ (8)
O U,

Fir die untersuchten Austenite ergibt sich fiir die Priiffrequenz von 1kHz eine Eindringtiefe von ca. 5 mm.

Fur die Bestimmung des Martensitgehaltes in den Ermiidungsproben, wurde ein spezieller Manipulator
gebaut, der ein Abscannen der Oberflache der Probe mittels GMR-Sensor ermdglicht. (Abbildung 47). Ein auf
Rollen gefiihrter Sensorschlitten ist notwendig, der tber die zu priifende Oberflache fahrt und garantiert, dass
wahrend der Messung der Abstand des Sensors zur Probenoberflache konstant bleibt (Abb. 48). Zum
Kalibrieren der Messtechnik wurde ein Probensatz mit bekanntem Martensitgehalt verwendet.

i

Abb. 47 Wirbelstromimpedanz- Messplatz mit Abb. 48 GMR-Sensor und Aufnehmerschlitten
Manipulator und GMR-Sensor zum Abscannen der Ermidungsproben

2.5.2 Permeabilitaitsmessungen mittels Ferromaster

Durch Bestimmung der magnetischen Permeabilitét pr bzw. der Suszeptibilitdt x=p ~1 kénnen Anderungen

des magnetischen Verhaltens festgestellt werden. Die Bestimmung der absoluten Grésse der jeweiligen
Permeabilitat ist bei Anwendung des Feldverzerrungsverfahrens (Ferromaster) nicht direkt mdglich. Die
Bestimmung der Permeabilitit erfolgt Uber spezielle Eichproben. Mit dem Ferromaster kann die Permeabilitat
im Bereich von 1<u,<2 bestimmt werden.

Messungen mittels Ferromaster wurden an allen Proben der Serie 3 durchgefiihrt, einschliesslich auch der
Zugproben. In Anlehnung an die Neutronendiffraktometrie- Messungen, bei denen die Probe kontinuierlich um
die Achse rotierte, wurde beim Einsatz des Ferromasters ein Mittelwert aus 12 unterschiedlichen
Messpositionen bestimmt (3 axiale Positionen mit jeweils 4 Messungen am Umfang). Die Abbildung 49 zeigt
die an den Zugproben gemessene Suszeptibilitat in Abhangigkeit der totalen Dehnung. Es konnte ermittelt
werden, dass zwischen der magnetischen Kenngrésse Suszeptibilitdt und der angelegten Dehnung ein
linearer Zusammenhang besteht. Da der mittels Neutronendiffraktometrie bestimmte Martensitgehalt ebenfalls
nahezu linear von der Dehnung abhéngt, besteht eine einfache lineare Beziehung zwischen Suszeptibilitat
und Martensitgehalt. In Abbildung 50 ist die Korrelation fiir das Untersuchungsmaterial angegeben. Anhand
der einfachen Messung der Suszeptibilitat 1&sst sich innerhalb einer gewissen Streubreite der Martensitgehalt,
der bei quasistatischer Beanspruchung entstanden ist, bestimmen.
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Abb.50: Zusammenhang der magnetischen
Suszeptibilitéat und des Martensitgehaltes, der
unter quasistatischen Lastbedingungen er-
zeugt wurde.

Fur die Ermidungsproben erfolgten die Messungen an dem Temperatur- (FT-Proben) und Zyklenzahl-
Probensatz (P- und PN-Proben) der Serie 3, deren Ergebnisse in den Abbildungen 51 und 52 dargestellt sind.
Es ergaben sich einfache lineare Zusammenhange zwischen der magnetischen Suszeptibilitdt und dem
Martensitgehalt bzw. der Lastwechselzahl. Fur die untersuchten Material- und Lastbedingungen lassen sich
somit innerhalb eines gewissen Streubandes aus der Suszeptibilitdttsmessung der gebildete Martensitgehalt
und die zugeordnete Lastwechselzahl bestimmen. Anzumerken ist, dass die Suszeptibilitat bereits im
Anlieferungszustand des Materials grésser Null sein kann.
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Abb.51: Abhé&ngigkeit der magnetischen
Suszeptibilitat vom Martensitgehalt, der bei
Ermudungsbeanspruchung mit einer totalen
Dehnamplitude von 0.40 % und bei unter-
schiedlichen Temperaturen erzeugt wurde.
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Abb. 52: Abhangigkeit der magnetischen
Suszeptibilitéat von der Lastwechselzahl aus
Ermudungsversuchen bei der totalen Dehn-
amplitude von 0.40 % und Temperatur von
80 °C (1.0 Hz) bei unterschiedlichen Er-
schopfungsgraden

Die Anderung der Permeabilitat wahrend des Ermiidungsversuches wurde mittels In-situ-Messung bestimmt.
Der Sondenkopf des Ferromasters wurde Uber eine speziell gefederte Halterung an die Ermiidungsprobe
angekoppelt. Die Messwerte wurden periodisch am Anzeigegerét abgelesen. Deshalb war es nicht méglich,
im Nulldurchgang der Dehnung zu messen. Die Abbildung 53 zeigt beispielhaft eine In-situ-Messung der
magnetischen Suszeptibilitat wahrend des Ermidungsversu-ches. Auch bei der In-situ-Messung konnte eine
mit der Zyklenzahl lineare Zunahme der magnetischen Suszeptibilitdt beobachtet werden.
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In-situ Measurement of Susceptibility for Specimen PN14
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Abb. 53: In-situ-Messung der magnetischen Suszeptibilitat in
Abhangigkeit der Lastwechselzahl wahrend eines Ermidungs-
versuches

2.5.3 Messung der Restfeldstarke mittels Fluxgate- und SQUID-Detektoren

Mit der Messung der Restfeldstarke (Remanenz) knnen kleinste ferromagnetische Phasenanteile gemessen
werden, falls die Messungen in einer magnetisch abgeschirmten Umgebung erfolgt. Diese Anforderung kann
nur im Priflabor erfillt werden. Dort werden Remanenzmessungen fiir grundlegende Untersuchungen
eingesetzt. Insbesondere fir die einfache Probengeometrie unse-er Ermidungsproben kann die
Restfeldstarke als Mass fiir den mittleren Martensitgehalt verwendet werden. Ein Vorteil der Methode besteht
darin, dass der Martensit berlihrungslos und in relativ grossen Entfernungen vom Priifstiick (100 mm)
detektiert werden kann. Der Nachteil ist die vor der Messung durchzufiihrende Magnetisierung mit relativ
starken Magnetfeldern.

In Ubereinstimmung mit Modellrechnungen, in denen die Probe als Stabmagnet mit konstanter
Magnetisierung angenommen wurde, befindet sich der Ort der maximalen axialen Feldkomponente By in der
Mitte der Probe. In der Abbildung 54 sind beispielhaft Messungen an verschiedenen Proben der Serie 1
gezeigt, die beim linienformigen Uberfahren der Probe aufgenommen wurden. Der Verlauf der radialen
Feldkomponente B; ist in Abbildung 55 dokumentiert. Hier wird ein Nulldurchgang in Probenmitte registriert.
Nach entsprechender Kalibrierung kénnen die Maximalwerte sowohl der axialen als auch der radialen
Feldkomponente zur Martensitbestimmung eingesetzt werden. Beispiele fir Messungen der axialen und
radialen Feldkomponente in einer Abtastebene zeigen die Abbildungen 56 und 57. Die dargestellten
Feldverteilungen erfolgten an einer Kalibrierungsprobe mit einem Martensitgehalt von 9 vol.% in einem
Abstand von Messebene zur Probe von 110 mm. Die zusétzliche Aufnahme der Feldverteilung in tangentialer
Richtung (y-Koordinate) ermdglicht eine genauere Bestimmung der Maximalwerte der Feldkomponenten.
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Abb. 56: Feldverteilung der axialen Kompo- Abb.57: Feldverteilung der radialen Kompo-
nente an einer Kalibrierungsprobe nente an einer Kalibrierungsprobe

Die Probensétze FT (Temperaturproben) und P/PN (Lastwechselzahlproben) wurden mittels Fluxgate-
Magnetometer ausgemessen. Vor der Remanenzmessung wurden die Proben in einer Spule mit einer
Feldstérke von 112 kA/m in Langsrichtung bis zur magnetischen Sattigung magnetisisiert. Zur Auswertung
wurde der Maximalwert der axialen Feldkomponente verwendet. Die Abbildung 58 zeigt die maximale
Restfeldstarke By in Funktion des Martensitgehalts. Flir die FT-Proben sind auch die Resultate fir den
entmagnetisierten Zustand eingetragen. Auffallend ist die sehr gu-te Reproduzierbarkeit welche durch 1. und
2. Messung der PN-Proben belegt wird. Es konnte ermittelt werden, dass der erwartete lineare
Zusammenhang zwischen Feldstarke und Martensitgehalt besteht. Der Unterschied zwischen den
Messungen der PN- und FT-Proben, die fir denselben Martensitgehalt unterschiedliche Werte der
Remanenzfeldstarke ergaben, kann zur Zeit nicht erklart werden. Durch die im Projekt DIAGNOSTIK

geplanten Messungen der vollstdndigen Ummagnetisierungskurve (magn. Hystereseschleife) wird der Effekt
naher untersucht.



-94 -

Remanenzfeld in x_Komponente, in Mitte der Probe, Abstand=110mm
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Abb.58: Zusammenhang von Restfeldstarke (Maximalwert der axialen
Komponente) und Martensitgehalt an Ermudungsproben der Serie 3

2.5.4 Messung der Wirbelstromimpedanz mittels GMR- Magnetometer

Die Bestimmung des Martensitgehaltes mit Hilfe der Wirbelstrom-Impedanz ist vielversprechend, da neuartige
Hochtechnologie-Sensoren (GMR) hohe Empfindlichkeit und gute Ortsauflésung versprechen. Fir den
praktischen Einsatz ist von Nachteil, dass das Bauteil vor einer Messung entmagnetisiert werden muss. Wird
ein Bauteil, welches etwa mit einem Magnet in Beriihrung gekommen ist, nicht vollstandig entmagnetisiert, so
wird das Messresultat erheblich verfélscht. Hinzu kommt, dass das GMR-Messsystem nicht nur fiir den
interessierenden Martensit empfindlich ist, sondern auch auf diverse andere Parameter wie beispielweise auf
den Abstand vom Sensor zur Probe reagiert. Dieser Schwierigkeit begegnet man damit, dass mit speziellen
Algorithmen (z.B. Ritz-Methode) das System auf nur eine interessierende Zielgréssen kalibriert wird. Fir
unsere Messungen wurde das GMR-Messsystem mittels Kalibrierproben auf den Martensitgehalt eingestellt.
Somit war es moglich, den Martensit an der Probenoberflache direkt zu bestimmen. In den Abbildungen 59
und 60 sind Beispiele fir GMR-Messungen an einer ermiideten und nicht ermideten Probe mit 8.58 vol.%
bzw. 1.03 vol.% Martensit dargestellt. Die Bilder geben Auskunft iiber die Martensitverteilung in der Probe.
Wahrend der Martensit im Ausgangszustand relativ homogen tiber der Oberfl&che verteilt ist, bildeten sich bei
der Ermiidungsbeanspruchung Stellen mit hoher Martensitkonzentration heraus. Der technische Riss, der
sich in der Ermiidungsprobe ausbildete, konnte mittels GMR-Sensor gut nachgewiesen werden (dunkelrote
Stelle am unteren Bildrand). Der technische Riss lag genau in der Probenmitte (Position 10 mm an der x-
Achse). In seiner Umgebung bildetet sich am meisten Martensit (siche auch Abb.25). Im zylindrischen
Messbereich von 20 mm (Position 0-20 mm an der x-Achse) kam es zu lokal sehr unterschiedlicher
Martensitkonzentration. Diese inhomogene Martensitverteilung an der Probenoberfléche ohne ausgewiesene
Vorzugsrichtungen deutet darauf hin, dass unterschiedliche Mechanismen der Martensitbildung an der
Oberflache und im Probenvolumen ablaufen. Insbesondere die Rolle der fir die Ermldung typischen
Mikrorissbildungen an der Oberflache auf die Martensitbildung ist durch mikrostrukturelle Untersuchungen
und Modellrechnungen abzukléren (Projekt DIAGNOSTIK). Der abfallende Martensitgehalt am rechten
Bildrand entspricht dem Probenbereich mit ansteigendem Querschnitt ausserhalb des Messbereiches.
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Fatigue specimen P16, D=1 (Martensite 8.58 SINQ)
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Abb.59: Martensitverteilung an der Abb.60: Martensitverteilung an der Ober-
Oberflache einer Probe, die bis zur flache einer Probe im Ausgangszustand
technischen Rissentstehung ermiidet

wurde.

Analog zur In-situ-Messung der Permeabilitdt konnte auch die Wirbelstrom-Impedanz wéhrend des
Ermlidungsversuches gemessen werden. Die Abbildung 61 zeigt den mittels GMR-Messtechnik bestimmten
Martensitgehalt, der wéhrend eines Ermidungsversuches bei 80°C (1.0 Hz) in den ersten 1000 Lastwechsel
gemessen wurde. Der starke Anstieg des Martensitgehalts in den ersten 300 Lastzyklen war (iberraschend
und stimmte nicht mit dem Ergebnis der Ferromaster-Messung tberein. Das verdeutlicht einmal mehr, dass
die GMR-Wirbelstrom-Messsignale sehr sensibel auf verschiedenste Einflussgréssen der geometrischen und
physikalischen Versuchsbe-dingungen reagieren und die Kalibrierung auf nur eine Zielgrésse Schwierigkeiten
bereitet. In dem starken Anstieg des gemessenen Martensitgehaltes zu Beginn des Ermidungsversuches
wird ein Temperatureffekt vermutet, da sich die Probe bei der Belastungsfrequenz von 1.0 Hz von Raum-
temperatur auf 80°C erwérmt (siehe Kapitel 2.2.1). Weitere In-situ-Versuche bei niedrigeren Frequenzen
werden zur Abklarung dieses Effektes beitragen (Projekt DIAGNOSTIK).

In situ measurement of Martensite production in Specimen PN13
12 5 using a GMR-Sensor
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Abb. 61: In-situ-Messung des Martensitgehaltes wahrend eines Er-
mudungsversuches bei 80 °C (1.0 Hz) mittels GMR-Messtechnik
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2.6 DISKUSSION DER ERGEBNISSE

a) Mikrostrukturelle Untersuchungen

Die mikrostrukturellen Erkenntnisse basierten auf den Untersuchungen der Metallographie sowie der
Neutronen- und Rontgendiffraktometrie (SINQ, ESRF Grenoble).

An den metallographischen Schliffen konnten die Martensitstrukturen und deren Verteilung in den
Ermiidungsproben qualitativ bestimmt werden. Martensit wurde ausschliesslich in lattenférmigen Strukturen
gefunden, die als typische Form des o’-Martensits anzusehen sind. Die Martensitverteilung im Querschliff von
Serie 3 war charakterisiert durch einen kompakten Kern und anschliessende Ringe, deren Dichte zum
Probenrand hin abnahm. Im L&ngsschnitt zeigte sich der Martensit konzentriert in Langsstreifen. Raumlich
gesehen kam der Martensit in einem zentralen kompakten Zylinderkern vor, der von Zylinderschalen
umgeben war. Zwischen den Schalen wurde kein Martensit gefunden. Auch an der Oberflache war relativ
wenig Martensit vorhanden. Diese Strukturen sind wohl als typische Erscheinung des Stangenmaterials
anzusehen. Dort wurde durch das Warm- oder Kaltziehen eine Textur in die Austenitmatrix eingebracht, die
sich bei der Martensitentstehung abbildete, da der Martensit zun&chst in den fir die Umwandlung
kristallographisch giinstig gelegenen Kérnern entstand. Bei grésseren Erschépfungsgraden wurde die
Martensitverteilung als zunehmend homogener beobachtet. Eine quantitative Bestimmung des Martensits
mittels metallographischer Methoden fiihrte zu sehr grossen Streuungen in den Messungen. Der Martensit
war farblich schwer zu markieren, da oft andere Strukturen, wie z.B. Austenitkorngrenzen, TiC-
Ausscheidungen, Schlacken und Gleitlinien, dem Martensit dberlagert waren. Dennoch lieferten die
metallographischen Untersuchungen wichtige Informationen iber die Art, Form und Verteilung des Martensits,
die wichtige Hinweise fiir die Durchfihrung der Neutronen- und Réntgenbeugungsexperimente erbrachten.
Eine Bestimmung des Martensitgehalts in den Ermidungsproben war mit den bisher erprobten
Metallographie-Techniken nicht méglich.

Mit der Neutronendiffraktometrie wurde ein Verfahren gefunden, mit dem es méglich war, sehr genau den
Martensitgehalt in einem definierten Probenvolumen zu bestimmen. Dabei konnte auch Uber eine Blende der
Messbereich eingeschrénkt werden, was eine Langsabtastung der Ermidungsprobe erméglichte. Bei den
Messungen war es unbedingt erforderlich, dass sich die Probe kontinuierlich um ihre Achse drehte, um die
inhomogene Martensitverteilung auszugleichen. Die Neutronendiffraktometrie ist eine verifizierte Methode zur
Phasenanalyse in Stahlen und wurde demzufolge als Referenzmethode zur Martensitbestimmung fiir die
zerstorungsfreien Prifverfahren eingesetzt. Die Durchfiihrung der Messungen am Neutronendiffraktometer
DMC (SINQ) war teilweise zeitaufwendig und bedurfte der Antragstellung. Darum war eine sehr gute Planung
der einzelnen Projektphasen notwendig.

Neutronendiffraktometrie-Experimente wurden auch zur Texturanalyse durchgefiihrt. Zunéchst konnte gezeigt
werden, dass in der austenitischen Matrix eine ausgeprégte Textur vorlag, die sich wahrscheinlich infolge der
Fertigung des Stangenmaterials ausbildete. Auch konnte die Fasertextur des deformations-induzierten
Martensits bestimmt werden. Durch Messungen der Textur an Proben mit unterschiedlichem Martensitgehalt
wurde gezeigt, dass sich die Auspragung der Textur mit steigender Martensitkonzentration zunehmend
verliert. Texturmessungen sollten auch weiterhin durchgefiihnrt werden, da ausgeprégte Texturen zu
Messfehlern bei der Bestimmung des Martensitgehalts mittels Neutronendiffraktometrie flihren kénnen.

Eine vollstandige Ubersicht der Martensitverteilung an Langs- und Querschnitten von Proben wurde mit der
Methode der Rontgendiffraktometrie mittels Synchrotronlicht (ESRF  Grenoble) erreicht. Allerdings
beschrankte sich die Methode auf den unmittelbaren Oberflachennahbereich und war somit komplementar zur
Metallographie. Der Vorteil gegentiber metallographischen Verfahren bestand darin, dass die Messungen
quantitativ.  den  Martensitgehalt ermitteln  konnten. Der Aufwand zur Durchfiihrung von
Rontgendiffraktionsmessungen mittels Synchrotronlicht war hoch. Die Experimente musste lange im voraus
geplant und vorbereitet werden. Da in Zukunft an der SLS die Méglichkeit besteht, vergleichbare Messungen
durchzufiihren, sollten weitere Untersuchungen vorgesehen werden. Ziel sollte es sein, den Zeitaufwand fiir
Messung und Auswertung zu senken. Mit den durchgeflihrten Versuchen konnte bestatigt werden, dass die
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Martensitkonzentration im Zentrum der Ermldungsproben am hdchsten war und sich mit zunehmendem
Erschopfungsgrad eine homogenere Martensitverteilung in den Proben einstellte.

b) Einflussgréssen auf die deformations-induzierte Martensitbildung

Als wesentliche Einflussgrossen auf die Martensitbildung ergaben sich aus den Untersuchungen die
Temperatur und der Materialausgangszustand. Um zukiinftig aus dem Martensitgehalt auf den
Erschopfungsgrad schliessen zu kdnnen, bedarf es deshalb einer Reihe von Materialkennlinien. Zun&chst ist
die grundlegende Abhéangigkeit des Martensitgehaltes von der Lastwechselzahl fiir die relevanten
Materialausgangszustédnde zu ermitteln. Flir den Fall dickwandiger Rohrleitungen im Primarkreislauf von
Kernkraftwerken ist nur der warmgefertigte und lésungsgegliinte Material-zustand zu berticksichtigen, da die
grossen Wanddicken keine andere Fertigung zulassen. Wenn auch diinnere Rohre in Sicherheitssystemen in
Betracht kommen, muss der kaltgefertigte und 16sungsgegliinte Materialzustand mit untersucht werden. In
den FEVER-Untersuchungen liessen sich die Materialzustande durch die 0.2%-Dehngrenze gut
unterscheiden. Es erscheint demnach auch méglich, Materialkennlinien fiir speziell gealtertes Material oder
Schweissnahtwerkstoffe aufzustellen und eine Unterscheidung durch die 0.2%-Dehngrenze vorzunehmen. In
diesen Fallen waren dann wenige Zugversuche zur Unterscheidung notwendig.

Zusatzlich werden Temperatur-Kurven benétigt, die den Zusammenhang des Martensitgehaltes und der
Temperatur beschreiben. Hier miissen eine Vielzahl von Kurven erstellt werden, da die
Temperaturabhangigkeit vom Materialausgangszustand, der beaufschlagten Dehnungsamplitude und vom
Erschopfungsgrad beeinflusst wird. Messungen des Martensitgehaltes bei Temperaturen unter
Raumtemperatur fiihren zu einem besseren Fit der Daten und sollten generell mit ermittelt werden. Die
Entwicklung eines Werkstoffmodels zur Martensitbildung, das alle Einflussgréssen auf die
Temperaturabhangigkeit beriicksichtigt, wére von grosser Bedeutung und kénnte die Anwendung der
Methode wesentlich beschleunigen.

Die realen Beanspruchungen an den Rohrleitungen setzen sich aus Temperatur- und Dehnungszyklen
zusammen, die meistens nicht synchron ablaufen. Deshalb miissen weitere Untersuchungen zeigen, welchen
Einfluss die Belastungsgeschichte (variable Dehnamplitude, variable Temperatur etc.) auf Martensitbildung
und Lebensdauer haben und ob die akkumulierte plastische Dehnung ein zuverldssiges Mass fir die
Bauteilbeurteilung ist.

c) Detektion des Martensits mittels magnetischer Methoden

Mit allen angewendeten zerstérungsfreien Messmethoden konnten die magnetischen Verénderungen
nachgewiesen werden, die sich als Folge der verformungs-induzierten Martensitbildung im metastabilen
austenitischen Stahl X6CrNiTi18-10 unter den gegebenen Ermiidungs-Versuchsbedingungen einstellten. Fiir
Laborproben konnte gezeigt werden, dass ein eindeutiger, monotoner Zusammenhang zwischen
Martensitgehalt und der gemessenen magnetischen Kenngrésse besteht. Beziiglich der Anwendbarkeit der
verschiedenen Methoden gibt es jedoch Unterschiede.

Die Messung der magnetischen Permeabilitat mit Hilfe des Handprufgerétes Ferromaster ist eine einfache
und billige Messmethode. Der lineare Zusammenhang zwischen Martensitgehalt und Permeabilitat erlaubt es,
auf den Erschopfungsgrad zu schliessen. Der Messbereich des Ferromasters deckt die beim untersuchten
Stahl auftretenden Permeabilitatsdnderungen fiir die beschriebenen Versuchsbedingungen vollstandig ab.
Neben der Einfachheit des Messverfahrens gibt es weitere Vorteile beim Einsatz des Ferromasters. Das
magnetische Gleichfeld des Gerates erfasst grosse Materialdicken, so dass ganze Wandstérken von
Rohrleitungen analysiert werden kénnen. Die grésste Empfindlichkeit hat Ferromaster bei Stahl in einer Tiefe
von 10 mm. Dabei liegt die laterale Auflésung innerhalb eines Millimeters und erlaubt somit auch das
Detektieren von inhomogenen Martensitverteilungen. Bezlglich Oberflachenbeschaffenheit des Prifobjektes
sind keine besonderen Anforderungen zu erfiillen. Vor der Messung mittels Ferromaster wird ein
Entmagnetisieren des Priiflings empfohlen. Da der Sensorkopf relativ gross im Vergleich zu den
Ermiidungsproben ist, muss mit einem Geometrieeffekt gerechnet werden, der bei der Ubertragung auf
Messungen an grésseren Bauteilen bertcksichtigt werden muss. Das stellt jedoch kein prinzipielles Hindernis
fir den praktischen Einsatz dar, da das Problem durch Anfertigen eines Kalibriersatzes mit entsprechender
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Geometrie gelost werden kann. Wie eine erste Messung gezeigt hat, liefert der Ferromaster auch bei In-situ-
Messungen verlassliche Resultate und kénnte als kontinuierliche Uberwachung eingesetzt werden.

Auch Restfeldmessung mittels Fluxgate- und SQUID-Sensoren ergaben eine eindeutige Abhangigkeit der
magnetischen Restfeldstarke vom Martensitgehalt. Das SQUID-Magnetometer ist das Verfahren mit der
gréBten Empfindlichkeit und der gréRten Prifgréssendynamik. Damit sind beriihrungslose Messungen im
Abstand grosser 50 mm mdglich. Fur die Prifpraxis kénnte das bedeuten, dass Rohrleitungen untersucht
werden kénnten, ohne dabei die Isolation zu entfernen. Das wiirde zu erheblichen Kosteneinsparungen in der
zerstérungsfreien Prifung von Rohrleitungen fiihren. Aufgrund der notwendigen Kihlung und Isolierung des
SQUID-Chip ergeben sich in der Praxis Einschrankungen bezlglich Handhabung des Gerates und
Zuganglichkeit zum Prifstiick. Auch ist die Messung in unabgeschirmter Umgebung problematisch und
fehleranféllig. Zur Messung kleinster Martensitanteile, also in den Féllen, in denen der Einsatz eines SQUID
gerechtfertigt ist, wird eine magnetische Abschirmung erforderlich.

Fir viele Einsatzfalle wiirde jedoch die Empfindlichkeit der Fluxgate-Sensoren ausreichen, die weit ber der
Empfindlichkeit bisher eingesetzter Sensoren, wie Induktionsspulen und Hallsonden liegt. Das verwendete 3-
Achsen Fluxgate-Messsystem ist einfach anzuwenden. Im Gegensatz zum SQUID-Sensor, der
Magnetfelddifferenzen misst, erfasst das Fluxgate-Magnetometer das absolute Magnetfeld. Bei schwachen
Restfeldern kann dieses jedoch durch die Umgebung stark verzerrt werden, so dass auch hier Messungen in
einer abgeschirmten Umgebung empfohlen werden. Ein entscheidendes Hindernis bei der praktischen
Anwendung des Restfeldverfahrens be-steht jedoch generell in der erforderlichen Magnetisierung des
Priflings. Hierzu missen bauteilspezifische Lésungen gesucht werden, anderenfalls bleibt die Methode auf
das Labor beschrénkt.

Ein GMR-Sensor kann als Magnetometer zur Restfeldmessung oder als Empfanger des Wirbelstromsignals
eingesetzt werden. Im Rahmen des Projekts wurde nur die zweite Variante erprobt. Es hat sich gezeigt, dass
der GMR ein grosses Potential fir die Werkstoffdiagnostik besitzt. Allerdings miissen auch hier gewisse
Bedingungen erfiillt sein. Die wichtigste Einschrénkung besteht in den Schwierigkeiten bei der Kalibrierung
des Systems. Die Eigenschaften der Kalibrierproben miissen beziglich Material- und Belastungsbedingungen
mit den Bedingungen am zu prifenden Bauteil Ubereinstimmen Da der GMR auf mehrere Parameter
empfindlich ist, miissen diese entweder konstant gehalten oder die Messsignale entsprechend der
verschiedenen Einflisse getrennt werden. Sehr vorteilhaft ist, dass die Wirbelstrommessungen nicht durch
externe Magnetfelder gestért werden und damit die Abschirmung des Priiflings entféllt. Bei entsprechender
Oberflachenbeschaffenheit und Geometrie des Pruflings kann dieser mittels einer Verfahrvorrichtung
abgetastet werden, um so eine magnetische Karte des Bauteils zu erstellen. Aufgrund der Abhéngigkeit
insbesondere der GMR-Impedanz von den Spannungszustanden im Material ist der Einsatz dieser
Messtechnik nicht auf metastabile austenitische Stahle beschrankt. Insbesondere bei rein ferromagnetischen
Werkstoffen wie ferritisch-perlitischen Stéhlen und paramagnetischen Werkstoffen wie Aluminium-Basis-
Legierungen, die eine ausgepragte Abhangigkeit der Versetzungsdichte und —struktur von der Lastspielzahl
zeigen, ist der Einsatz der GMR-Wirbelstromtechnologie erfolgversprechend.

3. Nationale Zusammenarbeit

Es bestehen enge Kontakte zur Eidgendssischen Materialpriifungs- und —forschungsanstalt EMPA in
Dibendorf. Mit der Abteilung Festigkeit und Schadensanalyse werden Messtechnik und Erfahrungen auf dem
Gebiet der Ermidungsschadigung ausgetauscht. Weiterhin bestehen enge Beziehungen zur Abteilung der
zerstérungsfreien Materialprifung. Ein wissenschaftlicher Austausch aller Projekte der Kerntechnik findet im
PSI Arbeitskreis ,Nuclear Materials* statt, der monatlich im PSI durchgefiihrt wird. Eine enge Zusammenarbeit
besteht mit der Gruppe Fusionsmaterialien der EPFL. Mitarbeiter der Gruppe nutzen die PSI Geréte zur
mechanischen Werkstoffpriifung und Metallographie. Mitarbeiter der EPFL stellen Wissen und Erfahrung zur
Transmissionselektronenmikroskopie zur Verfiigung.
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4. Internationale Zusammenarbeit

Im Rahmen bilateraler Zusammenarbeit wurden Messungen des Martensitgehalts an folgenden
Forschungseinrichtungen durchgefiihrt: ESRF Grenoble (F) mit Rontgendiffraktometrie (ROBL-Beamline des
Forschungszentrums Rossendorf (DE)), Forschungszentrum Jilich (DE), Siempelkamp Dresden (DE) mit
SQUID-Messtechnik, Institut fir zerstorungsfreie Prifverfahren (DE) mit GMR-Messtechnk, Universitat
Hannover (DE) mit einer speziellen Wirbelstromtechnik, Electricite de France (F) mit Messungen der
thermoelektrischen Kraft. In die PSI-Labors kamen Mitarbeiter von Siempelkamp (DE), 1zfP (DE) und EdF (F)
zu Gastmessungen.

Das Projekt Grete FIS5-1999-00280, das im 5. EU-Rahmenprogramm EURATOM Nuclear Fission
durchgefiihrt wird, beschaftigt sich mit der Uberwachung von Materialalterung in Kemkraftwerken,
insbesondere der Uberwachung der Strahlungsversprédung von Reaktordruckbehaltern und der
Uberwachung von thermischer Ermiidung in Primérkreislauf-Rohrleitungen. Folgende Projektpartner nehmen
daran teil: Electricite de France (F), Nuclear Reserach and Consulting Group (NL), VTT Technical Reserach
Centre (FIN), Tecnatom (SP), Institut fir zerstérungsfreie Priifverfahren (DE), EC Joint Reserach Centre
Petten (EC), AEA Technology (GB), CIEMAT (SP), Forschungszentrum Seibersdorf (A), Atomic Energy
Research Institute (H), Universitat Hannover (DE), Nuclear Research Institute Rez (CZ), Siempelkamp (DE),
Institut National des Sciences Appliquees de Lyon (F), All-Russian Institute for Nuclear Power Plants
Operation (RUS), Framatome ANP (DE).

Die Ergebnisse wurden an wissenschaftlichen Konferenzen vorgetragen [21-27].

Weiterhin werden aktuelle Forschungsergebnisse auf dem Gebiet der Alterungsiiberwachung von
Kernkraftwerkskomponenten in folgenden EU-Netzwerken bzw. Arbeitsgruppen ausgetauscht:

- AMES (Ageing Materials Evaluation and Studies)
- NESC (Network for Evaluating Steel Components)
- OECD NEA CSNI IAGE (Working Group on Integrity and Ageing of Components and Structures)

5. Schlussfolgerungen und Ausblick

Die Zielsetzung des Projektes FEVER bestand darin, an einem konkreten Anwendungsfall mikro-strukturelle
Veranderungen zu identifizieren, die den Ermidungsprozess auslésen, beeinflussen oder begleiten und die
einhergehende Anderung der physikalischen Eigenschaften mittels zerstdrungsfreier Methoden zu messen.
Aufgrund der grossen Bedeutung fiir die Sicherheit und Verflgbarkeit der Kernkraftwerke wurde als
Anwendung die niederzyklische Ermidung in Rohrleitungen des Primarkreislaufes ausgewanhlt, die bei An-
und Abfahrvorgangen sowie im Teillastbetrieb infolge von Temperaturschichtungen und anderen
Strémungsphanomenen auftritt. Bisher erfolgt die Ermidungsiberwachung mit der Kontrolle der
Beanspruchungen am Bauteil durch Temperatur- und Dehnungsmessungen und mit zerstdrungsfreien
Verfahren zur Detektion technischer Risse (> 3-5 mm). Die Untersuchungen in FEVER sollten Wege
aufzeigen, dass es prinzipiell méglich ist, direkt am Bauteil eine umfassende Materialzustandsanalyse
vorzunehmen. Es wurde untersucht, ob die deformations-induzierte Martensitbildung, die bei Ermiidung in
den rostfreien austenitischen Rohrleitungsstéhlen unter bestimmten Bedingungen auftritt, als
Alterungsindikator genutzt werden kann. Fir die Material- und Versuchsbedingungen in FEVER (Stahl
X6CrNiTi18-10, Serie 1,2 16-sungsgegliiht, Serie 3 kaltverformt, beaufschlagte totale Dehnamplitude 0.40 %,
Temperaturbereich 20-260 oC) konnte nachgewiesen werden, dass ein linearer Zusammenhang besteht
zwischen dem Martensitgehalt und der Lastwechselzahl bei Ermidung. Das ermdéglichte die Ermittlung des
Erschopfungsgrades aus dem Martensitgehalt. Dabei hing die Martensitbildungsrate  vom
Materialausgangszustand ab. Es ist demzufolge notwendig, Kennlinien fir die relevanten Materialzusténde
aufzustellen. Fir den betrachteten Anwendungsfall kam nur der I6sungsgegliihte Ausgangszustand in Frage,
da die Fertigung der dickwandigen Rohren keine andere Mdglichkeit zulésst. In FEVER wurde die
Martensitbildung nur bei einer konstanten Dehnungsamplitude untersucht. Die realen Beanspruchungen an
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den Rohrleitungen setzen sich aus Temperatur- und Dehnungszyklen zusammen, die meistens nicht
synchron ablaufen. Deshalb muissen weitere Untersu-chungen zeigen, welchen Einfluss die
Belastungsgeschichte (variable Dehnamplitude, variable Temperatur etc.) auf Martensitbildung und
Lebensdauer haben und ob die akkumulierte plastische Dehnung ein zuverlassiges Mass fir die
Bauteilbeurteilung ist. Solche Untersuchungen werden im Projekt Diagnostik vorgeschlagen.

Eine wesentliche Einflussgrosse auf die Martensitbildung stellte die Temperatur dar. Fiir die untersuchten
Material- und Versuchsbedingungen konnte ermittelt werden, dass sich der Zusammenhang von
Martensitgehalt mit steigender Temperatur sehr gut mit einer abfallenden Exponentialfunktion beschreiben
l&sst. Die Parameter dieser Funktion héngen jedoch vom Materialausgangszustand, der beaufschlagten
Dehnamplitude und vom Erschdpfungsgrad ab. Um aus dem Martensitgehalt am Bauteil auf den
Erschopfungsgrad schliessen zu kénnen, miissen die wesentlichen Temperaturen und Dehnungen am Bauteil
bekannt und die entsprechenden Martensit-Temperatur-Kurven bestimmt sein. Die Entwicklung eines
Werkstoffmodels, das alle wesentlichen Einflussgrossen auf die Martensitbildung berticksichtigt, d.h.
chemische Zusammensetzung des Stahls, Ausgangsversetzungsdichte, Dehnungsamplitude und Temperatur,
wirde den experimentellen Aufwand reduzieren und die praktische Anwendung wesentlich beschleunigen.
Erste Schritte in diese Richtung sind unternommen und werden im Projekt DIAGNOSTIK verstérkt.

Fur die mikrostrukturellen Untersuchungen wurden metallographische Methoden sowie Beugungsverfahren
auf der Basis von Neutronen- und Synchrotronstrahlung eingesetzt. Die Metallographie ergab qualitative
Informationen zu Art, Form und Verteilung des Martensits in den Ermiidungsproben. Es wurde ausschliesslich
lattenférmiger Martensit beobachtet, der als typische Struktur des o'-Martensits gilt. Der Martensit war in
einem zylindrischen Kern um die Probenachse konzentriert, der von Zylinderschalen mit Martensit umgeben
war, deren Dichte zur Oberflache hin abnahm. Diese Strukturen sind wohl als typische Erscheinung des
Stangenmaterials anzusehen. Eine quantitative Bestimmung des Martensitgehalts mittels metallographischer
Methoden war nicht méglich. Mit der Neutronendiffraktometrie wurde eine Methode gefunden, mit der eine
genaue Bestimmung des Martensitgehalts in den Ermidungsproben maéglich war. Da die
Neutronendiffraktometrie als Methode zur Phasenanalyse verifiziert ist, wurden die Messungen als Referenz
fir die zerstrungsfreien magnetischen Methoden verwendet. Die Messungen mit der Methode der
Réntgendiffraktometrie auf der Basis von Synchrotronlicht ermdglichten Ubersichtsaufnahmen der
Martensitverteilung in den metallographischen Quer- und Lé&ngsschliffen mit einer quantitativen Auswertung.
Es konnte beobachtet werden, dass mit zunehmendem Martensitgehalt die Verteilung des Martensits in den
Ermiidungsproben homogener wurde. Der Aufwand fir Messung und Auswertung war hoch. Da zukinftig
vergleichbare Messungen an der SLS méglich sein werden, sollte sich der Aufwand reduzieren lassen. Jede
der eingesetzten Methoden zur Mikrostrukturanalyse trug zum Gesamtverstédndnis bei. Solange die
magnetischen Methoden nicht zur Martensitbestimmung verifiziert sind, ist es unerl&sslich,
Neutronendiffraktionsmessungen durchzufuhren. Metallographie und Rdntgendiffraktometrie sind sich
erganzende Methoden und sollten auch im Projekt DIAGNOSTIK weiterhin eingesetzt werden.

Zur Detektion des Martensitgehaltes mittels zerst6rungsfreier magnetischer Methoden wurden ein einfaches
Handpriifgeradt zur Bestimmung der magnetischen Permeabilitdt (Ferromaster), Fluxgate- und SQUID-
Magnetometer zur Messung der Restfeldstérke nach vorheriger Magnetisierung sowie ein GMR-Messsystem
zur Bestimmung der Wirbelstromimpedanz eingesetzt. Das Handpriifgerat Ferromaster erwies sich als sehr
vorteilhaftes und praktisches Messmittel. Ein Vorteil neben der einfachen Handhabung besteht darin, dass die
Messgrésse ferromagnetische Anteile in relativ grossen Tiefen erfasst (grosste Empfindlichkeit in Stahl bei
einer Tiefe von 10 mm), so dass die Werte der Permeabilitdt auf den Martensitgehalt aus der
Neutronendiffraktometrie bezogen werden kénnen. Die Messung mit Ferromaster ergab einen linearen
Zusammenahang der magnetischen Permeabilitatt mit dem Martensitgehalt. Die Fluxgate- und SQUID-
Sonden sind sehr empfindliche Sensoren zur Magnetfeldmessung und wurden im Projekt zur Messung der
Restfeldstarke eingesetzt. Ein Nachteil fiir den praktischen Einsatz des Restfeldverfahrens besteht darin,
dass das Bauteil vorher 6rtlich, z.B. mit sogenannten Jochmagneten, magnetisiert werden muss. Weiterhin ist
eine magnetische Abschirmung der Sensoren und im Falle von SQUID, eine Kihlung mit flissigen Stickstoff
notwendig, was die Handhabbarkeit und die Zugénglichkeit zum Bauteil erschwert. Deshalb wird ihr Einsatz
wohl auf das Labor beschrénkt bleiben. Die magnetische Messgrosse Restfeldstarke ist direkt an den
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Martensitgehalt gekoppelt und erfasst auch tieferliegende ferritische Anteile. Die Untersuchungen ergaben
einen linearen Zusammenhang von Restfeldstarke und Martensitgehalt. Die genannten Nachteile von
Fluxgate und SQUID bestehen fiir das GMR-Messsytem nicht. Deshalb hat es gute Chancen fiir einen
praktischen Einsatz. Der GMR-Sensor wurde in FEVER zur Messung der Wirbelstromimpedanz genutzt. Da
die Messgrdsse auf diverse mikrostrukturelle und geometrische Parameter empfindlich ist, missen diese
entweder konstant gehalten oder die Messsignale entsprechend der verschiedenen Einflisse getrennt
werden. Je nach Priiffrequenz bleibt die Information auf den mehr oder weniger tiefen Oberflachenbereich
begrenzt. Falls die Mdglichkeit des Abfahrens der Oberfldche gegeben ist, kann eine magnetische Karte
erstellt werden. Diese Mdglichkeit wurde in FEVER genutzt, um die Martensitverteilung an der Oberflache der
Ermiidungsproben zu ermitteln. Dabei wurde beobachtet, dass in den Rissbereichen eine starke
Martensitkonzentration vorlag. Demnach Idste die Entstehung des technischen Risses zusétzliche Beitrage an
Martensitumwandlungen aus. Zusammenfassend |&sst sich sagen, dass unter gewissen Einschrankungen
eine Bauteilbewertung und Ermidungsfriiherkennung mittels zerstorungsfreier magnetischer Prifmethoden
mdglich ist. Unter den Voraussetzungen, dass der Materialausgangszustand und die Belastungsbedingungen
bekannt sind, wird aus einer materialspezifischen Bewertungskennlinie, die den Zusammenhang von
akkumulierter Belastung und magnetischer Messgrésse beschreibt, der Erschépfungsgrad fiir den aktuellen
Wert der magnetischen Kenngrosse abgelesen. Die Bestimmung der materialspezifischen Be-
wertungskennlinien erfordert einen entsprechend hohen Aufwand. In DIAGNOSTIK sind Messungen an
neuwertigen und ermideten Rohrleitungsstiicken im Labor und auch direkt im Kernkraftwerk mit Ferromaster
und GMR-Messtechnik vorgesehen (Kernkraftwerk Gdsgen).
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Begutachtung zum Jahresbericht 2002 STARS-IV

Einleitung

Mit dem Abschluss eines Anschlussvertrages Uber die Sicherheitsforschung fur
Transientenanalysen der Reaktoren in der Schweiz (STARS) wurde Ende 2001 der vierte STARS-
Vertrag (STARS-IV) mit dem Bundesamt fur Energie (BFE), vertreten durch die HSK, und dem
Paul Scherrer Institut (PSI) unterzeichnet.

Der neue Auftrag des STARS-Vertrages fordert die Schwerpunkte von der Entwicklung von
Anlagemodellen und der Code-Implementation auf Aspekte des Systemverhaltens zu verschieben.
Des Weiteren fordert der Vertrag Entwicklungs- und Forschungsarbeiten im Zusammenhang mit
neuen Anforderungen fir den Nachweis der Sicherheit der KKWs bei Stoérfallen mit
hochabgebrannten Brennstdben und die Weiterentwicklung der Methodik zur Bestimmung der
Rechenunsicherheit durchzufiihren. Die internationale Zusammenarbeit zur besseren Nutzung von
Ressourcen sowie der fachliche Erfahrungsaustausch sind durch das Projekt zu stimulieren.

Der Auftrag des STARS-Vertrages gewahrleistet, dass am Paul Scherrer Institut (PSl) eine Gruppe
von Experten mit adaquaten Rechenprogrammen zur Unterstitzung der HSK vorhanden ist fur die
Durchfuihrung von deterministischen Sicherheitsanalysen zur Uberpriifung des Brennstoff- und
Anlageverhaltens fur alle schweizerischen Kernkraftwerke. Zudem kann die Expertengruppe zu
sicherheitstechnischen Fragestellungen aus Teilbereichen der Kerntechnik Expertisen erstellen,
die den Stand von Wissenschaft und Technik beriicksichtigen.

Das STARS-Projekt steht unter der Projektleitung von Martin Zimmermann und wird innerhalb des
Forschungsbereiches NES am PSI abgewickelt. Zwischen dem PSI - Projektteam und der HSK be-
steht eine gute und intensive Kommunikation, nicht zuletzt durch die sog. ‘On-Call' — Arbeiten
(Analysen zu aktuellen Themen, im Auftrag der HSK, die Uber einen separaten Vertrag verrechnet
werden). Es finden vierteljahrlich Statusgesprache statt, bei denen die gemachten Fortschritte und
das weitere Vorgehen besprochen werden.

Bewertung der Projektarbeiten fiir das Berichtsjahr 2002
Fur das Jahr 2002 konnten vom STARS-Team ein Grossteil der geplanten Ziele erreicht werden.

Im Rahmen des STARS-Vertrags werden von der STARS-Gruppe zur Simulierung des Brennstoff-,
Kern- und Anagenverhaltens die Rechencodes CASMO-4, SIMULATE-3, RETRAN-3D,
CORETRAN, RAMONA, RELAP5/MOD3, TRAC-BF1, TRANSURANUS und FREY genutzt.

Im Berichtszeitraum wurden die Programme RETRAN-3D und CORETRAN fur internationale
Turbinenschnellschluss-Vergleichsrechnungen der Phase Il angewendet (experimentelle Daten
stammen von Peach-Bottom 2). Die Untersuchungen zur dreidimensionalen Leistungsverteilung
zeigten, dass sich die Qualitat eines bisher tblichen "vereinfachten" Berechnungsnachweises nur
durch eine detaillierte dreidimensionale Modellierung der Neutronenkinetik Uberprufen Iasst.

Zur Validierung_des Programms RETRAN-3D und zur Absicherung der Rechnungen zum ‘On-Call
22' wurden von der STARS-Gruppe Level-Swell Experimente nachgerechnet. Die Experimente
simulieren das Aufschdumen des Wasserspiegels im RDB eines Siedewasserreaktors bei einer
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starken Druckentlastung, wie sie bei einem Frischdampfleitungsbruch auftreten kann. Die
Validierungsrechnungen bildeten die Grundlage fur eine gesicherte Aussage zur Austragung von
kontaminiertem Kuhimittel ber die Bruchstelle einer Frischdampfleitung.

Mit TRAC-BF1 wurde zur weiteren Validierung je ein Versuch der FIST-Testanlage fir einen
kleinen und grossen Leitungsbruch mit Erfolg nachgerechnet.

Stand der Wissenschaft ist es, in Bereichen in denen keine Versuche zur Verfugung stehen, oder
in denen Versuche zu kostenintensiv sind, zur Validierung von Rechenprogrammen theoretisch
stringente Referenzmethoden einzusetzen. Das Monte-Carlo Programm MCNP fir Neutronik-
Rechnungen und die Erweiterung MONTEBURNS fur Abbrandrechnungen wurden zu diesem
Zweck in Zusammenarbeit mit Los Alamos National Laboratory (LANL) auf einem Parallelrechner
des PSl installiert und fur einige Anwendungen erfolgreich genutzt.

Die HSK hat im Rahmen der Genehmigung hdherer Brennstoffabbréande die schweizer Kernkraft-
werke aufgefordert sich an internationalen Experimenten zum Nachweis ausreichender
Sicherheitsmargen im Storfallbereich, insbesondere fiur reaktivitats-induzierte Storfalle (RIA) und
KuhImittelverluststorfalle (LOCA), zu beteiligen. Die Kraftwerke sind dieser Aufforderung u.a. durch
Bereitstellung von hoch abgebrannten Brennstaben gefolgt. Die STARS-Gruppe beteiligt sich mit
parametrischen Auslegungsrechnungen unter Verwendung des Programms TRAC-BF1 an einem
LOCA-Experiment im Halden-Reaktor in dessen Verlauf sich das Hullrohr eines Brennstabes bei
etwa 800°C bis 1100°C aufblahen soll.

Zur Quantifizierung der Rechenunsicherheit wurde mit der statistischen Software SUSE der
Einfluss der Inputparameter des Programms CASMO-4 auf die berechnete Isotopenverteilung im
Berichtszeitraum untersucht. Mit der Forschungsarbeit konnte die Funktionalitdt der Methode
demonstriert werden. Die HSK erwartet, dass in Zukunft bei der Verwendung von "Best-Estimate"-
Methoden fur rechnerische Nachweise, vermehrt die Unsicherheit der Rechenergebnisse
quantitativ ausgewiesen wird. Die Forschungsarbeit stellt sicher, dass in der STARS-Gruppe auf
diesem Gebiet "know how" rechtzeitig gebildet wird.

Auf dem Gebiet der Stabilitat von Siedewasserreaktoren sind Mitarbeiter der STARS-Gruppe im in-
ternationalen Projekt NACUSP fuhrend tatig. Im Rahmen einer Promotionsarbeit wurde ein nicht
lineares analytisches Modell zur Simulierung des dynamischen Verhaltens eines
Siedewasserreaktors bei Leistungsoszillationen entwickelt, dass zur Untersuchung wichtiger
Modellparameter auf das Stabilitdtsverhalten verwendet wurde. Dabei hat die Ubertragung der
gewonnenen Erkenntnisse auf die Anwendung von Systemcodes flr die HSK grosse Bedeutung.
Fur die analytische Vorbereitung und Auswertung, eines von der HSK geforderten
Stabilitdtsexperiments im Rahmen der Leistungserhéhung des Kernkraftwerk Leibstadt (KKL)
wurde das Wissen der STARS-Gruppe im Auftrag des KKL's genutzt.

Im Rahmen der Schweizer Teilnahme am internationalen CABRI Water Loop Programm erhielt das
PSI mit Unterstitzung der HSK vom Institut de Radioprotection et de Sdreté Nucléaire die
Dokumentation zum CABRI REP-NA 2 Experiment und den Brennstabcode SCANAIR.

Mittelfristig plant das PSI im Bereich dynamischer Brennstoffanalysen mehr Kompetenz
aufzubauen. Dazu ist geplant den Brennstabcode FALCON zu beschaffen und einen Vergleich mit
dem Brennstabcode SCANAIR durchzufuhren.

Die HSK beabsichtigt die heute gulltigen Grenzwerte der Energiefreisetzung im Brennstoff fur einen
RIA" Stérfall (Swiss Curve) dem aktuellen Stand von Wissenschaft und Technik anzupassen. Die
HSK hat in diesem Zusammenhang die US-Firma ANATECH mit FALCON-Rechnungen fur MOX-
Brennstoff beauftragt. Im Rahmen des ‘On-Call 22' wurden von der STARS-Gruppe
anlagenspezifischen Analysen ANATECH bereitgestellt. Zur Unterstutzung wurde des Weiteren ein
Mitarbeiter der STARS-Gruppe in die US geschickt. Es ist geplant, dass das PSI diese
Rechnungen in Zukunft selbst durchfiihren kann.

Verzogerungen traten bei der Einfihrung des Dokumentenarchivs STARBase auf, das als wesent-
licher Teil die Umsetzung des Qualitatsmanagementsystems (QMS) verzégerte. Die vorgesehene
Pre-Zertifizierung des QMS der STARS-Gruppe konnte im Berichtszeitraum nicht erreicht werden.

Im Rahmen der ‘On-Call' - Auftrage der HSK wurde wahrend 2002 zusatzlich eine Expertise zur
Abschaltsicherheit von defekten Steuerstédben einer Siedewasseranlage erstellt. Die Expertise
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wurde auch deshalb von der HSK geschatzt, weil Uber die Fragestellung hinaus zusatzliche
Aspekte der Loslichkeit von Borkarbid mit aufgegriffen wurden.

Bedeutung der Arbeiten fiir die HSK

Die HSK kann selbst keine unabhangige quantitative Uberprifung der vom Hersteller oder
Betreiber eingereichten Stdrfallanalysen durchfiihren. Das Forschungsprojekt stellt sicher, dass ein
qualifiziertes und gut ausgestattetes Expertenteam zur Durchfihrung von solchen Analysen
vorhanden ist, dessen Arbeiten den Stand von Wissenschaft und Technik wiederspiegeln.

Durch die "On-Call' - Arbeiten wird die Belastbarkeit der Rechenmethoden, sowie auch das
Potential des STARS - Teams als Leistungserbringer erfolgreich bestéatigt. Ausserdem ist das
STARS — Team, mit seinen fachlich kompetenten und engagierten Projektmitarbeitern, nach wie
vor ein sehr geschatzter Gesprachspartner im nationalen und internationalen Bereich der
Nukleartechnik. Dies wurde auch vom 'Scientific Advisory Committee' (eine Beratergruppe des
STARS - Projektes, bestehend aus internationalen Experten, die einmal pro Jahr tagt) bestatigt.
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ZUSAMMENFASSUNG

Mit der erfolgreichen Teilnahme am internationalen Benchmark zum Turbinenschnellschluss tberprifte das Projekt
STARS die Fahigkeit zur transienten Systemanalyse mit dreidimensionaler Neutronenkinetik in Siedewasserreaktoren
im internationalen Rahmen. Sehr interessante Ergebnisse wurden mit der Doktorarbeit zum Stabilitatsverhalten von
Siedewasserreaktoren erreicht, indem in RAMONA-Rechnungen ein stark von der Stérungsamplitude abhéngiges
Stabilitatsverhalten nachgewiesen wurde, was auf das Vorliegen einer subkritischen Hopf-Bifurkation hinweist. Die
Glite der Abbrandrechnung wurde anhand von Messdaten des ARIANE-Programmes iberpriift (CASMO-4 und
MONTEBURNS). Die Unsicherheitsanalyse wurde erstmals auf eine reaktorphysikalische Fragestellung
(Abbrandrechnung) angewandt.

Ein wichtiger Schritt wurde erreicht mit der Implementierung von MCNPX als Referenzmethode fir Neutronik-
Probleme. Im Berichtsjahr trug das Projekt zu Auslegung des geplanten LOCA-Experimentes im Halden-Reaktor mit
parametrischen Auslegungsrechnungen bei. Die Auswertung von am PSI durchgefiihrten Berstversuche diente der
Validierung des transienten Brennstabprogrammes fir LOCA-Anwendungen. Die LOCA-bezogene Validierung von
TRAC-BF1 und entsprechende Arbeiten mit RETRAN-3D zum Anschwellen des Wasserniveaus nach einer
Druckentlastung eines Siedewasserreaktors waren sehr stark von den Bedirfnissen der wissenschaftlichen
Dienstleistungen bestimmt, die mit vier Auftrdgen seitens HSK und 3 Auftrégen seitens KKL wiederum eine wichtige
Rolle spielten. Dass Modifikationen in einem Kernkraftwerk direkt auf die Ergebnisse unserer Studien abgestiitzt
wurden und sich im Test bew&hrten, darf als wichtiger Hohepunkt betrachtet werden. Dies trifft auch zu fir die direkte
Mitwirkung bei der Planung (Vorausrechnung) und der darauf folgenden Auswertung von Stabilitatstests.

Zur Verbesserung der Infrastruktur konnte das Archivsystem STARSBase in Betrieb genommen werden.
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1. Projektziele

Mit dem Projekt STARS (Sicherheitsforschung beziiglich Transientenanalyse der Reaktoren in der Schweiz)
werden die folgenden (ibergeordneten Ziele verfolgt:

e  Bereitstellung einer breiten Expertise in den fir die Durchfiihrung von deterministischen Sicherheits-
analysen notwendigen Fachgebieten: Neutronik, Thermo-Hydraulik, Brennstab- und Anlageverhalten.

o  Weiterentwicklung einer dem heutigen Stand der Technik geniigender Methodik zur Analyse von
Reaktor- und Anlage-Transienten (ohne schwere Unfalle) durch Forschungsarbeiten.

Entsprechend dieser Zielsetzung ergeben sich drei Arbeitsbereiche:

e Modellierung und Validierung

o  Wissenschaftliche Dienstleistungen

e  Forschung.

Die Arbeiten zur Modellierung und Validierung legen die Basis fir die wissenschaftlichen Dienstleistungen zu
Gunsten der HSK und der Kernkraftwerkbetreiber. Damit die im Projekt angewandte Analysemethodik auf dem
neuesten Stand gehalten werden kann, sind fallweise Forschungsarbeiten notwendig. Damit kann auch die

Weiterentwicklung des Know-hows der Projektmitarbeiter mit interessanten und anforderungsreichen
Aufgaben geférdert werden. Fir die Forschung werden teilweise auch EPFL-Doktoranden eingesetzt.

Im Berichtsjahr waren die folgenden Ziele gestellt:

e  Komplettierung der anlagespezifischen Modelle fiir die Brennstabanalyse, Upgrade fiir Hochabbrand
speziell fiir die transiente Brennstabanalyse; Validierung der transienten Brennstabanalyse anhand
ausgewahlter Experimente.

e  Thermohydraulische Rechnungen fiir die Auslegung des Halden LOCA-Experiment abgeschlossen.
o  Erfolgreicher Abschluss des Peach Bottom Turbine-Trip Benchmarks der OECD/NSC.
e  Anwendung der Methodik zur Abschatzung der Rechenunsicherheit fiir ausgewahlte Analysen.

e  Validierungsrechnungen fiir TRAC-BF1 anhand von SET grésstenteils abgeschlossen; Input fir die
Simulation eines Integraltests erarbeitet (Penn-State LOCA Project).

o  Doktorarbeit betr. Entwicklung statistischer Unsicherheitsmasse der Rechencodes gestartet.

e  Erste Simulationsergebnisse zum Stabilitatsverhalten von SWR (EU-Programm NACUSP)

e  Unterstlitzung bei der Planung geplanter Stabilitatsexperimente und erste Analyse der Messungen.
e  Erweiterte Anwendungen des neu entwickelten analytischen Modells zur SWR-Stabilitat.

e  Pilot-Studie zur Anwendung Neuronaler Netzwerke fir die Transientenklassifikation.

e Implementierung des QMS und Pre-Zertifizierung.

e  Elektronisches Archiv operationell.

2. Durchgefiihrte Arbeiten und erreichte Ergebnisse

In STARS sind Transientenanalysen mit dreidimensionaler Reaktorkinetik fiir Druckwasserreaktoren bereits
gut etabliert [1]. Mit der Teilnahme am internationalen Turbinenschnellschluss-Benchmark (organisiert durch
OECD/NSC) mit Rechnungen zu Phase | [2] und Il [3] sollte dieses Fahigkeit auf die Anwendungen in
Siedewasserreaktoren ausgeweitet werden. Diese Aktivitat konnte im Berichtsjahr mit der Einreichung der
Resultate zur Phase Il weitgehend abgeschlossen werden. Ziel des Benchmarks ist die Uberpriifung der
Leistungsfahigkeit der mit dreidimensionaler Neutronenkinetik gekoppelten transienten Systemprogramme in
der Anwendung auf Transienten mit starker nuklearer Rickkoppelung, wie sie fir Siedewasserrektoren typisch
sind. Als Grundlage dienen Messdaten eines vor Jahren im Siedewasserreaktor Peach-Bottom Unit 2
durchgefiihrten Experimentes: Mit der Schliessung der Turbineneinlassventile wird eine Druckwelle ausgeldst,
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die durch die Dampfleitung in den Reaktor lauft; infolge der Kondensation des Dampfes kommt es daraufhin
zu einer Leistungsexkursion, die zuerst durch die Reaktivitatsrickwirkung des Dampfes und spéter durch die
Schnellabschaltung begrenzt wird.

Die dritte Phase befasste sich mit der integralen Systemrechnung, bei der die thermohydraulischen und die
neutronenkinetischen Aspekte in Kopplung zu simulieren waren, nachdem Phase | die thermohydraulischen
und Phase |l die drei-dimensionalen neutronenkinetischen Aspekte separat untersuchte. Als
Randbedingungen fiir Phase Il wurden die gemessene Schliess- des Turbinenschnellschlussventils und die
gemessene Offnungszeit des Bypassventils mit den entsprechenden Startzeiten vorgegeben. PSI benutzte
das transiente Systemprogramm RETRAN-3D fir die Phasen | und Il sowie das Kerndynamikprogramm
CORETRAN fir die Phase II.

Nach dem Schliessen des Turbinenschnellschlussventils entsteht eine Druckwelle, die sich unter
Abschwachung in das Reaktordruckgeféss fortpflanzt. Dort verursacht der Druckanstieg die teilweise
Kondensation des Dampfes im Kern, was zu in einem starken Leistungsanstieg fiinrt. Durch das Signal
‘Leistung hoch® wird die Reaktorschnellabschaltung ausgeldst, die allerdings erst nach dem Einfahren der
Abschaltstabe wirksam wird. Mit der hdheren Leistung wird wiederum mehr Dampf gebildet, der wegen seiner
negativen nuklearen Ruckwirkung leistungsbegrenzend wirkt; die Reaktorleistung wird wiederum kleiner. Nach
dem Einfahren der Abschaltstabe wird der Reaktor unterkritisch. Diese Sequenz ist in der Rechnung mit
RETRAN-3D (mit drei-dimensionaler Darstellung der Neutronenkinetik im Kern) insgesamt ziemlich gut
wiedergeben (siehe Figur 1a). Allerdings wird die maximale Reaktorleistung etwas unterschatzt.
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Figur 1a Zeitliche Entwicklung des Druckes im Figur 1b Darstellung der mit CORETRAN berech-

Dampfdom, der Summe und der einzel- neten radialen Umverteilung des Neutro-
nen Komponenten der Reaktivitat sowie nenflusses zum Zeitpunkt der maximalen
der  Kernleistung berechnet  mit Leistungsentwicklung wahrend der Turbi-
RETRAN-3D. Die Ubereinstimmung mit nen-Schnellschluss-Transiente. Dargestellt
dem gemessenen Druck ist gut. Die be- ist die prozentuale Abweichung von der
rechnete Reaktorleistung unterschatzt Ausgangsverteilung auf einer Skala von -5
die gemessene Leistung leicht. % (blau) bis + 2% (rot).

Eine genauere Betrachtung der zeitlichen Entwicklung der verschiedenen Beitrage zur Reaktivitat zeigt (siehe
Figur 1a), dass die Reaktorleistung bei etwa 0.45 s anzusteigen beginnt, weil die Void-Reaktivitat infolge der
durch die Druckerhdhung verursachte Dampfkondensation zunimmt. Das Leistungsmaximum tritt bei etwa
0.65 s (etwas friiher als gemessen). Die darauf folgende die Reduktion der Reaktorleistung wird durch eine
Abnahme der positiven Void-Reaktivitat verursacht. wegen der erhdhten Reaktorleistung steigt die
Dampfproduktion an, die im Wettkampf steht mit der durch die anhaltende Druckerhéhung verursachte
Dampfreduktion (Kondensation). Im Ergebnis fiihrt die leichte Reduktion des Dampfgehaltes zur erwahnten
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Leistungsreduktion. Nach etwa 0.8 s beginnt die negative Reaktivitét der einfahrenden Kontrollstabe wirksam
zu werden und lasst den Reaktor bei etwa 0.95 s unterkritisch werden. Die Doppler-Riickwirkung
(Brennstofftemperatur) ist wegen der vergleichsweise viel stérkeren Void-Rickwirkung nur von geringerer
Bedeutung fiir das Verstandnis dieser Transiente.

Die Druckwelle trifft weitgehend homogen auf den Kernaustrittsquerschnitt auf. Die Erwartung einer
axisymmetrische Antwort des Kernes ist deshalb naheliegend und bildete traditionellerweise die Basis fir die
Rechtfertigung der eindimensionalen Reaktorkinetik. Die nun durchgefiihrten Rechnungen mit drei-
dimensionaler Kinetik erlaubten die Uberpriifung dieser Annahme. Tatséchlich zeigen die mit CORETRAN
berechneten Neutronenfliisse nur vergleichsweise geringe Umverteilungen (siehe Figur 1b). Bemerkenswert
ist aber, dass sich die Reaktorleistung tendenziell vom Zentrum in vier symmetrisch angeordnete Zonen in der
Néhe des Kemrandes verlagert. Sicher trdgt das Kontrollstabmuster zu dieser Umverteilung bei,
unterschiedliche thermohydraulisch Eigenschaften der verschiedenen Brennelementtypen bilden weitere
Erkléarungselemente; die genauen Ursachen werden gegenwartig noch weiter untersucht. Ein gutes
Versténdnis ist insbesondere wichtig bei der Festlegung von thermohydraulisch vereinfachten Kernmodellen,
bei denen die vielen Brennelemente jeweils zu relativ wenigen Kiihlkanéle zusammengefasst werden.

Insgesamt belegen diese Untersuchungen deutlich, dass sich die Giite der Ergebnisse einer vereinfachten
Modellierung nur anhand der Resultate eines ,vollstdndigen® Modells mit dreidimensionaler Neutronenkinetik
priifen lasst.

International wird die Gltigkeit der bestehenden brennstoff-bezogenen Sicherheitslimiten intensiv diskutiert.
Mehrere internationale Forschungsprogramme untersuchen unterschiedlichste Aspekte, sowohl reaktiviats-
induzierte Unfélle (RIA) wie auch Kuhimittelverlustunfélle (LOCA). Auch die Schweiz beteiligt sich an einigen
dieser Programme, so auch am Halden Projekt, wo gegenwartig ein diesbeziiglicher Versuch zum
Brennstabverhalten wahrend eines Kihimittelverlustunfalles (LOCA) geplant ist.

Mit stetig héher werdender Abbrénde steigen die Innendriicke der hochabgebrannten Brennstabe. Dies kénnte
wahrend der Druckentlastung eines LOCA zum Hiillrohr-Aufbl&hen flihren, da der im Normalbetrieb héhere
Ausendruck plétzlich sehr viel kleiner wird als der Hiillrohr-Innendruck. Falls die Mdglichkeit der axialen
Relokation des hochabgebrannten Brennstoffs in die aufgeblahte Zone besteht, kénnte dies wegen der
postulierten lokalen Akkumulation zu einer lokal erhéhten Warmeproduktion fiihren. Dies wiederum kénnte zu
Uberhdhten Hiillrohrtemperaturen und schliesslich zum Hiillirohrversagen fiihren. Im Halden-Reaktor soll dies
experimentell untersucht werden. Ziel des geplanten Experimentes ist nicht die mdglichst realistische
Simulation einer LOCA-Transiente, sondern die hoch-abgebrannten Brennstab-Proben sollen unter LOCA-
ahnlichen unter méglichst kontrollierten Bedingungen zum Aufblahen gebracht werden. Mit einer langsamen
Abklihlung, also dem Verzicht auf die Simulation des Wiederbenetzungsvorganges, werden weitere
mechanische Storungen vermieden, die zu einer ungewollten weiteren Relokation des Bernnstoffes fihren
kénnten. Die gewahlte Zieltemperatur von 800 °C oder 1100 °C wird nch der Druckentlastung des Test-
Kreislaufes erreicht, der danach nur noch mit Dampf gefilllt sein wird. Die Zieltemperatur wird anschliessend
wahrend etwa 5 min mdglichst konstant gehalten. Falls nétig besteht die Moglichkeit zum Einspriihen von
Wasser in die Testzone.

STARS beteiligte sich am geplanten LOCA-Experiment vorerst mit parametrischen Auslegungsrechnungen,
wozu das thermohydraulische Systemprogramm TRAC-BF1 eingesetzt wurde.

Die Modellierung des Testkreislaufes stellte einige Probleme, weil TRAC-BF1 den Warmetransport durch
Strahlung nur vom Hiillrohr zur n&chsten Wand zulasst, nicht aber von dieser zu einer zweiten Wand, wie es
eigentlich die Konstruktion des Kreislaufes erforderte. Nachdem eine Modifikation des Rechenprogrammes
verworfen werden musste, blieb nur die Entwicklung eines vereinfachten Modelles des Kreislaufes mdglich
das den in den geplanten Versuchen sehr wichtigen Wéarmetransport zur Senke aquivalent darstellt. Leider
kann dabei die Strémungsfilhrung nicht genau wiedergeben konnte. Dieser Mangel bleibt allerdings von
untergeordneter Bedeutung, da der Dampf nach der Druckentlastung des Kreislaufes kaum mehr stromt.
Ausserdem wurde mittels analytischer Rechnungen gezeigt, dass wéhrend der wichtigen Phase nach der
Druckentlastung keine grossen Fehler entstehen in der Berechnung der Hillrohrtemperatur.
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Die von einer internationalen Expertengruppe vorgegebene Aufheizgeschwindigkeit wird durch lineare
Stableistung bestimmt. Damit anschliessend Zieltemperatur erreicht werden kann, muss die Probe durch
Einspriihen von Wasser gekuhlt werden. Deshalb bestand die Aufgabe der parametrischen Rechnungen in der
Ermittlung der Werte fir die lineare Stableistung, fir Einspeiserate des Spraysystems sowie fiir den
Spriihbeginn (siehe Figur 2).
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Figur2 Zeitliche Entwicklung der Hiillrohrtemperatur bei einer Stableistung von 30 W/cm fiir drei Massenstrome des
Spray-Systems (von oben nach unten: 0, 2 und 4 g/s) mit unterschiedlicher Startzeit. Die horizontale Linie markiert eine
Zieltemperatur von 1100 °C.

Ein wichtiger Nebennutzen dieser Arbeiten ergab sich, indem im Programmmodul fiir die Berechnung der
Warmestrahlung ein Fehler entdeckt wurde, der sich bei ,normalen* LOCA-Rechnungen nicht bemerkbar
machen wirde. Die fiir néchstes Jahr geplanten Messungen im LOCA-Testkreislauf bilden deshalb auch eine
gute Basis fiir die Uberpriifung der Strahlungsrechnung in TRAC-BF1.

Eine logische Ergénzung bilden die LOCA-bezogenen Arbeiten mit dem transienten Brennstabprogramm
FREY. Im Rahmen einer Zusammenarbeit mit dem NFIR-Projekt wurden im Hotlabor des PSI mehrere Berst-
Versuche mit hydrierten Hullrohren durchgefiihrt. Die dabei auftretenden mechanischen Belastungen des
Hullrohrs sind &hnlich denjenigen, die wahrend eines LOCA auftreten. Dies gilt besonders fiir Brennstoff mit
hohem Abbrand, bei dem der Hiilllrohr-Innendruck maximale Werte annimmt und sich daher nach einem
LOCA iber das Hllrohr eine maximale Druckdifferenz ausbildet.

Einige Berst-Versuche bei Raumtemperatur (20 °C) wurden mit FREY nachgerechnet. Zuerst musste ein
detailliertes Rechennetz fiir die mechanische Berechnung aufgebaut und ausgetestet werden, was sich als
sich als anspruchsvolle Aufgabe erwies. Zu raschen und systematischen Erstellung dieser Rechennetze
wurde ein Hilfsprogramm erstellt.

Als wichtiges Ergebnis dieser Studie zeigte sich, dass Berst-Versuch mit FREY insgesamt recht gut
wiedergeben werden kann. Man kann daher erwarten, dass sich FREY auch fir LOCA-Anwendungen
bewahren wird. Im weiteren stellte sich heraus, die von FREY verwendeten mechanischen Eigenschaften
keine Abhangigkeit vom Wasserstoffgehalt beriicksichtigen (siehe Figur 3). Diese Abhangigkeit ist von grosser
Bedeutung fir die Analyse von Hiillrohren hochabgebrannter Brennstabe.
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Figur 3 Die Resultate mit FREY berechneten Resultate eines Berstversuches Uberschatzen die Spannung im
plastischen Bereich: Bei 2 % Hillrohrdehnung ermittelt FREY eine Spannung von etwa 830 MPa, wéhrend die Messung
fir nicht-hydriertes Hiillrohr (rote Kurve) nur einen Wert von etwa 745 MPa ergibt. Zusétzlich zeigen sie keine
Abhéngigkeit von der Wasserstoffkonzentration im Hillrohr. Die Abweichung von den Messresultaten im elastischen
Bereich (leichte Unterschatzung) lassen sich vermutlich mit Probeneffekten erkléren.

Ein Mitarbeiter des Projektes konnte wahrend eines langeren Arbeitsaufenthalts bei ANTECH, dem Code-
Entwickler von FREY, wertvolle Erfahrung mit dem Nachfolge-Programm FALCON gewinnen, das speziell im
Hinblick auf die Modellierung von hochabgebrannten Brennstaben weiterentwickelt wurde. Von besonderem
Interesse waren Verbesserungen fir die RIA-Analyse [4] bei hohem Abbrand. Durch seine Beitrége zur
Validierung von FALCON erhielt er zudem guten Einblick in dessen theoretischen Grundlagen. Eine
Beschaffung dieses Programms ist vorgesehen.

Neben der thermomechanischen Beschreibung hochabgebrannten Brennstoffes bildete auch die neutronische
Simulation eine wichtige Grundlage fiir die Transientenanalyse. Unter Benutzung von gemessenen Isotopen-
Konzentrationen in hochabgebrannten Brennstoffproben des ARIANE-Programmes wurden die in STARS
eingesetzten Rechenprogramme zur Abbrand-Berechnung validiert.

Das Hotlabor des PSI beteiligte sich seinerzeit (zusammen mit zwei weiteren Mess-Labors) am ARIANE-
Programm mit dem Ziel der Qualifizierung der chemischen Messmethoden. Die Brennstoffproben wurden
aufgel6st und die identischen Probenlésungen wurden an die drei teiinehmenden Mess-Labors verteilt. Diese
analysierten sie quantitativ mit je unterschiedlichen Methoden in bezug auf Aktiniden und wichtige
Spaltprodukte. Fir viele der untersuchten Isotope wurden belastbare Konzentrationswerte erarbeitet, einige
Messwerte mussten aber leider wegen Qualitdttsmangeln verworfen werden.

Die Messdaten von ARIANE bilden auch eine gute Basis fiir die Validierung von Rechenprogramme fiir die
Bestimmung des Abbrandes, wofir in STARS das Programm CASMO-4 verwendet wird. Flr die
hochabgebrannten UO,- und MOX-Proben, die aus Schweizer Reaktoren stammten, wurden die
entsprechenden Rechenmodelle fiir CASMO-4 erstellt. Von grosser Bedeutung war insbesondere eine genaue
Modellierung der Leistungsgeschichte der verschiedenen Proben. (Teilweise musste auf die detailliertere
Leistungsgeschichte aus unseren eigenen Kernfolgerechnungen zuriickgegriffen werden.)
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Mit Ausnahme der meisten Am-Isotope konnte fiir die Aktiniden eine generell gute Ubereinstimmung zwischen
Rechnung und Messung festgestellt werden. Auch fiir viele Spaltprodukte bestétigte sich dieser Befund,
allerdings mussten teilweise auch grosse Abweichungen verzeichnet werden, so fir die Isotope 'Ag, '%Rh,
129] 99T 155Gd, 101Ry, 1%6Ry, 125Sb.

Auf Grund von Literaturstudien und eigenen Sensitivitatsstudien wurde klar, dass verschiedene Parameter der
Leistungsgeschichte einen betréchtlichen Einfluss auf die berechneten Isotopenkonzentrationen haben. Fir
viele dieser Parameter liegen keine geniigend prazisen Werte vor oder die Leistungsgeschichten wurden zu
summarisch beschrieben. Es war deshalb nahliegend, die Unsicherheit der CASMO-Rechnungen auf der
Basis der frilher flir thermohydraulische Analysen angewandten statistischen Methodik abzuschéatzen
versuchen.

Die fiir die Verbindung von CASMO-4 mit der statistischen Software SUSA notwendigen Programme wurden
entwickelt und erfolgreich ausgetestet. In einem ersten Schritt wurde nur der Einfluss von Variationen der tber
den Input von CASMO-4 zugénglichen Parameter zur Definition der Geometrie des Brennelementes (inkl.
Leistungsgeschichte) sowie der Einfluss der Variationen der Vielgruppen-Querschnitte untersucht. Ausgehend
von angenommenen (subjektiven) Haufigkeitsverteilungen konnten die sich daraus ergebenden Verteilungen
ausgewahlter Isotopenkonzentrationen ermittelt werden. Damit ist die Funktionalitdt der neuen Methodik flir
die Abschatzung der Rechenunsicherheit von CASMO-4 gezeigt. Um zu belastbaren Aussagen (ber die
Rechenunsicherheit von CASMO-4 zu kommen, missen die angenommenen Unsicherheitsbereiche im
néchsten Schritt durch objektiv begriindbare Verteilungen ersetzt werden.

Da nicht immer Messdaten zur Uberpriifung der in der Sicherheitsanalyse eingesetzten Rechenprogramme
zur Verfiigung stehen, kommt dem Einsatz von theoretisch stringenten Referenzmethoden ein grosser
Stellenwert zu. Mit der parallelen Implementierung des Monte-Carlo-Programmes MCNPX auf dem MERLIN-
Cluster konnte eine fiir Neutronik-Rechnungen ein wichtiger Schritt in diese Richtung erfolgreich getan
werden. In einer der ersten Studie wurde die Abhéngigkeit der durch kleine Anderungen des Wasserspiegels
verursachten Reaktivitdtsénderungen von den vier nuklearen Datenbasen in einem Nullleistungsreaktor
untersucht.

Als erstes wurde ein sehr detailliertes Rechennetz entwickelt fir den CROCUS Reaktor, der an der EPFL
hauptséchlich fir die Ausbildung der Studenten betrieben wird. Weil wegen den kleinen Variationen des
Wasserspiegels im Reaktor nur kleine Reaktivitdtsanderungen erwarteten sehr klein sind, wurden fiir jeden
Rechenfall 100 Millionen Neutronen verfolgt. Diese sehr umfangreichen Rechnungen konnten nur deshalb
innerhalb verntinftiger Fristen ausgefuhrt werden, weil MCNPX in Zusammenarbeit mit den Code-Entwicklern
von Los Alamos National Laboratory (LANL, USA) am PSI auf dem Parallelrechner MERLIN installiert wurde.
Im wesentlichen zeigen die mit den nuklearen Bibliotheken JENDL-3.2, JEF-2.2, ENDF-B5 und ENDF-B6.0
berechneten Werte fiir die Reakfivitatswerte der Wasserspiegeldnderungen keine wesentlichen Unterschiede
(siehe Figur 4). Bei der Bewertung dieses Befundes darf nicht vergessen werden, dass die mit dem
stochastischen Programm MCNPX ermittelten Resultate notwendigerweise eine gewisse statistische Streuung
aufweisen (die in der Figur ausgewiesen ist).

Mit MCNPX steht nun ein dem Stand der Wissenschaft entsprechendes Werkzeug fiir Referenzrechnungen
zur Verfligung. Es wurde bereits zur Absicherung der reaktorphysikalischen Berechnung von MOX-Kernen wie
auch Kernen mit teilweiser Beladung vom am PSI entwickeltem IMF-Brennstoff verwendet [5].
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Figur4 Reaktivitatsanderung fiir drei verschiedene Anderungen des Wasserspiegels im CROCUS-Reaktor (EPFL), mit
dem Monte-Carlo Programm MCNPX berechnet unter Verwendung der vier nuklearen Bibliotheken JENDL-3,2, JEF-2.2,
ENDF B5 und ENDF B6.0. Unter Beriicksichtigung der statistischen Streubreite unterscheiden sich die mit MCNP
berechneten Reaktivitatswerte nicht.

Ebenfalls in Zusammenarbeit mit LANL wurde das Programm MONTEBURNS installiert, einer Kopplung von
MCNPX und dem gut bekannten Abbrand-Programm ORIGEN-2.1. Damit kénnen auch Abbrandprobleme
mittels Monte-Carlo-Methoden untersucht werden.

Als erste Anwendung wurde eine MOX-Probe des ARIANE-Programms analysiert. Die mit MONTEBURNS
berechneten Isotopenkonzentrationen verglichen sich bis auf wenige Ausnahmen gut mit den gemessenen
Konzentrationen. Insgesamt waren die mit MONTEBURNS erzielten Resultate leicht besser als diejenigen von
CASMO-4, dies allerdings bei einem sehr viel grésseren Rechenaufwand von MONTEBURNS. Im Verlauf
dieser Arbeiten zeigte sich sehr deutlich, dass auch die Fahigkeit zur Erweiterung der bestehenden nuklearen
Bibliotheken fiir die problemspezifischen Bedingungen (z. B. fir die Brennstoff-Temperatur) aufgebaut werden.

Auch bei den thermohydraulischen Codes besteht Bedarf nach weiterer Validierung, besonders im
Zusammenhang mit der Analyse der Kihimittelverlustunfélle in Siedewasserreaktoren, wozu das Programm
TRAC-BF1 verwendet wird. Nach den Nachrechungen der Wiederbenetzungsversuche in den ,Separate
Effect’ Testanlagen NEPTUN (PSI) und FLECHT/SEASET (USA) im Vorjahr konzentrierten sich die Arbeiten
wahrend des Berichtsjahrs auf die Analyse der Integraltests in der amerikanischen Testanlage FIST. In dieser
Anlage wurden die Hoéhenverhaltnisse eines modernen Siedewasserreaktors exakt nachgebildet. Dadurch
kénnen die wahrend bestimmter Phasen eines Kuhimittelverlust-Unfalles vor allem durch die Schwerkraft
bestimmten Strémungsverhaltnisse mdglichst genau wiedergegeben werden. Die Anlage stellt zwar nur einen
kleinen Ausschnitt des Kernbereiches eines modernen Siedewasserreaktors dar, der einem Brennelement
entspricht, dennoch sind samtliche Noteinspeise- und die Druckentlastungssysteme nachgebildet. Fluid-
Volumina wie auch die Reaktorleistung sind volumen-skaliert und entsprechen dem Massstab 1/624.

Vor Jahren wurden in dieser Anlage sowohl Tests mit Grossen wie auch mit Kleinen Briichen gefahren. Viele
dieser Messungen sind 6ffentlich zugénglich.

Zur Validierung von TRAC-BF1 wurde je ein Szenarium ausgewahlt und mit gutem Erfolg nachgerechnet. Die
guten Ergebnisse fir den Grossen Bruch sind in Figur 5 wiedergegeben: Die maximale Hillruhrtemperatur
wird nur um etwa 30 K (iberschatzt, der zeitliche Ablauf, insbesondere der Zeitpunkt der Wiederbenetzung,
sind in der Simulation ziemlich gut wiedergeben.
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Figur 5: Vergleich der berechneten mit der in der Testanlage FIST gemessenen maximalen Hullrohrtemperatur fir ein
Szenarium, wie es bei einem grossen Bruch in einem Siedewasserreaktor erwartet wiirde. Die Rechnung (iberschétzt die
gemessene maximale Hiillrohrtemperatur um etwa 30 K, gibt aber den generellen Verlauf sehr gut wieder.

Im Auftrag der HSK wurde der nach einem Bruch der Dampfleitung mégliche Austrag von Reaktorwasser in
das Containment mit RETRAN-3D in Abh&ngigkeit von verschiedenen anlagebedingten Randbedingungen
parametrisch untersucht. Von ausschlaggebender Bedeutung istim Zusammenhang mit diesen Szenarien, wie
stark und wie schnell das Wassemiveau im Reaktor als Folge der Druckentlastung ansteigt. Mit der
Nachrechnung einiger thermohydraulischen Versuche zum Aufschdumen des Wasserniveaus nach einer
Druckentlastung konnte kurzfristig gezeigt werden, dass dieses Phanomen mit RETRAN-3D bei geeigneter
Wahl des Rechennetzes ziemlich gut wiedergegeben wird.

Stabilitétsanalyse fiir Siedewasserreaktoren ist ein gut etabliertes Fachgebiet in STARS [6]. Das theoretische
Verstandnis der beim Instabilwerden eines Siedewasserreaktors auftretenden Vorgénge wird gegenwartig mit
einer Doktorarbeit vertieft. Dazu wurde ein nichtlineares analytisches Modell entwickelt [7], das im Berichtsjahr
auf zwei Kernkanéle erweitert wurde. Mit der Beriicksichtigung des fundamentalen und des 1. Lambda-Modes
fir die Neutronenkinetik kénnen sowohl globale wie auch regionale Leistungsschwingungen untersucht
werden. Der Einfluss wichtiger Modellparameter auf das Stabilitatsverhalten wurde analysiert [7], [8], [9] und
schliesslich wurde auch das Bifurkationsverhalten des analytischen Modells [10] untersucht.

Ein wichtiges Thema bildet die Anwendung der gewonnen theoretischen Einsichten auf die Interpretation der
mit den herkémmlichen Rechencodes (RAMONA) berechneten Resultate. Dazu konnten wichtige Ergebnisse
erzielt werden: Stort man das Rechen-Modell eines Siedewasserreaktors, der als in einem instabilen
Arbeitspunkt betrieben angenommen wird, mit einer kleinen Reaktivitatsstorung, so klingen die dadurch
erzeugten Schwingungen des Neutronenflusses nach kurzer Zeit ab. Erhoht man jedoch die Amplitude der
Reaktivitatsstorung stark (um das 40-fache), entsteht eine angefachte Schwingung, die sich zu einem sog.
Grenzzyklus entwickelt. Auf Grund der vorgangigen Untersuchungen |&sst sich vermuten, dass es sich bei
diesem Ph&nomen um eine sog. unterkritische Hopf-Bifurkation handelt.
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(a) L]

Mormalisieries LPAM Signal
Normalisiertes LPAM Signal

Zeil

Figur 6: Beide Figuren zeigen das zeitliche Verhalten des berechneten lokalen Neutronenfluss, wie es mit den LPRM-
Detektoren gemessen wiirde. Auf der linken Figur wurde das analytische Modell des Siedewasserreaktors mit einer
kleinen Stérung gestért, worauf eine abklingende Schwingung entsteht. Auf der rechten Figur sind die entsprechenden
Resultate nach einer grossen Stérung (40 mal gréssere Amplitude) dargestellt. Sie zeigen eine angefachte Schwingung,
die sich zu einem (instabilen) Grenzzyklus entwickelt.

Ein Projekt wie STARS erfordert einen betrachtlichen Einsatz zum Unterhalt einer effizienten Infrastruktur. So
wurde im Berichtsjahr ein Softwaresystem entwickelt, das die Kernfolgerechnung weitgehend automatisiert
und die Speicherung der sehr vielen Eingabe- und Datenfiles systematisiert. Dazu gehért aber auch, dass
Projektergebnisse im Uberblick zusammengefasst und publiziert werden [11], [12], [13], [14].

Nach einer sorgféltigen Evaluation konnte im Berichtsjahr endlich das Dokumentenarchivsystem STARSBase
durch die Firma Imageware (lttigen) auf einem speziellen PSI-Rechner installiert. Erste Tests wiesen auf
Schwachstellen in der Einbindung in die PSI-Software-Umgebung hin, die leider erst gegen Ende 2002
behoben werden konnten. In STARSBase werden in Zukunft die Dokumentation des QMS sowie sémtliche
vom Projekt STARS erzeugten Dokumente kontrolliert abgelegt und den berechtigten Benutzern zur
Verfugung gestellt.

Nationale Zusammenarbeit

Die Zusammenarbeit mit der HSK (BFE) ist gewohnt intensiv: Die Resultate der wissenschaftlichen
Dienstleistungen im direkten Auftrag (wahrend des Berichtsjahres wurden 4 "On-Call"-Auftrége, darunter 2
Expertengutachten, ausgefiihrt), wie auch ausgewahlte Ergebnisse der ibrigen Projektarbeit unterstitzen die
Aussichtstétigkeit der HSK direkt. Erfahrene Projektmitarbeiter werden zudem hdufig als Experten zu
Beratungen herangezogen.

Auch mit den Kernkraftwerken bestand im Berichtsjahr eine gute und teilweise intensive technische
Zusammenarbeit, dies nach Absprache mit der HSK. Ein Hohepunkt stellte der Abschluss von (mehreren)
Untersuchungen zum Verhalten des Speisewassersystems nach dem  Turbinenschnellschluss
(Siedewasserreaktor) dar: Die auf Grund dieser Studien vorgenommenen Anlagemodifikationen bestanden
den Anlagetest im letzten Herbst erfolgreich. Mit der erfolgreichen Vorausrechnung der meisten der ebenfalls
im letztem Herbst durchgefiihrten Stabilitats-Experimente konnte die Leistungsféahigkeit der Stabilitatsanalyse
demonstriert werden.

Ein Mitarbeiter des Projekts wirkt in der neuen Expertengruppe ,Sicherheitsaspekte beim Brennstoff* mit, die
mit Vertretern der Kernkraftwerke, der HSK und des PSI bestellt wurde.

Der im Rahmen des Projektes forschende Doktorand ist an der EPFL immatrikuliert. Diese Zusammenarbeit
wird beginstigt durch die Tatsache, dass der Laborleiter gleichzeitig an der EPFL den Lehrstuhl fir
Reaktorphysik und Systemverhalten innehat.
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Internationale Zusammenarbeit

Im Berichtsjahr war die Zusammenarbeit mit folgenden Institutionen wichtig:

o Universitat lllinois, USA, zur nichtlinearen Stabilitdtsanalyse (Austausch von Doktoranden)
. Universitat Valencia, Spanien, zur Stabilitatsanalyse von SWR

. Studsvik / Scandpower, Schweden / Norwegen / USA, zu Unterhalt und Modifikation von CASMO-4,
SIMULATE-3, RAMONA-5

. Electric Power Research Institute (EPRI), Palo Alto, CA, USA zum Unterhalt hauptsachlich von
RETRAN-3D (Computer & Simulation Inc., Idaho Falls, ID, USA)

o Penn State University (PSU), USA, zum Unterhalt von TRAC-BF1

o Los Alamons National Laboratory (LANL), USA fir Monte-Carlo Analyse mit MCNPX und
MONTEBURNS (Monte-Carlo mit Abbrand)

Das Arbeitsgebiet Stabilitdtsanalyse von Siedewasserreaktoren profitiert sehr stark von der Teilnahme am EU-
Projekt NACUSP (FIKS-CT2000-00041), wofiir ein Mitarbeiter des Projektes die technische Flihrung des
entsprechenden Arbeitspakets (ibernahm.

Die aktive internationale Zusammenarbeit wird auch durch die Tatsache unterstrichen, dass das diesjahrige
CMS/FMS European User Group Meeting am PSl stattfand.

Mit dem OECD-Projekt HALDEN besteht eine aktive Zusammenarbeit bei der Auslegung und spéter bei der
Analyse des geplanten LOCA-Experiments (IFA-650) mit hochabgebranntem Brennstoff. Der dafiir notwendige
Brennstoff wird von Schweizer KKW's zur Verfiigung gestellt. Die erhofften Ergebnisse sind fiir die Bewertung
der Sicherheit hochabgebrannter Brennstoffe wichtig.

Ein Mitarbeiter war zudem als Experte flir die IAEA tétig.

Bewertung 2002 und Ausblick 2003

Das mit internationalen Fachleuten besetzte wissenschaftliche Beratungsgremium des Projektes STARS hielt
an seiner Sitzung im Frihjahr fest, dass der Aufbau der Analysemethodik im wesentlichen erfolgreich
abgeschlossen werden konnte und dass die bisher erbrachten Leistungen hoher Qualitt denjenigen eines
,technical support centers* der HSK entsprechen. Die Experten empfahlen, den Aufwand fir die Validierung
der gegenwartig benutzten Rechenprogramme kiinftig zu reduzieren und den Aufbau neuer Analysen und
vermehrte Forschung zu férdern. Untersuchungen zur Abschatzung der Rechenunsicherheit sowie zum
transienten und stationdren Verhalten von hochabgebrannten Brennstaben sollen mehr Gewicht erhalten.
Dazu ist die Beschaffung neuer Rechenprogramme notwendig.

Die meisten der fiir das Jahr 2002 anvisierten Ziele konnten erreicht werden. Unerwartete Probleme und damit
verbunden eine verspatete Inbetriebnahme des Dokumentenarchivs STARSBase (Ende 2002) fiihrten zur
einer entsprechenden Verzégerung bei der Umsetzung des QMS. Deshalb konnte die Pre-Zertifizierung des
QMS nicht erreicht werden.

Bemerkenswert ist die Tatsache, dass im Berichtsjahr erstmals Ergebnisse von wissenschaftlichen
Dienstleistungen im Auftrag eines KKW direkt als Basis fiir Anlagemodifikationen dienten. Sie belegt die hohe
Glaubwirdigkeit der im Projekt STARS geleisteten Arbeit und die Kompetenz der Projektmitarbeiter.

Die Expertise der Projektmitarbeiter wird zunehmend national und teilweise auch international genutzt, was
mitunter die finanzielle Basis des Projektes zu verbreitern hilft.

Wiederum negativ wirkten sich fehlende Finanzen bei EPRI aus. Infolge der Deregulierung in der
amerikanischen Betreiberindustrie reduzierte sich die finanzielle Basis fiir den Unterhalt und die
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Weiterentwicklung des transienten Systemprogramms RETRAN-3D und des dreidimensionalen
Kerndynamikprogramms CORETRAN stark. Gliicklicherweise konnte fir RETRAN-3D ein Unterhaltsvertrag
abgeschlossen werden, wogegen die Unterstitzung fiir CORETRAN weggebrochen ist. Mit der Vorgabe, die
bestehenden Investitionen (Aufbau und Validierung der Kernmodelle) bestmdglichst zu schitzen, wurde
deshalb fiir CORETRAN ein Ersatz evaluiert. Dieses Neutronik-Programm soll mit den Systemprogrammen
RETRAN und TRAC gekoppelt werden.

Ahnliche Probleme zeigen sich auch bei TRAC-BF1, dem LOCA-Code fiir Siedewasserreaktoren. Die Qualitét
des Programmunterhalts fiel auf ein tiefes Niveau; das internationale Projekt zur Validierung von TRAC-BF1
fir LOCA-Anwendungen verlor die meisten der urspriinglichen Teilnehmer, so dass STARS auf die
urspriinglich geplante Teilnahme verzichtete. Als Ersatz wird das im Rahmen des CAMP-Vertrages (zwischen
PSI und US-NRC) verfiigbar werdende Programm TRAC-M eingesetzt werden. (TRAC-M erlaubt die
Ubernahme der schon bestehenden Input-decks von TRAC-BF1 auf sehr einfache Weise.)

Die zu Beginn des Jahres angebotene Doktorarbeit betr. Entwicklung statischer Unsicherheitsmasse der
Rechencodes konnte leider noch nicht gestartet werden, da sich die Suche nach einem geeigneten
Kandidaten sehr schwierig gestaltete.

Wegen Mangel geeigneter Ressourcen konnten die Pilotstudie zu den Neuronalen Netzwerken nicht gestartet
werden.

Neben dem Unterhalt der Modelle und Codes wird die Projektarbeit 2003 auf die folgenden Hauptziele
ausgerichtet:

. Elektronisches Archiv STARSBase operationell.
Zertifizierung des QMS.

o Vertiefung des Verstandnisses des transienten Brennstabverhaltens hochabgebrannter Brennstabe
wahrend RIA und LOCA durch Analyse von ausgewahlten CABRI- und Halden-Experimenten.

o Beginn der Analyse von Transienten bei tiefer Leistung und Druck (vermutlich Nachrechnung eines
PKL-Tests.

. Fortflhrung  der  Forschungsarbeiten  zur  Abschatzung der  Rechenunsicherheit  von
reaktorphysikalischen Problemen.

. Abschluss der Untersuchungen zu NACUSP und Verfassen eines zusammenfassenden Berichts.

. Nachrechnung des VENUS-benchmarks als erster Schritt des Aufbaus der Monte-Carlo basierten
Fluenzrechnung.

o Validierung der Anwendung von CFD fiir reaktortypische Geometrien
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Division principale de la Sécurité des Installations Nucléaires
Divisione principale della Sicurezza degli Impianti Nucleari

Hauptabteilung fiir die Sicherheit der Kernanlagen
iy
Swiss Federal Nuclear Safety Inspectorate

Datum: 31. Januar 2003
Von: Dr. Peter Bitterli

Begutachtung zum Jahresbericht 2002 PALEOSEIS

Einleitung, allgemeine Bemerkungen

Unter den Naturkatastrophen, die unser Land betreffen kénnen, haben Erdbeben das grésste
Gefahrdungspotential. Es besteht daher ein Bedurfnis, Informationen Uber die Haufigkeit von
schadenverursachenenden Erdbeben zu gewinnen. Daten zur Erdbebenhéaufigkeit in der
Vergangenheit bilden eine wichtige Grundlage bei Risikobetrachtungen von Kernanlagen in der
Schweiz. Die Beurteilungen der Erdbebebensicherheit der Kernkraftwerke ging bis anhin von einer
1977 erarbeiteten, gesamtschweizerischen Gefédhrdungsstudie (Risikokarten der Schweiz) aus. Die
Daten dieser Studie decken den Zeitraum der historischen Erdbebebenkataloge, d.h. maximal
1000 Jahre ab. Im Innern der Kontinentalplatten haben aber grosse Erdbebeben
Wiederkehrperioden von hunderten bis tausenden von Jahren. Die Risikokarten von 1977 geben
darum nicht gentigend Information zur Risikoabschatzung bei Kernanlagen.

Mit dem Forschungsprojekt PALEOSEIS wurden nun Daten gewonnen, die eine Beurteilung der
Erdbebenhaufigkeit Uber einen weit grésseren Zeitraum erlauben. In den Gesteinsablagerungen,
die wahrend der jungsten Erdgeschichte entstanden, finden sich Informationen zu Starkbeben in
Form von Sedimentstrukturen in Seesedimenten, die bei Erdbeben entstanden. Im Projekt wurden
aber auch weitere, "geologische Archive", wie beispielsweise Phianomene in Tropfsteinhdhlen,
Lockergesteinsabfolgen von aktiven Bruchzonen und Datierungen von Bergsturzblécken
ausgefuhrt.

Wurden die Projektziele des Jahres 2002 erreicht?

Der Abschluss des Projektes PALEOSEIS war auf Mitte 2002 geplant. Hauptarbeit im vergangenen
Jahr war deshalb die Fertigstellung des Schlussberichtes. Dieser wurde fristgerecht bei der HSK
abgeliefert. Das hauptséachliche Ziel des Projektes war die Erstellung eines paldoseismologischen
Kataloges fur die Zeitspanne der Nacheiszeit (Holoz&n). Dieses Ziel wurde erreicht, im Bericht
konnte eine Zusammenstellung der prahistorischen Erdbeben fur mehr als 10'000 Jahre gegeben
werden. Die Resultate des Projektes PALEOSEIS konnten damit zeitgerecht in die Arbeiten zur
Neubewertung der seismischen Gefdhrdung der Kernanlagen, im Rahmen des Projektes
PEGASOS eingespiesen werden.
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Wie schatzen Sie die Bedeutung des Projektes ein?

Das Projekt PALEOSEIS hat einen wichtigen Beitrag zur Neubewertung des Erdbebenrisikos der
schweizerischen Kernanlagen geliefert. Das Projekt wird vom Institut fur Geophysik der ETH
Zurich, mit anderer Tragerschaft weiter gefuhrt. Dabei werden einige Teilprojekte verfeinert und
insbesondere soll die Verknupfung der einzelnen Geoarchive verbessert werden. Die HSK wird die
Resultate dieser Arbeiten weiter verfolgen und in ihre Sicherheitsbetrachtungen miteinbeziehen.

Ausblick

Das Forschungsgebiet Erdbeben wird von der HSK momentan nicht mehr aktiv, d.h. mit neuen
Projekten, vorangetrieben. Hingegen verfolgt die HSK den Fortschritt der Paldoseismik-Forschung
im In- und Ausland. Damit wird sicher gestellt, dass neue Entwicklungen, die fir seismische
Risikobewertungen bei Kernanlagen von Bedeutung sind, von der HSK rechtzeitig erkannt werden.
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ZUSAMMENFASSUNG

Die palaoseismologischen Untersuchungen konzentrierten sich auch im Jahre 2002 schwerpunktmassig auf die Basel-
Region und die Innerschweiz in der Umgebung von Luzern. Die untersuchten geologischen Archive waren
Seeablagerungen, eine aktive Bruchzone (Reinach-Bruch), Felssturzbldcke und Hohlen. Eine ausfiihrliche
Zusammenfassung des Kenntnisstandes zum Zeitpunkt des Projektendes am 30.6.2002 gibt der Abschlussbericht an
die HSK.

Am Reinach-Bruch konnten fiinf ko-seismische Bewegungsereignisse — ein Ereignis weniger als im Abschlussbericht
erwahnt — innerhalb der letzten 13000 Jahre nachgewiesen werden, wobei das jiingste Ereignis mit dem Basel-
Erdbeben von 1356 korreliert. Die mittlere Rekurrenzzeit fiir Starkbebenereignisse auf dem Reinach-Bruch betragt
2600 Jahre. Aus der Lange des Bruches, den ko-seismischen Versatzbetrdgen und unter Annahme einer Dicke der
seismogenen Kruste von 12-20 km konnten fiir die Erdbebenereignisse Magnituden Mw 6.2-6.7 berechnet werden.
Zum Vergleich: anhand historischer Daten wurde fiir das Basel-Erdbeben eine Magnitude Mw 6.9 berechnet. Das
alteste Ereignis (V) auf dem Reinach-Bruch korreliert mit dem Ereignis S5 im ehemaligen Seewener See, welches am
deutlichsten Deformationsstrukturen zeigt, die als ,Seismite’ interpretiert werden kdnnen. Darliber hinaus besteht eine
Korrelation zwischen dem Ereignis (X) und S3 in Seewen. Das Basel-Erdbeben von 1356 konnte ausser am Reinach-
Bruch in drei weiteren geologischen Archiven nachgewiesen werden. So im Dieboldsldchli, einer Hohle im Faltenjura
stdlich von Basel, anhand von Zerstérungen an den Sinterbildungen (Lemeille et al. 1999), durch Felssturzbldcke, von
denen die meisten im Zeitraum zwischen 1210 und 1450 n.Chr. niedergingen, sowie anhand von schwachen
Deformationsstrukturen im Baldegger See.

Die Untersuchungen subaquatischer Rutschmassen und Triibestromablagerungen im Vierwaldstétter See weisen auf
finf Starkbeben-Ereignisse hin. Neben dem historisch belegten Innerschweiz-Erdbeben von 1601 n.Chr. sind das
Rutschereignisse, die an mehreren Stellen des Sees gleichzeitig auftraten und um 400, 7740, 11940 und 12560 v.Chr.
durch Erdbeben ausgel6st wurden. Im Seelisberger, Lungerer und Baldegger See konnten z.T. die gleichen Ereignisse
nachgewiesen werden, ebenfalls in Form von Rutschmassen und Tribestromablagerungen oder in situ
Deformationsstrukturen. Dariiber hinaus konnten mit Hilfe von in situ-Deformationsstrukturen in mehreren Seen
historisch belegte Beben nachgewiesen werden: Baselbeben von 1356, Innerschweizbeben von 1601, Beben von
Altdorf 1774, Sarnenbeben von 1964. Es ist beabsichtigt, die in situ-Erdbebendeformationen in den Seeablagerungen
mit Hilfe historischer Erdbeben auf EMS-98 Erdbebenintensitaten zu kalibrieren.




Projektziele

Ziel des Projektes war die Erarbeitung eines Kataloges von Starkbeben fiir die Schweiz im Zeitraum vom
Spatpleistozén bis zur Gegenwart. Zu diesem Zweck wurden paldoseismologische Arbeitsmethoden auf vier
verschiedene geologische Archive angewendet: aktive Bruchzonen, lakustrine Sedimente, Felssturzmassen,
Hohlen. Die Untersuchungen konzentrierten sich auf die Basel-Region sowie die Innerschweiz in der
Umgebung von Luzern. Folgende Ziele wurden fiir das Jahr 2002 angestrebt:

Basel-Region:
- weitere Abklarungen zu den ko-seismischen Bewegungen am Reinach-Bruch.

- Beprobung weiterer Felssturzblocke im Jura sudlich und stidéstlich von Basel sowie Datierung der
Felsstirze

- weitere Untersuchungen von Héhlen zur Abschétzung ihres paléoseismischen Potentials.
Innerschweiz:

- Korrelation verschiedener Erdbeben-Ereignis-Horizonte Uber die Grenzen einzelner Seebecken
hinaus.

- Kalibrierung von Erdbeben-Deformationsstrukturen (,Seismite’) anhand historischer Erdbeben.

Ein erster Katalog der prahistorischen Erdbeben auf dem Gebiet der Schweiz fiir den Zeitraum bis
ca. 10000 v.Chr. wurde dem Abschlussbericht an die HSK beigefiigt.

Durchgefiihrte Arbeiten und erreichte Ergebnisse

Basel-Region

Am Reinach-Bruch konnten fiinf ko-seismische Bewegungen nachgewiesen werden, von denen das jlingste
Ereignis mit dem Basel-Erdbeben von 1356 korreliert. Die vier &lteren Ereignisse waren um 2500, 5100, 8000
und 10050 v. Chr. Anhand der Lange der Bruchzone, den Versatzbetrdgen sowie unter Annahme der Dicke
der seismogenen Kruste von 12-20 km konnten fiir alle Starkbebenereignisse Magnituden M. von 6.2 — 6.7
abgeschétzt werden. Fir Januar 2003 ist die Offnung eines weiteren Untersuchungsgrabens im sidlichen
Abschnitt des Reinach-Bruches unmittelbar am Nordfuss des Juras geplant.

Die Ergebnisse der Untersuchungen am Reinach-Bruch korrelieren teilweise sehr gut mit den Beobachtungen
im ehemaligen Seewener See. Insbesondere trifft das auf das Ereignis S5 zu, welches die deutlichsten Spuren
von Erdbebenerschiitterungen in den Sedimenten zeigt (,Seismite’) und auf ungefahr 10000 v. Chr. datiert
werden kann. Auch das Ereignis S3, ein méglicher Seismit, korreliert mit einem Alter von 5100 v. Chr. gut mit
ko-seismischen Bewegungen am Reinach-Bruch. Im Bergsee konnten fiir das Holozan keine ,soft-sediment'-
Deformationen in den organischen Seeablagerungen (Gyttja) nachgewiesen werden. Natirlich entstandene
Briiche in den Gyttjen, teilweise mit Mineraliberzug auf den Bruchflachen, deuten auch hier auf
Erdbebenerschitterungen als mégliche Ursachen hin. Allerdings ist eine Korrelation dieser Beobachtungen mit
Ereignissen am Reinach-Bruch und Seewener See sehr schwierig, da der Zeitpunkt eines Ereignisse, das
Bruchstrukturen erzeugt, nicht genau erfasst werden kann.

Die Untersuchungen an Felssturzblocken im Tafeljura SE von Basel waren sehr erfolgreich. An insgesamt 11
Felssturzblocken von vier verschiedenen Klippen konnten Alter zwischen 1210 und 1450 n. Chr.
nachgewiesen werden. Keine jlingeren und nur zwei altere Felssturzereignisse konnten bisher im Rahmen
dieser Untersuchungen nachgewiesen werden. Es zeichnet sich deutlich ab, dass mit hoher
Wahrscheinlichkeit das Baselerdbeben von 1356 mehrere Felsstiirze im Tafeljura SE von Basel ausgeldst hat.

Erstmalig wurden Hohlensedimente aus dem Tafeljura SE von Basel (Glitzersteinhéhle) erfolgreich mit der
Radiokohlenstoff-Methode datiert. Sie lieferten Alter zwischen 25000 und 27000 (33000) BP. Zurzeit sind
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Datierungen, ebenfalls mit der Radiokohlenstoff-Methode, an Stalaktiten aus Milandre, Ajoie, im Gange.
Versuche, Sinterbildungen aus Milandre mit der U-Th-Methode zu datieren, waren aufgrund der sehr niedrigen
Urangehalte und eines relativ hohen Detritusanteils nicht sehr erfolgreich.

Innerschweiz

Die Untersuchungen an den Sedimenten aus den Innerschweizer Seen wurden fortgesetzt. Neue Lang-
Bohrkerne aus dem Seelisberger See, die noch im Herbst 2001 gewonnen wurden, konnten im Laufe des
Jahres vollstandig beschrieben und datiert werden. Neu wurden Kurz-Bohrkemne aus dem Sarner und
Baldegger See gewonnen. Damit kénnen die Auswirkungen historisch bekannter Erdbeben auf die
unterschiedlichen Sedimente in den verschiedenen Seen besser eingeschatzt und in Analogie auf altere,
historisch nicht belegte Ereignisse ibertragen werden. Neben dem Unterwalden-Erdbeben vom 18.9.1601 mit
einer Magnitude M, 6.2, das ,soft-sediment-Deformationen und subaquatische Rutschungen in den
verschiedenen Seen verursachte, konnten die Erdbeben von Altdorf 1774 und Sarnen 1964 sowie im
Baldegger See auch das Basel-Erdbeben von 1356 nachgewiesen werden. Im Vierwaldstétter See konnten
durch mehrere zeitgleiche subaquatische Rutschungen in verschiedenen Seeteilen vorgeschichtliche
Starkbeben um 400, 7740, 11940 und 12560 v. Chr. belegt werden. Diese wurde durch subaquatische
Rutschungen, teilweise aber auch durch ,soft-sediment’-Deformationen in weiteren Seen nachgewiesen. Es
kann somit davon ausgegangen werden, dass die Innerschweiz in den vergangenen 14000 Jahren von flinf
Starkbeben betroffen wurde, wovon das jlingste das historisch (iberlieferte Unterwaldenbeben von 1601 ist.

Paldoseismologische Untersuchungen in Hohlen der Innerschweiz konzentrierten sich auf das Melchsee-
Frutt-Gebiet. Schaden an Sinterbildungen sind wiederholt angetroffen worden (z.B. Betten- und
Schrattenhohle) und sind teilweise sicherlich auch auf Erdbebenerschitterungen zurlickzufihren. Allerdings
fehlt bisher der direkte Beweis fiir einen solchen Zusammenhang. Weitere U-Th-Datierungen sind in
Vorbereitung. Darliber hinaus wird das Gebiet im Rahmen einer Diplomarbeit am Geologischen Institut der
Universitat Neuenburg zusammen mit der SISKA detailliert aufgenommen, wodurch wir uns ein besseres
Verstandnis fiir die gegenwartig oder in der jingeren Vergangenheit wirksamen Deformationsprozesse
erhoffen (Hanginstabilitaten, Gletscherbewegungen, Tektonik, Erdbeben).

Nationale Zusammenarbeit

Nationale Kooperationen bestehen zwischen der Limnogeologie der ETH (Anselmetti, McKenzie) — Nutzung
der Laboreinrichtungen und der seismischen Messausriistung; Geophysik der ETH Zirich, Arbeitsgruppe
Magnetik (Hirt): Suszeptibilitatsmessungen sowie Messung der remanenten Magnetisierung; Kantonsgeologie
Basel-Stadt (Huggenberger): geoelektrische Widerstandsmessungen; Teilchenphysik der ETH Ziirich
(Bonani) und Geographisches Institut der Universitat Zlirich (Keller, Woodhatch): '“C-Datierungen; EAWAG
(Sturm):  Kullenberg- und  Niederreiter-Bohrungen; EMPA  (Flisch); Réntgenradiographie  und
Réntgentomographie; Geobotanik der Universitdt Bern (Ammann, Rachoud): Pollenanalysen; SISKA
[Schweiz. Inst. f Speldologie und Karst] (Jeannin, Eichenberger): Planung und Koordinierung der
spelédologischen Arbeiten; PSI (Eikenberg): U/Th-Datierungen.

Internationale Zusammenarbeit

Geophysikalisches Institut der Universitét Louis Pasteur in Strassburg (Meghraoui): Untersuchung aktiver
Bruchsysteme; Universitat East Anglia in Norwich (Davenport): Paldoseismologie; Universitat Franche Comté
in Besangon (Magny): Limnogeologie; Universitat Paris VIII (Gilli): Paldoseismologie in Hohlen; Heidelberger
Akademie der Wissenschaften (Mangini): U-Th- und ESR-Datierungen, Universitat Madrid (Rodriguez-
Pascua): Seismite in Seeablagerungen.
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Bewertung 2002 und Ausblick 2003

Im Jahr 2002 konnte erstmalig fiir das Gebiet der Schweiz ein (vorlaufiger) Katalog der Starkbeben fiir einen
Zeitraum bis 10000 v. Chr. erstellt werden. Besonders fiir die Baselregion zeichnet sich die Untersuchung von
Felssturzblécken zur Rekonstruktion prahistorischer Erdbeben als besonders erfolgversprechend ab. Diese
Untersuchungen werden 2003 fortgesetzt. Dariiber hinaus ist geplant, die Untersuchungen von
Hanginstabilitdten auszuweiten und nicht auf Felsstiirze zu beschranken. Die Korrelation von Starkbeben-
Ereignissen zwischen verschiedenen geologischen Archiven entwickelt sich positiv. Als Beispiel sei das
Baselerdbeben von 1356 genannt, das am Reinach-Bruch durch Hinweise auf koseismische Bewegungen, in
einer Hohle durch abgebrochene und wieder angewachsene Sinterbildungen sowie durch mehrere datierte
Felssturzblocke nachgewiesen werden kann. Im Rahmen dieses Projektes konnte gezeigt werden, dass
paldoseismologische Arbeitsmethoden, angewendet auf verschiedene geologische Archive im Gebiet der
Schweiz, erfolgreich zur Rekonstruktion der Starkbebengeschichte eingesetzt werden konnten. Eine
Zusammenfassung der bisherigen Arbeiten zur Paldoseismologie der Schweiz geben die Arbeiten von Becker
et al. (2002), Lemeille et al. (1999), Meghraoui et al. (2001), Schnellmann et al. 2002 sowie der SED-Bericht
(2002).
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Begutachtung zum Jahresbericht 2002 HRA

Einleitung

Das Projekt "Human Reliability Analysis" (HRA) wurde 1997 initiiert. Das Forschungsprojekt wird
vom Paul Scherrer Institut (PSI) unter der Leitung von Dr. Vinh Dang durchgefihrt. Mit ihm arbeiten
Herr Dr. Bernhard Reer sowie im Rahmen einer Zusammenarbeit mit der Universitat Maryland Herr
Dr. Y.H. Chang. Unterstutzt wird das Forschungsprojekt von den Betreibern der schweizerischen
Kernkraftwerke und der HSK.

Als wichtiger Bestandteil der Probabilistischen Sicherheitsanalyse (PSA) betrachtet die HRA den
Einfluss von menschlichen Handlungen, welche bei einem Stérfall zum Tragen kommen. Die HRA
analysiert diese Handlungen und ermittelt deren Fehlerwahrscheinlichkeiten.

Die internationale HRA-Forschung konzentriert sich vor allem auf:

- die systematische Erfassung und Quantifizierung von ungeplanten, menschlichen Handlungen,
welche den Verlauf eines Storfalls negativ beeinflussen (sogenannte 'Error of Commission’
[EQC)),

- die Betrachtung dynamischer Aspekte von Operateurhandlungen,

- Anséatze zur Reduktion der Unsicherheit bei der Bestimmung von Fehlerwahrscheinlichkeiten
und

- die Beriicksichtigung/Modellierung von Teamverhalten.

Das Forschungsprojekt behandelt schwerpunktmassig Fragestellungen aus den ersten beiden
Punkten.

Projektziele und -arbeiten 2002

Die Projektarbeiten beinhalten insbesondere die Weiterentwicklung von Methoden zur
Quantifizierung von EOCs und die Entwicklung von Operateur-Simulationsmodellen fur zuklnftige,
dynamische PSA-Modelle. Auf die beiden Punkte wird im Folgenden eingegangen:

Error of Commissions: Das Fehlen einer effizienten Methode zur Identifikation und zur
Quantifizierung von EOCs ist der Grund, warum EOCs bisher nicht umfassend in einer PSA
bertcksichtigt werden. Auf diese beiden methodischen Schwéachen geht das Forschungsprojekt
ein. Fur das Jahr 2002 war ein Entwurf einer verbesserten Vorgehensweise zur Identifikation von
EOCs geplant. Dieses Ziel wurde erreicht. Die vom PSI entwickelte Methode wurde konkret
angewendet und verdffentlicht. Damit liegt eine praktikable und effiziente Lésung fur das
Identifikationsproblem vor.

Bei der Quantifizierung von EOCs stehen die verschiedenen Einflusse, welche zu einer
Fehlentscheidung fuhren kénnen, im Zentrum der Betrachtungen. Neben den "risk factors" werden
auch die "mitigation factors" (Umsténde, die eine Fehlentscheidung der Operateure weniger
wahrscheinlich machen) betrachtet. Wie geplant wurden diese Einflussfaktoren naher beschrieben.
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Die Beschreibung erfolgte in Form einer Verodffentlichung. Die daraus abgeleiteten
Schlussfolgerungen fiir eine entsprechende Datensammlung wurden dem CSNI vorgeschlagen
und fuhrten zur Grindung einer OECD NEA / Task Group, welche vom PSI geleitet wird.

Dynamische PSA: Mit dynamischen PSA-Modellen (d.h. zeitabhé&ngige Modelle fur das Anlagen-
und Personalverhalten) kénnen die Interaktionen zwischen Mensch und Anlage besser abgebildet
werden. Die Verfugbarkeit des zeitlichen Verlaufs von wichtigen Anlageparametern verbessert
insbesondere die Modellierungsgrundlagen der Diagnoseprozesse der Operateure. Eine
dynamische PSA ermdéglicht eine flexible Modellierung der Konsequenzen / Szenarien einer
Fehlentscheidung. Im Bereich dynamische PSA arbeitet das PSI eng mit der Universitat von
Maryland zusammen. Dabei Ubernimmt die amerikanische Universitat schwerpunktmassig die
Softwarearbeiten, wahrend das PSI sich auf die Entwicklung dynamischer HRA-Modelle
konzentriert. Fur das Jahr 2002 war die Konzeptentwicklung fur die dynamische Modellierung einer
Schicht sowie die Erstellung der Softwarespezifikation vorgesehen. Mit der Verfugbarkeit der
Prototyp-Software der Universitdt Maryland wurde auf ein schriftiches Festhalten der
Softwarespezifikation verzichtet. Stattdessen stand die Uberprifung und die Entwicklung eines
moglichst umfassenden Anlagemodelles im Vordergrund. Im Zusammenhang mit der Entwicklung
dynamischer Modellierung einer Schicht wurde ein Bericht (in Entwurfsform) verfasst. Diese Studie
soll das Verhalten der Schicht bei PTS-Szenarien (Pressurized Thermal Shock) beschreiben.

Das PSI ist Mitglied der HRA-Arbeitsgruppe der OECD-NEA/CSNI und der MOSAIC-Gruppe, ein
Forum fur HRA-Forscher und Anwender. Die HRA-Forschergruppe des PSI veroffentlichte in
mehreren Artikeln die Projektresultate und nahm an internationalen Konferenzen teil.

Bewertung des Projektes

Die Arbeiten des PSI konzentrieren sich auf aktuelle und fur die Weiterentwicklung der PSA
wichtige Fragestellungen. Die PSI Aktivitdten orientieren und messen sich am internationalen
Stand der Forschung.

Das PSI beteiligt sich aktiv an internationalen Arbeitsgruppen/Projekten und hat auf diese einen
wesentlichen Einfluss.

Durch die Zusammenarbeit mit der Universitdt Maryland wird der Aufwand bei der
Softwareentwicklung optimiert.

Durch die Anwendung der entwickelten Methoden in Kontakt mit den Betreibern der
Kernkraftwerke werden die Stérfallvorschriften aus einem anderen Blickwinkel betrachtet. Damit
werden fruchtbare Diskussionen ausgelost.

Das PSI uberpruft fur die HSK auch HRA-Studien. Diese Arbeiten waren auch im vergangenen
Jahr besonders intensiv. Das Wissen, welches das PSI durch das Forschungsprojekt gewinnt,
bringt das PSI auch bei der Reviewtatigkeit fir die HSK ein. Dadurch steht der HSK ein
hervorragendes HRA-Review-Team zur Verfugung.

Verbesserungsvorschliage und Ausblick

Seit 2002 wird das Projekt durch einen weiteren Mitarbeiter (Dr. Y.H. Chang) unterstutzt. Da sich
die Universitat Maryland an der Finanzierung dieser Stelle beteiligt, sind noch Mittel fur eine 50%
Stelle vorhanden. Als Verbesserungsvorschlag sei deshalb erwahnt, dass intensiv versucht werden
soll, diese Mittel auszuschopfen.

Das Projekt ist im Zeitplan, so dass es weiterhin planméssig durchgefuihrt werden kann.
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ZUSAMMENFASSUNG

Die Projektarbeiten im Jahr 2002 umfassten zwei Hauptgebiete, die Ausarbeitung einer Methode zur Quantifizierung
von Fehlerwahrscheinlichkeiten sowie die weitergehende Entwicklung von Methodik und Software Tools zur
dynamischen Risikobewertung.

Die Grundziige eines Quantifizierungkonzepts wurden formuliert und auf internationalen Konferenzen présentiert. Die
Schliisselelemente sind Risikofaktoren, die an der Entstehung (und Vermeidung) méglicher Fehler beteiligt sind und
somit eine qualitative Basis fiir ein Quantifizierungsmodell darstellen, sowie Referenzfélle als Basis fiir die Schatzung
von Fehlerwahrscheinlichkeiten. Risikofaktoren verkniipfen prognostizierende Analysen, z.B. in einer Sicherheitsstudie,
mit der Auswertung von Ereignissen aus Simulatorstudien und Betriebserfahrung. Diese Elemente bilden, unter
Leitung des PSI, den Rahmen einer neuen Arbeitsgruppe des OECD Committee on the Safety of Nuclear Installations.
Die Arbeitgruppe verfolgt ein Ziel von grossem Interesse, némlich die Schaffung von Grundlagen fiir die Sammlung
und den Austausch von Informationen tber menschliches Handeln.

Auf dem Gebiet der dynamischen Risikobewertung wurde, in Zusammenarbeit mit der Universitat von Maryland, mit
einer Fallstudie begonnen. Ein wesentlicher Meilenstein fir die Software-Infrastruktur war die Einbeziehung von fir
reale Problemstellungen geeigneten Modellen. Auf der Anwendungsseite wurde, als ein erster Schritt in der Analyse
menschlicher Faktoren in der Fallstudie, eine Aufgabenanalyse erstellt.

Zur konzeptionellen Weiterentwicklung der Quantifizierungsmethode liegt das Hauptziel im kommenden Jahr in der
Analyse einer Auswahl von Referenzféllen. Fiir die dynamische Risikobewertung ist das nachste Ziel die Durchflihrung
von ersten Analysen unter Verwendung des Tools im Rahmen der Fallstudie. In dieser vorlaufigen Analyse sollen drei
Aspekte dynamischer Risikobewertung zusammengefiihrt werden: Infrastruktur, Modellierung und Anwendung.




Summary

In 2002, the project work addressed two main areas, the elaboration of a quantification method for estimating
human error probabilities and the continued development of methodology and software tools for dynamic risk
assessment.

An overall concept for quantification has been formulated and presented in international meetings. Its key
elements are the identification of risk (and mitigating) factors for potential errors, which comprises a qualitative
basis for the likelihood of errors, and the compilation of reference cases as a basis for the estimation of
probabilities. Risk factors are intended to connect predictive analyses, e.g. in a safety study, with the collection
and analysis of events from simulator studies, training simulators, and operational experience. These elements
of the quantification approach will provide a framework for a new task of the OECD Committee on the Safety of
Nuclear Installations, led by PSI. The aim of the task is to lay the groundwork for collecting and exchanging
human performance information, which is much needed.

In the area of dynamic risk assessment, a case study application of the methodology and tools serves as a
focus for the effort, being carried out in cooperation with researchers from the University of Maryland. An
important milestone was reached on the software infrastructure front, with the integration of full-scale models
that will enable the research to address a realistically-sized problem. On the application side, a task analysis of
the scenario, which addresses the risk from some Pressurised Thermal Shock (PTS) scenarios, was
completed and comprises the first step of the human factors analysis in the case study.

With respect to quantification, the main goal for the coming year are the analyses of a selection of reference
cases, in order to advance the method from the conceptual level. In the dynamic application case study, the
next objective is the completion of the initial analyses using the full-scope dynamic risk assessment tool. In
these analyses, the three aspects of the dynamic risk assessment work are integrated: infrastructure,
modeling, and application.

Projektziele

The aim of HRA Project is to develop methods for the analysis of human factors in probabilistic safety
assessments, in order to obtain insights for maintaining and improving the safety of nuclear power plants. The
aims of the work are a) reducing the uncertainties in the quantification of the probabilities of human errors, and
b) developing human performance models for dynamic risk assessments.’

The main goals for 2002 were:

1. To elaborate an overall concept for the quantification of human errors, i.e. for the estimation of their
probabilities.

2. To continue the development of methodology and software tools for dynamic risk assessment. The

specific goals:

- To incorporate full-scale models of the plant response within the ADS software tool, in order to allow the
advance from demonstration studies to research studies of a more realistic, industrial scale.

- To review the model of human performance used within the dynamic risk assessment, as the first stage in
adapting this model to integrate the results obtained earlier on errors of commission and in the analysis of
operational experience.

"in parallel to the research program, PSI/NES supports HSK since late 1996 through on-call tasks. These tasks are mainly
oriented towards reviews of the HRAs submitted to HSK by the Swiss utilities as a part of their Probabilistic Safety Assessments
(PSAs). During this year, reviews of the full-power PSA and of the PSA for shutdown conditions (for one Swiss plant) were
completed. The work carried out within on-calls provides impulses for the research and is closely connected to the development
work aiming at the enhancements of the current methods. Nevertheless, the on-call tasks have a separate funding, and their
specific content and results are not further addressed in the present report.
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Durchgefiihrte Arbeiten und erreichte Ergebnisse

Quantification Methodology

In previous project work, scenarios involving errors of commission (EOCs) were identified and their
probabilities were quantified in order to evaluate their risk significance. As expected, this quantification with the
available methods was problematic. This stage of the work focused on elaborating a quantification concept,
as a first step to a quantification method. The quantification concept needs to establish a link between the
qualitative insights that have been obtained through the identification and examination of potential EOCs [1]
and the analysis of actual experience with precursor events and incidents.

The challenge for quantification is to consider the many factors that can contribute to as well as prevent the
occurrence of errors of commission. In the concept, these are referred to as “risk factors” and “mitigating
factors”[2]. The envisioned quantification process includes identifying the factors present, determining which
have the most impact, and assigning an overall probability of error that reflects their combined impact. An
additional complication is that the impact of the risk and mitigating factors can vary significantly, depending on
the situation.

The risk factors and mitigating factors have to be understood not in relation to an error considered in isolation,
but instead in relation to the different options available in the situation, as shown in Figure 1. For a given
situation that involves a task, the balance between risk factors and counteracting factors influence whether an
undesirable option or one of the more appropriate options shown on the upper right is selected. This
corresponds to the prevention level. Once the undesirable option is performed, the situation begins to develop
in an unsafe direction. This development may be stopped if there are correction factors available that make the
personnel immediately aware of the unsafe development, for instance, warnings, alarms, and other indications
of the trend. Such correction factors present opportunities to return to a more appropriate option. Finally, if the
correction opportunities are missed, there may be recovery factors later in the scenario that would allow
actions to be taken to limit or prevent damage. For instance, the system shows signs of overheating and the
personnel takes measures to restore cooling. This example has highlighted the system behavior, warnings,
and alarms as mitigating factors. Other factors for correction and recovery include, for example, procedure
steps that verify that the system is responding as desired.

] @ o | |

+ 4+ +
\ |
&

o |

\ {:’,:? ®  risk (contributing) factors
mitigating factors

decision/action options

Figure 1. Risk and mitigating factors influence the selection of decision options and present opportunities for preventing,
correcting, and recovering incidents.

The resulting quantification concept is based on the identification of “reference cases”, i.e. where each case is
concerned with a specific task in a specific scenario. These cases can then be the subject of focused empirical
studies, for example, in simulator training facilities, where the risk and mitigating factors can be examined in
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detail. Other related tasks would then be quantified by comparing these tasks to a quantified “reference case”.
The concept is shown graphically in Figure 2. It can be seen that the reference cases are a means to connect
the risk factors identified in the qualitative analysis of the situation with the human error probabilities (HEPs). A
set of risk (and mitigating) factors can be defined from the scenarios identified in predictive analysis and from
operational events. Lastly, the targeted collection of data conceming the risk factors and their impacts,
combined with expert judgments, is needed as to derive the probabilities for the reference cases.

HEPs

prioritization / reference cases w/ data collection
likelihoods consensus probabilities &

expert judgment

risk factors = situational features

T —

scenarios/situations operational
of concern experience
(incl. EOCs)

Figure 2. The quantification concept bases human error probabilities (HEPS) on a prioritization based on the qualitative
analysis and a comparison to reference cases.

This quantification concept and its implications for research and data needs has been presented at
international meetings, leading to the establishment of the cooperations described in the respective section
below.

Besides its application to predicting, analysing, and quantifying potential accident scenarios and errors, the
concept of risk factors can also be used in the analysis of actual operational events. Such analyses are
needed to connect the prediction and quantification of scenarios to the data from simulated and operational
event data, as mentioned earlier in connection with Figure 2.

With the cooperation of a Swiss plant, two events were analysed with the goals to 1) identify the risk and
mitigating factors involved, and 2) to obtain first insights on how they can be addressed in human reliability
analysis methods. In this way, the methods used in prediction and quantification can be checked in terms of
how they reflect real situations.

It should be emphasized that large safety margins were preserved throughout these events (the relevant
parameters remained far from safety limits). Nevertheless, the events are useful for this work mainly because
they involved errors of commission; that is, the personnel inadvertently carried out actions that led to a
reduction of the safety margins. The central risk factors identified are

a) parallel performance of two tasks, in which one task caused the procedure for the second task to
become inappropriate. In other words, performance of one task caused the system to deviate from
the conditions necessary for the second task and on which the procedure was based.

b)  the early initiation of a task

c) the inadvertent omission of an action causing a significant opportunity for the error of commission
The mitigating factors that were present but ineffective in these events include

- information relevant to understanding the situation is displayed

- alerting signals indicating that continuation of the procedure is inappropriate

- the procedure applicable to the situation does not mention the inappropriate action
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The understanding of the interactions of such factors as they occur in real events resulting from these
analyses will be used to continue to improve the guidance for prediction and quantification.

Dynamic risk assessment methodology and tools

In the area of dynamic risk assessment methodology and tools, work was performed on three fronts. These
are 1) software infrastructure and tools, 2) a case study that is the basis for the development and application of
the overall methodology, and 3) the model for predicting the human performance within the dynamic risk
assessment

In the area of the software infrastructure and tools, full-scope models have been integrated into the ADS
software [3] to represent the plant thermal-hydraulic behavior and the fracture mechanics of the reactor
pressure vessel. The first runs of the full-scope ADS tool were successfully run. Although the application case
study is performed for research, the full-scope tool is scaled to enable the application to be realistic, that is, to
be comparable in scope to an “industrial” safety assessment.

Second, a case study is being performed, for the purposes of developing the dynamic methodology and
comparing it with conventional non-dynamic safety assessment approaches. This case study uses the ADS
software and models to examine the risk of damaging the reactor pressure vessel through overcooling, which
is referred to as pressurised thermal shock. A preliminary task analysis of the human performance in these
situations was completed [4]. It provides information for the dynamic case study and will be used to establish
the conventional, baseline results with which to compare the dynamic methodology results.

Connecting the human performance model, a simulation model of the operating crew, with the plant response
in a dynamic risk assessment framework allows the probabilities of human actions and errors to account for
the dynamic evolution of accidents. For example, the evolution of the stress level, which influences the human
performance, can be examined and used to predict the probability of errors at different points in the scenario
evolution. In the example shown in Figure 3, the model predicts that the stress level increases when the water
level in the steam generators (SG) first drop below the desired safety range (accompanied by alarms
annunciating this condition) and continues to increase until the operators are guided by the procedures to take
the actions to respond to this situation.
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Figure 3. The evolution of the plant state affects the stress level of the operators, which in tum influences their
performance (and the probability of errors). [3]
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Third, the model of human performance in the ADS software, named IDAC, was reviewed. This model, for
instance, considers what causes the stress level to change during the scenario as well as how this affects the
performance of the operators. At this stage, particular attention was paid to whether and how the model
considers the risk factors mentioned earlier. This review ensures that, although different in the analytical
possibilities and the required analysis effort, the assessment of human performance in dynamic risk
assessment is compatible with the non-dynamic methodologies being developed or in use currently. The
results of this review will be used in the next phase to revise the IDAC model.

It is worth noting here that dynamic risk assessment methodology is intended to complement the conventional
safety assessment methodology rather than to replace it [5]. Although dynamic risk assessment will provide a
better analysis, it also requires significantly more effort so that its use needs to be restricted to scenarios
where dynamic issues need to be examined. Identifying when dynamic issues are likely to be important in
scenarios is a topic that is also being examined in the research.

Nationale Zusammenarbeit

The main cooperation at the national level has been with one of the Swiss nuclear power plants, which
provided the information concerning the two operational experience events analysed in connection with risk
factors and HRA method development. As discussed above, the analysis of operational experience is
important to ensure that the methods developed for predicting and quantifying human performance are
practical for industry and realistic in terms of the performance conditions that are considered. The results of
this study and outstanding issues were presented for discussion with the utility and a final report is being
prepared. A research study on the initiation of challenges to plant safety through the performance of
inappropriate actions is now planned as a follow-up.

In addition, training courses on the state-of-the-art in human reliability analysis were given by the project staff
to the Federal Commission for Nuclear Safety (Eidg. Kommission fiir die Sicherheit von Kernanlagen, KSA)
and to Swiss utility staff.

Internationale Zusammenarbeit

A cooperation with the University of Maryland (Prof. A. Mosleh) is a key part of the research effort on dynamic
risk assessment. While responsibility for the development of the overall methodology and for carrying out the
case application study is shared, the PSI has the lead responsibility for the development of the human
performance models within the framework and for the human factors analyses within the application study. In
addition, it contributes to the development of the analysis software framework in defining requirements and
specifications and evaluating the software. As noted, the highlights for 2002 included the first runs of the
software tool with full-scope models and the completion of a preliminary task analysis for the application study,
which provides inputs for the dynamic analysis as well as for the baseline analysis.

A second international initiative has been the start of a task group within the OECD NEA / Committee for the
Safety of Nuclear Installations (CSNI). The PSI proposed and is now leading a new task group on Human
Reliability Analysis, “Outlining a Framework for HRA Information Exchange” [6]. The objective of the task is to
lay the groundwork for the collection and exchange of human performance information for use in HRA. A
diverse range of methods with similar elements characterises current HRA developments; one aim of the task
is to draw out the shared elements of the emerging methodology, stressing the convergence of the HRA
framework and its benefits. On this basis, the task is to identify the data needs that are associated with this
framework, i.e. that would be useful for the range of methods, and to develop a roadmap for the future
exchange of information useful for HRA. For the industry, the regulatory bodies, as well as the research
community, the report produced will be useful in making decisions and establishing programs to collect and
exchange human performance data.

Finally, the project was active in its cooperation with the OECD Halden Reactor Project, of which Switzerland
is a signatory. An invited contribution, “Quantifying Human Factors — the state of HRA and current information
needs”, on HRA methodology developments and data needs was presented at an OECD Halden Workshop in
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November, “Review of Methods and R&D Needs to Address Issues Related to HRA". The emphasis here is on
data from controlled experiments in simulators and on the design of such experiments to yield information
useful for HRA. The CSNI task and the Halden efforts in these areas represent concerted, international efforts
to address the issue of HRA data. In this context, the project participates both as an HRA research group as
well as the coordinator of CSNI HRA task discussed above, to ensure a close coordination between these
related efforts.

Bewertung 2002 und Ausblick 2003

The activities of 2002 were aimed at two main goals, an overall concept for the quantification of human
errors and the continuing development of methodology and tools for dynamic risk assessment. An
evaluation of progress and the outlook in the two areas are discussed next.

Quantification concept.

The quantification concept both outlines an overall approach to HRA quantification in the future and defines
the research that is needed to implement this approach. The concept that was elaborated has two main
elements: 1) the focus on the identification of “risk factors” and “mitigating factors” and 2) the use of reference
cases, which are tasks in specific situations in specific facilities, as a basis for data collection and for
quantification. Because of the limitations with regard to data, expert judgment has and will continue to be an
imporant aspect of HRA quantification. For this reason, the project strategy in the area of quantification has
been to promote and to contribute to an international efforts (as opposed to aiming at an independent, own
quantification method). Both elements of the elaborated quantification concept have been well-received.
Quantification based on reference cases is an important element of the CSNI task. Also, as intended, these
cases and their associated risk factors will also be a focus for data collection.

At the practical, application level, the risk factors were also identified in the operational events analyses. This
identification has provided an example of risk factors in actual events and shows the role the factors can play
in connecting predictive, quantification-oriented analyses with information from past experience. In this way,
the role of the risk factors and their interactions in the reference cases can be better understood; these cases
then are used in the quantification process.

In addition to progressing on the CSNI task and continuing the cooperation with Halden, the next steps for the
project are to develop reference cases and to quantify these. The reference cases will be selected from
previously identified scenarios involving errors of commission and from current safety studies (in view of
reducing the uncertainty in their estimates). Both the qualitative and quantitative aspects of such reference
cases can then be subject to discussion within the safety community. Furthermore, some aspects may be
examined in simulator studies, for instance, at the Halden project.

Dynamic risk assessment.

The first runs of the full-scope ADS tool represent an important milestone in the development of the sofware
infrastructure for dynamic risk assessment. Features to support the analysis of the runs, for instance,
examining specific scenario histories, and to increase performance are being implemented next.

The efforts on the methodological side are centered on the case application study, which examines the risk
from pressurised thermal shock (overcooling). Preliminary analyses of the scenario and of the tasks of the
personnel in particular, have been completed. Besides this application-oriented work, the current model of
human performance was reviewed in light of the insights on errors of commission obtained earlier in the
project.

In the application case study, the definition of the scenario and the associated task analysis will be finalised in
2003. As planned, the human performance model will be revised to enable the important aspects of the main
tasks to be represented in the dynamic risk assessment. This revision will involve operationalising the effects
and interactions of the risk and mitigating factors in the human performance model. The next objective is the
completion of the initial ADS analyses for the application case study; the revised human performance model
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will be applied in these analyses. In these analyses, the three aspects of the dynamic risk assessment work
are integrated: infrastructure, modeling, and application.
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Begutachtung zum Jahresbericht 2002 Molekularbiologische
Untersuchungen zur zellularen Radiosensitivitat

Einleitung, allgemeine Bemerkungen

Die verschiedenen Arten von Zellen zeigen erhebliche Unterschiede bezuglich ihrer
Strahlenempfindlichkeit. Diese Unterschiede beruhen unter Anderem darauf, welche Gene je nach
Dosis, Dosisleistung oder auch Zelltyp angeregt werden. Die strahleninduzierte Genexpression
fuhrt als Antwort auf eine Bestrahlung dazu, dass bestimmte Gene gréssere Mengen Eiweiss
produzieren. Das Spektrum dieser Genprodukte reicht von Reparatur- und Signalmolekulen bis zu
solchen, die den Zelltod einleiten.

Die Suche nach den Genen, die Zelltyp-spezifisch nach Bestrahlung aktiviert oder Uberaktiviert
werden, ist ein zentraler Teil der molekularen Strahlenbiologie. Die Erkenntnisse koénnen zur
Erklarung der Zelltyp-abhangigen und der individuellen Strahlenempfindlichkeit beitragen. Die
zellulare Empfindlichkeit gegenliber ionisierenden Strahlen steht aber auch im Brennpunkt der
Bemuhungen um eine Optimierung der Strahlentherapie.

Wahrend man namlich lange Zeit davon ausging, durch die Wirkung der Strahlung die Tumorzellen
direkt schadigen zu missen, so gibt es vermehrt viel-versprechende Ansatze, die Tumormasse von
der Blutzufuhr abzuschneiden. Ohne die dringend benétigte Versorgung mit Nahrstoffen misste die
Geschwulst das Wachstum verlangsamen, einstellen oder sie wiirde sich sogar zurtickbilden.

Ziel fur einen derartigen Therpieansatz sind die Endothelzellen der Blutgefasse, die die Tumoren
bilden, um ihre Versorgung mit Nahrstoffen sicherzustellen (Angiogenese). Die Endothelzellen
kleiden die Innenseite der Gefasse und Kapillaren aus und mussen sich bei deren Neubildung sehr
schnell teilen.

Wurden die Projektziele des Jahres 2002 erreicht?

Ziel der Experimente

Man mochte ein strahleninduzierbares Gen entwickeln. Kinstlich verédnderte Gene, die durch
Strahlung aktiviert werden kénnen, werden ins Erbgut von kultivierten Endothelzellen eingeschleust.
Nach Bestrahlung wird die Menge des von ihnen neu gebildeten Eiweisses gemessen. Es wurden
die folgenden molekulargenetischen Methoden angewendet, um die kiunstlich erhdhte Strahlen-
Empfindlichkeit der Ziel-Zellen zu messen:

Kinstliches Reportergen/Promoter-Konstrukt

¢ In die Endothelzellen wird ein modifiziertes Gen eingefihrt, welches durch Strahlung aktiviert
werden kann. Nach der Aktivierung soll es ein Eiweiss produzieren, das die genetisch
veranderten Zellen selektiv und lokal schadigt. Eine Kombination von Gentherapie und
Radiotherapie sollte es ermdglichen, die Strahlenwirkung auf das Tumorgewebe zu
beschranken und das umliegende gesunde Gewebe zu schonen.
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Aus diesem experimentellen Ansatz ergeben sich zudem Erkenntnisse Uber die molekularen
Zusammenhé&nge, die in den Endothelzellen die Strahlenempfindlichkeit (mit)bestimmen.

Ein Gen besteht aus denjenigen DNS-Abschnitten, welche die Information fur das von ihm
produzierte Eiweiss enthalten. Davor liegen Kontroll-Abschnitte (Promotoren), die die Aktivitat des
Gens und somit die Menge des produzierten (exprimierten) Eiweisses bestimmen In einer Vorstufe
suchte man nach geeigneten strahleninduzierbaren Promotoren, die nach Bestrahlung ihr Gen
hyperaktivieren. Das Ergebnis ist eine verstarkte Produktion von Eiweiss als Reaktion auf
Bestrahlung. Als Gen hinter der Kontrollsequenz wahlt man eines, das ein gut nachweisbares und
quantifizierbares Eiweiss-Produkt bildet.

Die kunstlichen Gen-Konstrukte werden in ringférmige DNS-Stiicke (Plasmide) eingebaut und ins
Erbgut von kultivierten Endothelzellen eingeschleust. Dort nehmen sie ihre Funktion war und
produzieren auf Bestrahlung hin das gewilinschte Eiweiss.

Die Starke der Expression ist bekannntermassen abhéngig vom genetischen Hintergrund der
Empfanger-Zelle, also vom Rest ihres Genoms. Gene, wie das bekannte Tumor-Suppressorgen
p53 kénnen in geeignetem Zustand eine Uberexpression férdern. Im Experiment vereinfacht dies
den Nachweis des gelungenen Einbaus des Fremdgens und die Quantifizierung.

Microarray-Methode

e Wenn ein Gen auf der DNS abgelesen (exprimiert) wird, wird seine Information im Kern in RNS
und dann im Cytoplasma in die entsprechende Aminosaurekette (das Eiweiss) Ubersetzt. Je
mehr RNA gebildet wird, desto starker ist die Expression des betreffenden Gens. Das RNS-
Molekil selbst ist komplementar zu einem Strang der DNS. Uber eine Chip-ghnliche Oberflache
(Microarray) mit Zehntausenden einstrangigen DNS-Abschnitten, die verschiedene (bekannte)
Gene enthalten, gibt man eine Lésung mit einem RNS-Gemisch aus Zellen. Wurde eines dieser
Gene exprimiert, so wird seine mit einem Farbstoff markiete RNS an die komplementare
Region der DNS auf dem Chip gebunden. Dessen Muster und die Farbintensitat kénnen mit
Hilfe eines Computers ausgewertet werden.

Das System mit dem kinstlich kontruierten Gen erwies sich als strahleninduzierbar, allerdings liegt
die Erhdéhung von einem Faktor drei Uber Untergrund unter den Erwartungen. Auch fir eine
Anwendung in der Strahlentherapie, wo hohe Dosen appliziert werden, ist diese Erhéhung nicht
hoch genug.

In den Experimenten mit dem Microarray-System konnte zwar eine gréssere Anzahl
strahleninduzierbarer Gene gefunden werden, aber auch hier lagen die Expressionen nicht Uber
dem dreifachen Untergrund.

Die bislang in den verwendeten Zellen erprobten Gene scheinen mit Dosen von wenigen Gray nicht
stark genug induzierbar zu sein. Ein Bezug zur praktischen Anwendung in Therapie oder
Strahlenschutz kann noch nicht hergestellt werden. Mit Hilfe der Microarray-Technik wird die
Expression weiterer Gene gemessen. Finden sich stark induzierbare Gene, so sollen sie mit der
Promoter-Technik fur weiter fUhrende Experimente an den Endothelzellen eingesetzt werden.

Mittels modernster molekularbiologischer Techniken verschafft man sich Einblick in die genetische
Kontrolle der Strahlenempfindlichkeit. Die Informationen Uber Gene, die sich durch Strahlung
aktivieren lassen, haben nicht nur fUr die klinische Therapie Bedeutung. Wenn man weiss, wie sich
die zellulare oder Zelltyp-abhangige Strahlenempfindlichkeit genetisch zusammensetzt, kénnen
spezifischere Massnahmen gegen Strahlenschadigungen ergriffen werden.
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ZUSAMMENFASSUNG

Das Wachstum der meisten Tumoren ist abhangig von der Blutversorgung. Wir haben zum Ziel die Radiosensitivitat
von Endothelzellen spezifisch in Tumorblutgefassen zu erhéhen. Dadurch ist eine Verbesserung der Radiotherapie von
Tumoren zu erwarten und wir erhalten grundlegende Daten zur Radiosensitivitat von Endothelzellen. Wir streben als
Zielvorgabe eine Kombination von Gentherapie mit Radiotherapie an. Mit diesem langfristigen Projekt streben wir die
Etablierung eines strahleninduzierbaren Promoters an.

Gemass den Erfahrungen im letzten Jahr war es uns nicht méglich einen der 5 urspriinglich gew&hlten Promoter
reproduzierbar um mehr als einen Faktor 2-3 zu induzieren. Wir erachten diese geringe Induktion als problematisch fiir
das Vorhaben und haben deshalb die Suche nach geeigneten Promoter mit einer globalen Analyse der Genexpression
in bestrahlten Endothelzellen begonnen. Eine Serie von Microarray-Analysen der Expression von 12'500 Genen pro
Chip wurde mit einer Reihe von verschieden behandelten und unterschiedlich intensiv bestrahlten menschlichen,
primaren mikrovaskuléren Endothelzellen und der endothelialen Zellinie EA.hy926 durchgefiihrt. Die Resultate
umfassen eine Gesamtzahl von Gber 100'000 Einzelmessungen von RNA-Konzentrationen. Die detaillierte statistische
Auswertung dieser Resultate istim Gang.

Trotz der notwendigen statistisch untermauerten Analyse der Daten steht jetzt schon fest, dass kein stark induzierbarer
natiirlicher Promoter in den untersuchten Endothelzellen vorhanden ist. Die héchste beobachtete
Konzentrationszunahme einer mRNA betragt etwa das Dreifache des Kontrollniveaus. Diese Beobachtung gilt fiir alle
untersuchten Bedingungen (1-9 Gy 300 kV Réntgen; 1, 6, 12 und 24 h nach Bestrahlung; Zellen konfluent oder
wachsend im Zellzyklus) und mit beiden untersuchten Zelltypen. Wir schliessen daraus, dass die untersuchten Zellen
unter den gewéhlten Kulturbedingungen kein einziges Gen iber dreifach induzieren.
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Projektziele

Bedeutung des Projekts: Wir méchten ein strahleninduzierbares Gen entwickeln, das zur Expression und
Sekretion von toxischem Protein in bestrahlten Zellen fihrt. Dieses toxische Protein sollte das Gewebe lokal
besché&digen und damit die Radiotherapie von Tumoren unterstiitzen. Die Studie ist auch von grundlegendem
radiobiologischem Interesse.

Ziel fiir 2001: Charakterisierung eines ausgewahlten Serum-Response-Elements.

Ziel fur 2002: Charakterisierung von mindestens einem weiteren Promoter auf seine Eignung zur
Unterstiitzung der Radiotherapie. Bei positivem Befund erste Ergebnisse mit der
Expression eines toxischen Proteins.

Ziel fiir 2003: Da offenbar keine geeigneten Promoter in den Zellen vorliegen, miissen neue Wege zur
Verstarkung der Schadigung von bestrahlten Zellen gesucht werden. Eine Studie zum
Verstandnis der molekularen Ereignisse bei der Auslésung der Apoptose in bestrahlten
Zellen wird angestrebt.

Durchgefiihrte Arbeiten und erreichte Ergebnisse

Nach den letztjahrigen negativen Resultaten mit der Charakterisierung des Gal-Elk Transkriptionssystems,
welches nie eine reproduzierbare Induktion von mehr als dreifach zeigte, versuchten wir dieses Jahr auf zwei
Wegen an einen stérker strahleninduzierbaren Promoter heranzukommen. Das wohlbekannte
strahleninduzierbare System von p53 und p21 sollte auf seine Funktionalitdt in Endothelzellen im Detail
gepriift werden. Simultan zu diesen Experimenten sollte die Genexpression in Endothelzellen global mit
Mikroarray-Technologie analysiert werden. Dieses Experiment erfasst praktisch alle Promoter in den
Endothelzellen und erlaubt uns, die besten nattrlichen Promoterkandidaten zu ermitteln. Der Nachteil dieses
Vorgehens besteht darin, dass, der Promoter, je nach induziertem Gen, zuerst kloniert werden muss. Erst
dann ist es méglich seine Eignung im Kontext eines Plasmids zu prifen.

Resultate mit dem p53-p21-System

Die Induzierbarkeit des p21-Proteins nach Bestrahlung wurde in verschiedenen Zelllinien mittels Western Blots
bestimmt. In der untransformierten RAT2 Zellinie erwarteten wir geméss Literaturangaben eine etwa 5-10-
fache Induktion und konnten diese auch reproduzieren. Abb. 1.

Abb. 1 Effekt von Réntgenbestrahlung
auf das endogene p21Cip1/WAF
in der RAT2 Zelllinie
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2X106 Zellen/10cm Platte wuchsen 24 h in DMEM mit 10% Serum. 2h vor der Bestrahlung wurde frisches
Medium auf die Zellen gegeben. 8h nach den Bestrahlungen wurden die Zellen geerntet und fiir einen
Western Blot verwendet. p21 wurde mit Ziege-anti-p21 (von Santa Cruz 1/500) und Esel-anti-Ziege-
AlkalischePhosphatse (Santa Cruz 1/10'000) nachgewiesen.In einem né&chsten Schritt wurde nun die



-139 -

potenzielle Induktion der Transkription des Promoters mittels Luziferasre-Reporter-Assays gemessen.
Wiederum sollte geméss Literatur eine starke Induktion des Systems zu erwarten sein, wenn das
Reportersystem in Zellen mit Uberexpression von p53 beobachtet wird. Dennoch fanden wir weniger als 2-
fache Induktion des Promoters trotz Stimulus durch Uberexpression des p53-Proteins von einem Plasmid mit
einem CMV-Promoter, Abb. 2.

Abb. 2. Luciferase Reporter Assays
Mit verschiedenen p53-bindenden Promotoren
in RAT2 Zellen
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RAT2 Zellen wurden ausgesét (10°Zellen/3.5mm Platte) und 24 h wachsengelassen. Danach wurden sie mit je
1ug der Reporterplasmide transfiziert. In den mit “+ p53” markierten Proben wurden zusatzlich 0.3 ug eines
Plasmids, welches p53 vom CMV Promoter exprimiert, appliziert. 24 h nach der Transfektion wurden die
Zellen geerntet und die Aktivitdt der Reporterluciferase im Luminometer (Lumicount Packard) bestimmt.
Schluss: Das p53-p21-System ist durch ionisierende Strahlung induzierbar. In den untersuchten Zellen fanden
wir aber eine geringe Induktion bei einem relativ hohen Untergrund, sodass wir von der Verwendung dieses
Systems in einer radiotherapeutischen Anwendung Abstand nehmen mussten.

Resultate mit Microarray-Analyse der Genexpression in Endothelzellen

Wir verwendeten primére mikrovaskulére Endothelzellen in verschiedenen Wachstumszustanden und nach
verschieden hohen Strahlendosen bei der Suche nach strahleninduzierbaren Promoter. Die Zellen wurden in
Endothelzellen-Medium bis zur Konfluenz gebracht und zwei Tage nach Erreichen der Konfluenz bestrahlt.
Diese Zellen befanden mehrheitlich in der Go-Phase des Zellzyklus. Dieselben Zellkulturen wurden auch
verdunnter auf die Kulturschalen gegeben und vor Erreichen der Konfluenz als exponentiell wachsende
Zellpopulation bestrahlt. In beiden Wachstumszustéanden fanden wir eine grossere Anzahl strahleninduzierter



- 140 -

Gene. Allerdings erreichte keine der Induktionen mit messbarer Expression auf dem Kontrollchip mehr als den
dreifachen Untergrund. Offenbar ist in diesen kultivierten Zellen kein einziges Gen mit ionisierender Strahlung
im Bereich von einigen wenigen Gy stark induzierbar. Dieser Befund ist vermutlich umfassend; die Chips
analysieren je 12500 Gene. Derselbe Befund ergab sich auch nach Analyse einer Endothelzellen-&hnlichen
Zellinie, Ea.Hy926.

Der Befund der schwachen Induktion deckt sich mit den Resultaten anderer Forschungsgruppen, die ebenfalls
mit Zellkulturen nur geringe Induktion von Genexpression mit Strahlung feststellten. In einer Arbeit wurden
auch Gewebe in vivo in der Maus analysiert. In diesem Fall fand man einige hoch induzierbare Gene; es ist
aber nicht klar, in welchem Zelltypus diese Induktion auftritt. Aufgrund solcher Befunde wollten wir die Frage
prifen, ob Kontakte zwischen den Zellen und der extrazelluldren Matrix die Strahlensensitivitdt der Gene
beeinflussen. Deshalb ermittelten wir Bedingungen unter welchen die Endothelzellen als Kapillargefésse
wachsen, d.h. Rohren (tubes) bilden. Wir erreichten Bedingungen in denen die Zelle zu ca. 50% als
Einzellschicht (Monolayer) und zu 50 % als Kapillaren wuchsen. Diese Kulturen wurden bestrahlt und fiir RNA-
Extraktion verwendet, gefolgt von einer Analyse ihrer Genexpression mittels Chip Technologie. Wiederum
erhielten wir dasselbe Resultat: keine starke Induktion irgendwelcher Gene. Samtliche Zellen und
Behandlungen, welche anschliessend mit Chiptechnologie analysiert wurden sind in untenstehender Tabelle
zusammengefasst:

e Zeit nach
T Bestrahlung 1h 6h 12h
Zelltyp o -
HMVEC 2 6y 3 6y 36y @ 6y 3 6y

Konfluente Zellen

Im Zyklus {(BO% konfluent)

EAHy926 a_@d,l LL&:J.I E-I
Konfluente Zellen 2 Gy 36y 3 &y I Gy I

@ Gy 36y @ Gy 3 6y @ 6y 3 6y

EAHy926

Im Zyklus (80% konfluent) 2 by 3 &y 2 oy 3 &y 2 &y 36y
EAHy926
50% Kapillaren 2 &y 3 6y

Konzentration, durch Strahlung induzierbar. Unter keiner der gepriiften Bedingungen konnten durch
ionisierende Strahlung stark induzierbare Gene in Endothelzellen gefunden werden. Es ist deshalb notwendig,
das Ziel der selektiven Sensibilisierung von bestrahlten Zellen mit neuen Strategien anzugehen. Wir
untersuchen momentan den Einfluss von einzelnen schwach induzierten Genen auf die
Strahlenempfindlichkeit der Zellen.
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Bewertung 2002 und Ausblick 2003

Das Gal-Elk System kann unter den gewahlten Bedingungen kaum reproduzierbar induziert werden. Wir
haben deshalb mit der Eignungsprifung weiterer Promoter begonnen. Wir sind insbesondere an Promoter mit
Bindungsstellen fiir p53 oder NF-KappaB interessiert. Diese beiden Transkriptionsfaktoren sind in gestressten
Zellen stimuliert und sind zentrale Faktoren, welche unter anderem das Uberleben, respektive den Zelltod
regulieren (siehe Kurz-Review [2]).

Auf der Suche nach besser geeigneten Promoter beginnen wir nun auch die Expression einer grosseren
Anzahl von Genen in bestrahlten Zellen mit Mikroarray-Technologie zu messen. Falls wir ein stark induziertes
Gen finden, so werden wir dessen Promoter isolieren und als Alternative zum Gal-Elk System verwenden.

Referenzen
1] M. Kyriakis. Life-or-death decisions, Nature 414:265-266, 2001.
2 M. Urich, M. Senften, P. E. Shaw, and K. Ballmer-Hofer. A role for the small GTPase Rac in polyomavirus

middle-T antigen- mediated activation of the serum response element and in cell transformation. Oncogene
14:1235-1241, 1997.
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Begutachtung zum Jahresbericht 2002 Zusammenarbeit in der
Dosimetrie

Einleitung, allgemeine Bemerkungen

Die Personendosimetrie der ausseren und inneren Strahlenexposition ist eine wichtige Aufgabe
des Strahlenschutzes. Die Dosimetrieverordnung stellt hohen technischen Anforderungen an die
Dosimetriestellen. Erhebliche Bedeutung haben auch die Messungen zur Freigabe von Materialien
aus der kontrollierten Zonen und zur Uberwachung der Abgaben radioaktiver Stoffe an die
Umgebung. Die Sektion Messwesen der Abteilung fir Strahlenschutz und Sicherheit des PSI ist
vom Bundesamt "metas" als akkreditierte Stelle zugelassen und befasst sich mit Fragen zur
Eichung und Kalibrierung von Dosimetriesystemen und Strahlenmessgeraten wie beispielsweise
Oberflachenkontaminationsmessgeraten. Die vorliegende Vereinbarung ermdglicht der HSK
Expertisen sowie Entwicklungs- und Forschungsarbeiten im Gebiet der Strahlenmesstechnik
durchfiihren zu lassen.

Wurden die Projektziele des Jahres 2002 erreicht?

Abgeschlossen wurde das Teilprojekt Uber die Bestimmung von Oberflachenkontaminationen
mittels Wischtests und Handmessgeraten. Es wurden Messverfahren und Anleitungen zur
qualitatsgesicherten Kalibrierung erarbeitet und der Einsatz im Bereich der Transportgesetzgebung
bewertet. Der Projektbegleiter beurteilt auch den Arbeitsfortschritt in den andern Teilprojekten als
sehr gut.

Bei den Personendosimetern fur Neutronen wurden weitere Messungen in Referenzstrahlenfelder
durchgefuhrt, die wichtige Daten und Erfahrungen lieferten.

Fiar die Anlagen zur Bestimmung der Aktivitat in Abfallfassern (Fassmessanlagen fur Gamma
strahlende Nuklide) sind komplexe Kalibrierverfahren in Entwicklung.

Fur das Teilprojekt "Entwicklung einer Methode zur Bestimmung der Aerosolverluste in komplexen
Probenahmesystemen" ist die Vorstudie zur Evaluation von Messmethoden und Geraten
abgeschlossen und darauf gestitzt der Zeit- und Kostenplan erstellt worden.



- 143 -

Wie schatzen Sie die Bedeutung des Projektes ein?

Die in den Teilprojekten formulierten Fragestellungen sind nach wie vor aktuell. Die
Neutronendosimetrie ist fir den praktischen Strahlenschutz bei Transporten von abgebrannten
Brennelementen von Bedeutung. Dieses Teilprojekt ist in das internationale Projekt EVIDOS des
EU-Forschungsprogramms eingebettet. Die in den beiden andern Teilprojekten in Entwicklung
stehenden Kalibrierverfahren erleichtern die im Aufsichtsbereich der HSK anstehenden
messtechnische Beurteilungen wesentlich, weil sie auf qualitatsgesicherte Expertisen wird
zurtickgreifen kénnen.

Ausblick und Verbesserungsvorschlage

Die Vereinbarung mit dem PSI endet am 31. Dezember 2003. Der Projektbegleiter schlagt vor die
Vereinbarung um 3 Jahre zu verlangern.
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Jahresbericht 2002, 10. Januar 2003

ZUSAMMENARBEIT IN DER DOSIMETRIE

Autor und Koautoren
beauftragte Institution

Adresse

Telefon, E-mail, Internetadresse
BFE Projekt-/Vertrag-Nummer
Dauer des Projekts (von — bis)

Ch. Schuler, M. Boschung, G. Butterweck und C. Wernli
Paul Scherrer Institut

5232 Villigen PSI

056/310 28 78; christoph.schuler@psi.ch; http:/www.psi.ch
DIS Nr. 80086

01.01. 2001 - 31.12. 2003

ZUSAMMENFASSUNG

Das Forschungsprojekt ,Zusammenarbeit in der Dosimetrie” war 2002 in verschiedene Arbeitsgebiete oder Teilprojekte

unterteilt:

Die Untersuchung zur Mess- und Auswertemethodik zur indirekten Bestimmung von Oberflachenkontaminationen
konnte erfolgreich abgeschlossen werden. Normengerechte Mess- und Auswerteverfahren und standardisierte
Gerétekalibrierungen in den dem Aufsichtsbereich der HSK unterstehenden Institutionen gewéhrleisten die durch
sehr strikte Grenzwerte geforderte hohe Messresultatequalitét.

In der Neutronendosimetrie werden einerseits durch die Teilnahme am EU-Projekt EVIDOS und andererseits
durch aktive Entwicklungszusammenarbeit wertvolle Erkenntnisse firr dieses komplexe Teilgebiet der Dosimetrie
gewonnen. Zudem wird die Aufrechterhaltung des Informationsstandes zu ,state of the art® in der
Neutronendosimetrie sichergestellt.

Einrichtungen fir die Messung der Aktivitdt von Abfallgebinden (Fassmessanlagen) stellen je nach Art der
Abfallkonditionierung hohe Anspriiche an die Messtechnik. Die Optimierung von Kalibrier- und Auswertemethodik
ist deshalb unumgénglich.

Mit der Einrichtung eines Kompetenzzentrums an der Sektion Messwesen des PSI fiir die Uberpriifung von
Raum- und Abluftanlagen ist begonnen worden. Ziel ist die Bestimmung von Aerosolverlusten in komplexen
Leitungssystemen.
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Projektziele

Grundsatzliches Ziel des Projekts

Gemass Vereinbarung vom 1. Januar 2001 ist das grundsatzliche Ziel dieses Forschungsprojektes, mit
geeigneten Studien, Entwicklungsarbeiten sowie Messkampagnen auf eine Verbesserung der Dosimetrie
hinzuwirken, wobei diese Arbeiten durch die Sektion Messwesen des PSI in enger Zusammenarbeit mit der
HSK zu leisten sind.

Geplante Teilprojekte

Im Rahmen des Forschungsprojektes sollten im Jahr 2002 die folgenden Teilprojekte bearbeitet werden:

Nr. Teilprojekt Ziel
01/2 Erarbeitung von Messverfahren und Anleitungen ~ Normengerechte Messverfahren und Vergleichbarkeit
zur Kalibrierung von Geréten zur Bestimmung von Messresultaten aufgrund der Standardisierung
von Oberflachenkontaminationen mittels der Kalibrier- und Priifmethodik und der
Wischtest Gewahrleistung der Riickverfolgbarkeit
01/3 Laufende Berichterstattung iiber die Orientierung der HSK; Mitarbeit bei Neugestaltung
internationale Normentétigkeit im Strahlenschutz,  oder Revisionen von Normenwerken
insbesondere bei IEC und ISO
01/4 Weiterentwicklung elektronischer Einbringen der Erfahrungen und Prifméglichkeiten
Neutronendosimeter auf Basis von Direct lon von Anwenderseite in ein industrielles
Storage (DIS) und Berichterstattung tber das Entwicklungsprojekt; Gewahrleistung und
EU-Projekt EVIDOS Aufrechterhaltung des Informationsstandes zu ,state
of the art" in der Neutronendosimetrie; Gewinn neuer
Erkenntnisse durch Teilnahme an einem
internationalen Forschungsprojekt
02/1 Kalibrierung (geméss separater Auftrége an die Empfindlichkeitsoptimierung durch Kalibrierungen;
Sektion) und Uberpriifung von Fassmessanlagen ~ Gewahrleistung der Vergleichbarkeit von
in KKW, ZWILAG und PSI (I-Spektroskopie, I-DL) ~ Messresultaten
02/2 Entwicklung einer Methode zur Bestimmung von Einrichtung eines Kompetenzzentrums fiir die
Aerosolverlusten in komplexen Leitungssystemen  Uberpriifung von Raum- oder
Abluftiberwachungsanlagen
02/3 Ad hoc Evaluation eines tragbaren Eruieren eines fiir komplexe Messaufgaben

Oberflachenkontaminationsmonitors fiir die HSK

bestgeeigneten Geréts
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Durchgefiihrte Arbeiten und erreichte Ergebnisse

Ubersicht Stand der Arbeiten

Teilprojekt Abgeschlossen mit Bericht Zurzeit in Bearbeitung (Einzelheiten in den
entsprechenden Abschnitten)

01/2 11,12

01/3 X
01/4 X
02/1 X
02/2 X
02/3 X

01/2 Erarbeitung von Messverfahren und Anleitungen zur Kalibrierung von Geraten zur Bestimmung von
Oberflachenkontaminationen mittels Wischtest

In Fallen erhéhter Umgebungsphotonenstrahlungsfelder (z.B. bei Brennelement-Bahntransporten) ist eine
direkte Messung von Oberflachenkontaminationen nicht mehr méglich und es muss auf die Bestimmung von
Oberflachenkontaminationen mittels Wischtest zurlickgegriffen werden (indirekte Messmethodik). Mess- und
Kalibrierverfahren von Geréten zur indirekten Bestimmung von Oberflachenkontaminationen sind sehr
weitgehend durch ISO-Normen standardisiert.

In einer ersten Arbeit [1] wurde mittels einer Umfrage aufgezeigt, dass die zurzeit in KKW und ZWILAG
eingesetzten Mess- und Auswerteverfahren normengerecht sind. Kalibrierungen von stationéren
Messeinrichtungen in KKW und ZWILAG durch die Eichstelle des PSI mit normengerechten Kalibrierquellen
sowie die Berechnung von Nachweisgrenzen erbrachte die geforderte Ruckverfolgbarkeit und standardisierte
Kalibriermethodik.

Die strengen ADR-Kontaminationsgrenzwerte fiir radioaktive Transporte stellen hohe Anforderungen an die
eingesetzten Messinstrumente. Es wurde deshalb in einer zweiten Arbeit [2] fir tragbare
Oberflachenkontaminationsmessgerate (Stichprobe: Am PSI eingesetzte Kontaminationsmonitore) untersucht,
ob diese fur die Beurteilung von Uber- oder Unterschreitungen der Grenzwerte fir
Oberflachenkontaminationen nach ADR/SDR, Klasse 7, einsetzbar sind. Dazu wurden Kalibrierungen sowie
Berechnungen der Nachweisgrenzen fiir die direkte und indirekte Messmethodik nach ISO 11292-1
herangezogen.

Es zeigte sich, dass fir die direkte Messmethodik die Zahl der fiir die Beurteilung von Kontaminationen
beziliglich der strengeren Grenzwerte der ADR/SDR, Klasse 7, geeigneten tragbaren Messinstrumente
beschrénkt ist und eine sorgféltige Wahl des geeigneten Messgerats notwendig ist. Fir die Beurteilung von
Kontaminationen beziiglich dieser restriktiveren Grenzwerte nach der indirekten Messmethodik sind tragbare
Kontaminationsmonitore nicht geeignet und es missen stationare Messeinrichtungen, wie in [1] gepriift,
herangezogen werden.

Das Teilprojekt wurde mit den Berichten [1] und [2] abgeschlossen.
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01/3 Laufende Berichterstattung Uber die internationale Normentétigkeit im Strahlenschutz, insbesondere bei
IEC und ISO

C. Wernli hat an der ISO/TC 85/SC 2 Jahrestagung in Ringhals, Schweden, teilgenommen. Die I1SO-
Normentétigkeit im Strahlenschutz wird sehr stark von Frankreich unterstitzt und beeinflusst. Direkt beteiligt
ist die Sektion Messwesen PSI zurzeit in der Neutronendosimetrie. Der ISO-Normentwurf 21909 ,Passive
Neutron Dosemeters®, mit von der Sektion Messwesen verfassten Kapiteln zu CR-39- und DIS-N-Dosimetern,
wurde im Jahr 2002 den Mitgliedslandern zur Stellungnahme vorgelegt. Alle haben zugestimmt, teilweise mit
sehr umfangreichen Kommentaren. Diese missen im Jahr 2003 in den Entwurf eingearbeitet werden.

Beim IEC TC 45 (bernahm Herr Thoma, KKB, neu den Vorsitz des Schweizer Unterausschusses. An einer
ersten Sitzung in neuer Zusammensetzung wurden die laufenden Projekte besprochen und die Arbeitsweise
des Unterausschusses festgelegt. C. Wernli ist Mitglied der IEC Arbeitsgruppe B14 ,Thermoluminescence
dosimetry for personal and environmental monitoring®. Geméss Beschluss anlasslich der letzten Sitzung soll
diese Norm auf andere Techniken, unter anderem DIS-Systeme, erweitert werden.

01/4 Weiterentwicklung elektronischer Neutronendosimeter auf Basis von Direct lon Storage (DIS) und
Berichterstattung iber das EU-Projekt EVIDOS

Bei den elektronischen Neutronendosimetern auf Basis von Direct lon Storage (DIS) wurden im Berichtsjahr
keine neuen baulichen Entwicklungen durchgefiinrt. Die bestehenden Prototypen wurden jedoch mit
verschiedenen Borabschirmungen in thermischen Neutronenstrahlenfeldern getestet.

Im Rahmen des EU-Forschungsprojektes EVIDOS wurden im Herbst Messungen in den Neutronen-
Referenzfeldern der Anlage CANEL und mit den ISO-Quellen in Cadarache/F durchgefihrt. Eingesetzt wurden
DISN-Dosimeter mit 4 unterschiedlichen Radiator-Konfigurationen sowie CR-39-Dosimeter. Bedingt durch
technische Probleme bei der Anlage konnte mit den DISN-Dosimetern nur bei einem Winkel Daten gesammelt
werden. Mit den CR-39-Dosimetern konnte dagegen bei den vorgesehenen Winkeln von 0, 45 und 75 Grad
neue Daten erfasst werden. Im weiteren wurden die Vorbereitungen flir die n&chsten Messkampagnen (Mol/B
und Sellafield/GB) vorangetrieben.

Die Berichterstattung Uber das bis 2005 angelegte Forschungsprojekt EVIDOS wird im Rahmen dieses
Teilprojekts im Folgejahr weitergefilhrt.

02/1 Kalibrierung (geméass separater Auftrage an die Sektion) und Uberpriifung von Fassmessanlagen in
KKW, ZWILAG und PSI (I-Spektroskopie, (-DL)

Weil die [-Strahlung der Aktivitdt von Abfallféssern durch massive Betonummantelungen sehr stark
abgeschirmt wird, erfordert die Messung dieser Aktivitat mit sogenannten Fassmessanlagen komplexe
Kalibrierungen. Das PSI konfigurierte deshalb ein auf diese Anforderungen speziell zugeschnittenes
Kalibrierfass [3].

Eine Evaluation der fiir die Abfallkonditionierung am PSI charakteristischen Gebindetypen ergab, dass eine
Kalibrierung der Fassmessanlage des PSI fir drei Messgeometrien notwendig war. Es mussten deshalb
Ausbeutebestimmungen fir die Geometrien ,Fass mit breiter aktivitatsfreier Betonummantelung®, ,Fass mit
schmaler aktivitatsfreier Betonummantelung* und ,Fass mit voller Bestiickung (ohne Betonummantelung)*
durchgefiihrt werden [3].

Im Folgejahr werden die Fassmessanlagen der ZWILAG kalibriert und tiberpriift werden.
02/2 Entwicklung einer Methode zur Bestimmung von Aerosolverlusten in komplexen Leitungssystemen

Das Ziel dieses im Berichtszeitraum neu angelaufenen Teilprojekts ist die Entwicklung einer Methode zur
Priifung von Aerosolverlusten in Probenahmeleitungen. Die Methode soll insbesondere Leitungssysteme
einschliessen, bei denen eine direkte Messung der Aerosolkonzentration am Beginn der Probenahmeleitung
nicht moglich ist. Hierfur wurde ein Konzept entwickelt, das auf der Doppelmarkierung eines Luftpakets mit
fluoreszierenden Aerosolpartikeln definierter Grésse und einem inerten Tracergas basiert. Das Verhaltnis von
Aerosolkonzentration zu Tracergaskonzentration ist eine von Verdlinnungen und Beimischungen unabhangige
Messgrésse. Es wird an zuganglichen Orten des Leitungssystems und am Ende der Probenahmeleitung



- 148 -

bestimmt. Der Vergleich dieser Messwerte liefert Aufschluss Uber die Verluste an Aerosolpartikeln fir eine
wohldefinierte Teilchengrosse. Mit geeigneten Aerosolgeneratoren ist der Einsatz von monodispersen
Partikeln im Durchmesserbereich zwischen 0.05 und 50 Mikrometern méglich.

Es wurde zundchst ein Zeit- und Kostenplan des Projekts erstellt. Vorstudien fiir die Evaluation von
kostengiinstigen Messmethoden fiir fluoreszierende Aerosolpartikel und das Tracergas Schwefelhexafluorid
sind angelaufen.

02/3 ad hoc Evaluation eines tragbaren Oberflachenkontaminationsmonitors fiir die HSK

Verschiedene, zum Teil auch bei KKW, PSI und ZWILAG (noch) nicht im Betrieb stehende
Oberflachenkontaminationsmonitore  mit ~ Szintillationsdetektor, Xe-gefilltem Proportionalzahlrohr und
gasgespiltem  Proportionalzahlrohr ~ wurden ~ unter ~ Einbezug ~ von  Kalibrierungen  und
Nachweisgrenzenberechnungen gemass den Forderungen der HSK an Empfindlichkeit und Nachweisgrenzen
evaluiert.

Zur Erweiterung dieser Evaluation werden weitere Monitore untersucht.

Internationale Zusammenarbeit

Die im Abschnitt 01/3 beschriebene Zusammenarbeit im Rahmen des Projekts EVIDOS (Contract No FIKR-
CT-2001-00175 EU-Forschungsprogramm EURATOM/NUCLEAR FISSION [BBW Nr. 01.0024]) verlauft
ausgezeichnet.

Bewertung 2002 und Ausblick 2003

Die im Abschnitt ,Geplante Teilprojekte* beschriebenen gesetzten Ziele konnten aus Sicht des PSI fir die
abgeschlossenen Teilprojekte vollumfanglich erreicht werden.

Die Teilprojekte 01/3, 01/4, 02/1, 02/2 und 02/3 werden 2003 in Rahmen des Projekts weitergefiihrt werden.

Referenzen

1 Ch. Schuler, R. Habegger und G. Butterweck: Stand der indirekten Oberflichenkontaminations-
messtechnik in KKW und ZWILAG, TM-96-02-15, 2002

2] Ch. Schuler, G. Butterweck, und Hp. Zimmerli: Die Beurteilung von Oberflichenkontaminationen nach
ADR/SDR, Klasse 7, mit tragharen Oberflichenkontaminationsmonitoren, TM-96-02-17, 2002

[3] G. Butterweck, Ch. Schuler und R. Habegger: Kalibrierung der PSI-Fassmessanlage, TM-96-02-12, 2002
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- 149 -

Division principale de la Sécurité des Installations Nucléaires
Divisione principale della Sicurezza degli Impianti Nucleari

Hauptabteilung fiir die Sicherheit der Kernanlagen
iy
Swiss Federal Nuclear Safety Inspectorate

Datum: 6. Februar 2003
Von: Dr. Franz Cartier

Begutachtung zum Jahresbericht 2002 Zusammenarbeit in der
Radioanalytik

Einleitung, allgemeine Bemerkungen

Trotz hohem Stand der Messtechnik im Strahlenschutz ergeben sich immer neue Anforderungen
aus der Praxis, denen mit Neuentwicklungen von Messmethoden und mit neuen Lésungsansatzen
begegnet werden muss. Beispiele sind Freigabemessungen von Materialien beim Rickbau oder
Messungen von Umweltproben im Rahmen der Uberwachung der Immissionen und von Proben fir
die zur Uberwachung der Inkorporationen. Im PSI befasst sich die Sektion Messwesen der
Abteilung fur Stahlenschutz und Sicherheit mit Fragestellengen dieser Art. Die vorliegende
Vereinbarung ermdglicht der HSK Entwicklungsarbeiten fur Analyse- und Messmethoden
durchfiihren zu lassen.

Wurden die Projektziele des Jahres 2002 erreicht?
Der Projektbegleiter beurteilt den Arbeitsfortschritt als sehr gut:

Das radiochemische Trennverfahren fir die Analyse der Transurane Plutonium, Ameritium und
Curium in Stuhlproben ist durch zwei Methoden zur Trennung von Uran und Thorium erweitert
worden. Eine der Methoden kam in der internationalen Vergleichsmessung PROCORAD 2002 zur
Anwendung. Die Methode zur Trennung von Neptunium ist noch in Entwicklung.

Die Methode zur Analyse von *°Sr ist erweitert worden, sodass **Sr und *°Sr simultan bestimmt
werden kann. Diese Methode ist bei einem Ereignis besonders geeignet.

Die Methode zur Bestimmung von C in Umweltproben wie beispielsweise Baumblattern ist in
einer Vergleichsmessung mit der Uni Bern erprobt worden.
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Wie schatzen Sie die Bedeutung des Projektes ein?

Ein wesentlicher Gewinn der Vereinbarung ist die Umsetzung des Stands der Technik der
chemischen Trenn- und Analyseverfahren in die Radioanalytik. Hier ist insbesondere der Einsatz
modernster chromatographischen Extraktionskolonnen zu erwahnen. Die hohe Qualitat der
Messmethoden ist anhand der Ergebnisse an nationalen und internationalen Vergleichsmessungen
belegt. Fur die Aufsichtstatigkeit der HSK sind die umfassenden Immissionsmessungen in der
Umgebung des ZWILAG zur Beweissicherung sehr wichtig. Von grossem Nutzen fur die HSK ist
auch die umgehende Bearbeitung von aktuell anstehenden Fragen, wie die Bestimmung von
Polonium in Blei Bismut Legierungen einer Forschungsanlage und der Transurane in
Reaktorwasser Proben aus einem Kernkraftwerk.

Ausblick und Verbesserungsvorschlidge

Die regelmassigen Fortschrittssitzungen in der Mitte- und die Berichterstattung auf Ende Quartal
wird im gegenseitigen Einverstandnis weitergefihrt. Diese Vereinbarung mit dem PSI trat am
Januar 2002 in Kraft und endet am 31. Dezember 2004.
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Rapport annuel 2002, 8 janvier 2003

RADIOANALYTIQUE

Autor und Koautoren S. Bajo; J. Eikenberg

beauftragte Institution Paul Scherrer Institut, Abteilung fiir Strahlenschutz und Sicherheit
Adresse 5232 Villigen PSI

Telefon, E-mail, Internetadresse 56-310 23 39, sixto.bajo@psi.ch

BFE Projekt-/Vertrag-Nummer Kredit 0.805-3100.044/8 / 82612

Dauer des Projekts (von - bis) 01.01.2002 - 31.12.2004

RESUME

Notre travail a porté sur:

1. Développement et /ou d'application de méthodes radiochimiques pour la détermination de:
Pu, Am, Cm, U, Th et Np dans les selles;
89Sr et %Sr dans 'eau de réacteur et les échantillons de I'environnement;
14C dans la végétation des alentours du PSI, KKB et KKL,;
actinides dans frottis de KKL,;
206,208,210 Po dans la cible Pb-Bi de la source a spallation (SINQ) au PSI; et
actinides dans les eaux du laboratoire du Grimsel (CEDRA).

2. Participation a des essais d'intercomparaison en Suisse : Institut de radiophysique appliquée (Lausanne),
Office fédéral de la santé publique (Fribourg).

3. Participation a des essais d'intercomparaison internationaux: eaux, urines, sols, selles (Bundesamt fir
Strahlenschutz (D), PROCORAD (F), IAEA (A).
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Buts du projet
01/1  Elargissement des méthodes radiochimiques de dosage des actinides Pu, Am et Cm dans les selles a
I'U,le Thetle Np

02/1 Détermination simultanée de 8°Sr et %0Sr dans 'eau de réacteur et les échantillons de 'environnement
02/2 Détermination de #C dans des échantillons des alentours du PSI, KKB et KKL

02/3  Calibrage d'un détecteur de Ge pour le rayonnement gamma a faible énergie. Application d'un logiciel
pour la correction en spectrométrie gamma de la géométrie de mesure, de I'autoabsorption et des
effets de coincidence

02/4  Travaux ad hoc pour la SDN en accord avec le directeur du projet

02/5 Participation a des essais internationaux d'intercomparaison

Travaux effectués et résultats acquis

011  Elargissement des méthodes radiochimiques de dosage des actinides Pu, Am et Cm dans les
selles al'U,le Thetle Np

U et Th. Suite aux travaux de 2001 (cf. paragraphe 01/1 du Rapport 2001), les méthodes suivantes ont été
adaptées pour le dosage de I'U et du Th dans les selles. Dans tous les cas I'échantillon est calciné par
chauffage progressif de 200°C & 500°C. Les traceurs appropriés sont alors ajoutés. Suite & I'ajout d'acide
nitrique et I'évaporation & sec, les cendres sont de nouveau calcinées a 400 °C. On procede alors au
lessivage des centres par I'acide nitrique 8 molaire & ébullition. La solution résultante est séparée du petit
résidu insoluble et I'acidité en acide nitrique est ajustée en fonction de la méthode choisie.

Méthode A: L'U et le Th sont déterminés ensemble avec le Pu, 'Am et le Cm. La solution de départ est 3
molaire en acide nitrique. On procéde alors & la réduction du Pu & Pu(lll) avec les réactifs acide
ascorbique/sulfamate ferreux. La solution résultante contient Pu(lll), Am(Ill), Cm(lll), U(VI) et Th(IV). Elle est
versée dans une colonne UTEVA de la firme EICHROM. Le Th et I'U sont retenus sur la colonne tandis que
les autres restent dans la solution. Cette solution entre dans une colonne TRU.Spec, qui permet la séparation
du Pu d'un c6té et de 'Am et du Cm de l'autre.

La colonne UTEVA est lavée par I'acide nitrique 3 molaire, et le Th est ensuite élué par I'acide chlorhydrique 5
molaire suivi de I'€lution de I'U par I'acide chlorhydrique 0.020 molaire.

Cette méthode a été appliquée a la détermination de I'U dans les selles de I'exercice d'intercomparaison
PROCORAD 2002 (cf 02/5).

Méthode B: Seul le Th ou le Th plus le Pu sont déterminés. La solution de départ est 8 molaire en acide
nitrique. Le Th(IV) plus le Pu(IV) sont fixés sur I'échangeur anionique BIORAD 1-X2. L'U, 'Am et le Cm
passent avec la solution de départ et les lavages d'acide nitrique 8 molaire. Le Th est ensuite élué par 'acide
chlorhydrique 10-12.2 molaire et le Pu par une solution 9 molaire en acide chlohydrique et 0.10 molaire en
acide iodidrique.

Dans tous les cas, les nucléides séparés sont électrodéposés sur des disques en acier inoxydable avant la
mesure par spectrométrie alpha.

Np. Le Pu(lV) et le Np(IV) ont été séparés dans I'acide nitrique 8 molaire sur I'échangeur anionique BIORAD
1-X2. La fraction Np contient < 1% du Pu. L'obtention de Np(IV) dans la solution du lessivage des cendres est
problématique. Une publication récente de A. Morgenstern et al. (Radiochimica Acta 90, 81-85 (2002))
contient quelques idées qui pourraient aider a résoudre le probléme. Elles seront testées pendant I'année
2003.
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02/1 Détermination simultanée de ®Sr et %Sr dans I'eau de réacteur et les échantillons de
I’environnement

La détermination de %Sr dans différentes matrices est effectuée dans notre laboratoire depuis plusieurs
années. Une méthode a été maintenant mise en oeuvre pour permettre la détermination simultanée de %Sr
(T1/2=28.7 a) et 89Sr (T1/2 = 50.5 d). Cette méthode comporte les étapes suivantes : 1) mise en solution de
I'échantillon en présence du traceur 8Sr; 2) séparation du Sr des principaux composants de la matrice; 3)
separation du Sr des isotopes d'Y (Y et °'Y) par chromatograhie d’extraction sur une colonne Sr.Spec de la
firme Eichrom; 4) élution du Sr (%Sr et 89Sr); 5) mesure immédiate de 8Sr par scintillation liquide basée sur
I'effet Cerenkov ; 6) attente pour permettre la croissance de %Y (fille de %Sr) et mesure Cerenkov de 89Sr +
90Y: et 7) addition d'un scintillateur pour permettre la mesure de 89Sr + 9Sr + %Y (fenétre A : activité de
I'échantillon) et 8Sr (fenétre B : activité du traceur pour le calcul du rendement chimique).

02/2  Détermination de 4C dans des échantillons des alentours du PSI, KKB et KKL

La méthode mise au point ces deriéres années est basée sur la transformation en benzéne du carbone de
I'échantillon (cf paragraphe 01/4 du rapport 2001). Elle a été appliquée a la détermination du '“C dans des
feuilles d'arbres. Les arbres étaient situés dans les alentours du PSI et des centrales nucléaires de Beznau et
Leibstadt.

La justesse de notre méthode a été vérifiee en analysant un standard d'acide oxalique du NIST avec une
teneur en C de 226 mBq/g de carbone. Notre résultat différe en + 0.9 % de la valeur certifiée.

Quelques échantillons provenant du PSI sont en cours d'analyse par I'nstitut de physique de I'Université de
Berne dans le cadre d'un essai d'intercomparaison.

02/3  Calibrage d’un détecteur de Ge pour les rayonnements gamma a faible énergie. Application
d’'un logiciel pour la correction en spectrométrie gamma de la géométrie de mesure, de
I'autoabsorption et des effets de coincidence

Le logiciel GESPECOR est actuellement en développement. On demande au logiciel de fournir des résultats
lors de la mesure d'échantillons de différentes densités et compositions chimiques et dans le cas
d'échantillons de géométrie non calibrée. Les effets de sommation doivent étre pris en compte. Actuellement
les travaux portent sur la mesure de sources de référence de différentes densités en variant la distance
source-détecteur.

02/4  Travaux ad hoc pour la SDN en accord avec le directeur du projet

Centrale nucléaire de Leibstadt. Analyses de routine pour la détermination de 2%Pu, 239240Py, 2/Am, 2Cm
et 24Cm dans I'eau du réacteur et dans les frottis par les méthodes décrites dans les rapports des années
précédentes.

Source de neutrons a spallation SINQ au PSI. Dans le domaine de la radioprotection nous avons été
amenés a déterminer plusieurs isotopes de Po (2%Po, 208Pg et 21°Po) dans I'alliage Pb-Bi de la cible du SINQ.
Pour ce faire, des échantillons d'environ 1 g ont été mis en solution par I'acide nitrique en présence du 2°Po
comme traceur. La solution résultante a été évaporée a sec, les nitrates transformés en chlorures et le Po
déposé sur un disque en argent d'une solution environ 1 molaire en acide chlorhydrique. Les disques ainsi
obtenus ont été mesurés par spectrométrie alpha.

On a tiré profit de I'expérience acquise pour mettre au point une méthode pour la détermination du Po
(habituellement 2'%Po) dans la matiére organique. Etant donné que lors de la minéralisation de la matiére
organique par voie seche le Po est partiellement ou totalement volatilisé, on a fait appel @ une méthode par
voie humide. Le minéralisat ainsi obtenu est dilué avec de I'eau, I'acidité est ajustée et le Po déposé sur le
disque en argent. Il n'y a pas de pertes de Po pendant la minéralisation. La méthode mise au point est préte a
I'emploi.
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Collaboration nationale

Centrale nucléaire de Gdsgen. Des contacts ont été établis avec cette centrale pour la mise en ceuvre de la
méthode d'électrodéposition des actinides utilisée dans notre laboratoire (S. Bajo et J. Eikenberg,
Electrodeposition of actinides for alpha-spectrometry, Journal of Radioanalytical and Nuclear Chemistry, 1999,
242, 745-751).

CEDRA. Dans le cadre des expériences de migration de radionucléides dans les formations géologiques
(Laboratoire souterrain du Grimsel), nous avons effectué le dosage de quelques actinides dans des
échantillons d’eau. Les nucléides déterminés sont 233U, 23’Np, 238Py, et 2'/Am. Nos résultats sont tout a fait
d'accord avec ceux du Forschungszentrum Karlsruhe pour des échantillons similaires.

Institut universitaire de radiophysique appliquée (IRA) a Lausanne. Participation a l'intercomparaison
GEDI 2002 de mesure du tritium dans les urines. Les analyses ont porté sur quatre échantillons dopés au
niveau d’environ 1 MBg/l. Nos résultats ont montré des écarts allantde — 7 % a - 13 %.

Office fédéral de la santé publique (OFSP), Section de surveillance de la radioactivité (SUeR).
Participation & l'intercomparaison Tritium SUeR 2002 de mesure du tritium dans I'eau. L'intercomparaison a
porté sur un échantillon dopé a 2400 Bq/l. Notre résultat a montré un écart de — 3 %.

ZWILAG. L'étude conduite pendant 1997-2001 sur la détermination de %Sr, 83Ni, 17Cs, 238233Py, 24/Am, 244Cm
et “C a été conclue et un rapport a été publié [1]. Ces nuclides, sauf *C, ont été déterminés dans 50
échantillons de sol pris périodiquement entre octobre 1997 et décembre 1999. Les quatre parcelles
d'échantillonage ont été choisies dans la direction des quatre points cardinaux autour du Dépdt intermédiaire
de résidus radioactifs (ZWILAG) & Wirenlingen. Les parcelles ont été échantillonées six fois pendant la
période indiquée, avant la mise en service du dépét.

Le ™C n'a pas été déterminé dans les sols mais dans les feuilles d'arbres.

Les résultats obtenus sont tout a fait d'accord avec ceux du plateau suisse publiés annuellement par I'Office
fédéral de la santé publique.

Collaboration internationale

02/5 Participation a des essais internationaux d'intercomparaison

Résultats soumis en 2000-2001 et publiés en 2002

Actinides dans les urines. Détermination de Pu, Am et U dans les urines (Actiniden in Urin 2001, IAEA,
Vienne, Autriche). Deux échantillons A et B dopés avec plusieurs actinides au niveau de 10-20 mBq par
actinide. Nos résultats ont montré des écarts de + 10 % (%%Pu, A), + 25 % (2*'Am, A), +4 % (28U, B), + 1 %
(335238, B) et + 9 % (234U, B).

358 dans les urines. Determination de 3S dans les urines (%S in Urin 2001, Bundesamt fiir Strahlenschutz,
Berlin). Deux échantillons 1 et 2 dopés avec 89.9 Bq/l et 276 Bq/l, respectivement. Nos résultats ont montré
des écarts de + 10 % (1) et +2 % (2).

Radionucléides dans les sédiments. Détermination de radionucléides dans 3 sédiments d'eau douce, I'un
naturel (S1) et les autres dopés (S2, S3) avec 13 radionucléides (émetteurs gamma). Nos résultats ont
montré un tres bon accord avec la valeur moyenne des résultats des laboratoires acceptés (S1), et avec les
valeurs cible (S2, S3). Un rapport a été publié (Walter J. Krause: Vergleichsanalyse im Sediment 2000,
Zwischenbericht, Bundesanstalt fiir Gewasserkunde, Rapport BfG-1345, Koblenz, Marz 2002.
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Résultats soumis et publiés en 2002

Actinides dans les selles. Détermination d'actinides dans 3 échantillons de cendres de selles (A, B et C)
PROCORAD 2002 (Association pour la PROmotion du COntréle de qualité des analyses de biologie médicale
en RADiotoxicologie, France, www.procorad.org). Le CD sur I'évaluation des résultats peut étre obtenu
aupreés des auteurs du présent rapport.

Les selles, provenant de personnes non exposées, ont été dopées au laboratoire du CEA a La Hague.
Valeurs cibles 17-30 mBq par nucléide dans 3 g de cendres. Nos résultats ont montré les écarts suivants: de
-1a-4% (%%Pu), + 1% (Pu) et + 2 % (2'Am).

Nous avons aussi déterminé I'uranium (28U et 234U) dans les 3 échantillons. Il s'agit de I'uranium naturel (non
dopé). Il n'y a pas de valeurs cibles. Nos valeurs sont comparées aux moyennes arithmétiques de I'ensemble
des résultats acceptés. lls montrent les écarts suivants: de —4 % a + 4 % pour les échantillons AetBet- 13
% pour I'échantillon C.

3H dans les urines. Détermination du °H dans les urines dans le cadre de PROCORAD 2002 (voir plus
haut). Quatre échantillons d'urines (B, C, D, E) dopés avec de I'eau tritie dans la fourchette 1 - 6 kBg/l. Nos
résultats ont montré des écarts dans l'intervalle allant de — 16 % a — 4 %. En plus, un échantillon (F) dopé
avec de la thymidine tritiée au niveau de 36 kBq/l s'est écarté de — 11 % de la valeur cible.

Résultats soumis en 2001-2002 et pas encore publiés

Détermination de la teneur en radionucléides de I'eau (Gammaring 2001, Forschungszentrum Seibersdorf,
Vienne, Autriche).

IAEA Intercomparison Irish Sea Sediment IAEA-385. Les mesures effectuées ont porté sur les émetteurs
gamma. Il est prévu de déterminer aussi le 23823Pu I'année prochaine.

Références

1 J. Eikenberg, S. Bajo, J. Hitz, H. Beer, C. Gann, M. Riithi, L. Wyer, J. Ziegler: Spezialnuklid-Analysen fiir die
Beweissicherung ZWILAG 1997-2001: Abschlussbericht der Inmissionsmessungen, PSI Bericht Nr. 02-
15, ISSN 1019-0643, July 2002.
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Begutachtung zum Jahresbericht 2002 Aeroradiometrie 2

Allgemeines

Der Erhalt der Einsatzbereitschaft der Aeroradiometrie bedingt eine stédndige Wartung und eine
kontinuierliche Weiterentwicklung der Methodik und der Messsysteme. Aus diesem Grund wurde
das bisher bestehende Forschungsprojekt "Methodische Weiterentwicklungen in der
Aeroradiometrie” im Jahr 2001 in einen Expertenvertrag mit dem PSI Uberfuhrt. Neben dem Erhalt
der Einsatzbereitschaft soll die Mitarbeit der Schweiz am EU-Projekt ,European Calibration and
Coordination of Mobile and Airborne Gamma Spectrometry (ECCOMAGS)“ ermdglicht und somit
auch die internationale Vergleichbarkeit der Messergebnisse verbessert werden. Zudem soll die
wissenschaftliche Betreuung der operationellen Einsdtze durch die Nationale Alarmzentrale
sichergestellt werden. Schliesslich soll die HSK beim Aufbau und der Anwendung von
Datenbanken unterstitzt werden.

Wurde das anvisierte Ziel 2002 erreicht?

Der Schwerpunkt der Arbeiten im Jahre 2002 lag bei der Vorbereitung der internationalen
Messubung in Schottland. Wegen organisatorischer Mangel seitens der Organisatoren vor Ort
erhielten die Schweiz und weitere europaische Teams mit militarischen Helikoptern keine Britische
Flugerlaubnis.

Dank der Improvisationsfahigkeit und des Einsatzes des schweizerischen Teams ist es dann doch
gelungen beim Ruckflug einige Datensatze zu erfassen. So konnte trotz widriger Umsténde ein
Quervergleich mit den tbrigen europdischen Teams durchgefihrt und damit das Hauptziel fur das
Jahr 2002 erreicht werden.

Die Berichterstattung Uber die durchgefihrten Messungen erfolgte termingerecht. Wichtige
Vorbereitungsarbeiten fur die im Jahr 2003 vorgesehene Systemerneuerung konnten
abgeschlossen werden.

Wie schatzen Sie die Bedeutung von dieser Forschungstatigkeit ein?

Die Aeroradiometrie ist ein wichtiges Element der schweizerischen Notfallorganisation und wird seit
1994 operationell unter der Leitung der NAZ eingesetzt. Die im Rahmen dieses Projektes
entwickelten Erweiterungen und Verbesserungen am Messsystem und an der Methodik erlauben
nicht nur schnellere und bessere Resultate fir alle beteiligten Stellen in Notfallen sondern auch
eine internationale Vergleichbarkeit der Messdaten.

Was konnte noch verbessert werden?

Das Projekt war trotz widriger ausserer Umstande erfolgreich. Es drangen sich zurzeit keine
Verbesserungsmassnahmen auf.
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ZUSAMMENFASSUNG

Im Jahre 2002 konnten verschiedene Teilaspekte des Projektes bearbeitet werden. Neben der Berichterstattung in der
Publikation ,Umweltradioaktivitat und Strahlendosen in der Schweiz*, herausgegeben vom Bundesamt fiir Gesundheit,
wurde auch der wissenschaftliche Bericht zu den Messungen im Rahmen der Ubung UARMO1 publiziert. Nach
langerer Vorbereitungsphase fand Ende Mai die internationale Messiibung im Rahmen des EU-Projektes ECCOMAGS
statt. Obwohl uns und anderen Teams, die mit militarischen Helikoptern an der Ubung teilnehmen wollten, die
Flugerlaubnis fir Messfliige verweigert wurde, konnten beim Ruckflug wertvolle Daten gesammelt werden. Diese
ermdglichen neben der genauen Backgroundbestimmung auch einen Vergleich mit anderen européischen Messteams.
In der Operationalisierung der neuen online Auswertungssoftware konnten mit der ersten Einfilhrung der Benutzer und
der Fertigstellung der Dokumentation und Benutzeranleitung wichtige Schritte gemacht werden. Fir die Datenbank, die
alle schweizerischen aeroradiometrischen Messungen enthalten soll, konnte die Datenstruktur entwickelt und
implementiert werden. Mit der entsprechenden Software fiir den Datenimport wurde begonnen. Schliesslich konnten im
Jahre 2002 auch die organisatorischen, finanziellen und konzeptionellen Voraussetzungen fiir die Ereuerung der
Messsysteme geschaffen werden.




Projektziele

Die Aeroradiometrie ist ein Messmittel der Einsatzorganisation Radioaktivitit (EOR) des Bundes und
untersteht operationell der Nationalen Alarmzentrale. Der Erhalt der Einsatzbereitschaft der Aeroradiometrie
bedingt eine stédndige Wartung und eine kontinuierliche Weiterentwicklung der Methodik und der
Messsysteme. Weiter soll die Mitarbeit der Schweiz am EU-Projekt ,European Calibration and Coordination of
Mobile and Airborne Gamma Spectrometry (ECCOMAGS)* erméglicht und somit auch die internationale
Vergleichbarkeit der Messergebnisse verbessert werden. Zudem soll die wissenschaftliche Betreuung der
operationellen Einsatze durch die Nationale Alarmzentrale sichergestellt werden. Schliesslich soll die HSK
beim Aufbau und der Anwendung von Datenbanken unterstiitzt werden.

Im Jahr 2002 sollte die Operationalisierung der neuen online Auswertesoftware vorangetrieben und der
wissenschaftliche Bericht sowie die Berichterstattung Gber die Messungen des Jahres 2001 abgeschlossen
werden. Im Rahmen des EU-Projektes ECCOMAGS sollte an der internationalen Gemeinschaftsiibung in
Schottland teilgenommen werden. Zudem sollte mit dem Aufbau einer Datenbank fir alle bisherigen
aeroradiometrischne Messungen begonnen werden. Fir die Erneuerung der Messsystem sind die
konzeptionellen Grundlagen zu schaffen.

Durchgefiihrte Arbeiten und erreichte Ergebnisse

Im Mai 2002 konnte nach aufwendigen Vorarbeiten an der internationalen Messiibung in Schottland
teilgenommen werden. Zusammen mit Mitarbeitern der NAZ, Angehérigen des Stabes BR NAZ, Mitarbeitern
der SUeR und der ETH Ziirich flog ein Super Puma der Schweizer Armee, der mit dem aeroradiometrischen
Messsystem ausgerlstet war, zur Airbase West Freugh im Sldwesten Schottlands. Aufgrund
organisatorischer Méngel seitens der Organisatoren vor Ort wurde uns und anderen européischen Teams, die
mit militérischen Helikoptern teiinehmen wollten, die Flugerlaubnis fiir die Messflige verweigert. Trotzdem
konnten beim Riickflug in die Schweiz wertvolle Messdaten gesammelt werden. So gelang es dennoch, die
Ergebnisse unseres Messsystems mit denen anderer européischer Teams aus Schottland, Deutschland,
Frankreich, Schweden und Danemark zu vergleichen. Es zeigte sich eine sehr gute lineare Korrelation mit den
Ergebnissen der anderen Teams, was die korrekte Kalibration unseres Messsystems bestétigte. Weiter
konnten aus qualitativ sehr guten Messdaten, die ber dem Meer gesammelt wurden, der Background des
Helikopters und der kosmische Beitrag sehr genau bestimmt werden.

Neben der internationalen Messiibung in Schottland wurden auch noch Messflige in der Umgebung der
Kernkraftwerke Beznau und Leibstadt sowie der Forschungsanstalt Paul Scherrer Institut durchgefiihrt. Alle
diese Fllige standen unter der operationellen Leitung der NAZ, die dabei wissenschaftlich unterstitzt wurde.
Zudem wurden die Benutzer aus dem Stab BR NAZ wahrend der Messfliige in den Einsatz der online
Auswertungssoftware eingeflhrt.

Der wissenschaftliche Bericht , Aeroradiometrische Messungen im Rahmen der Ubung ARMO1* wurde erstellt
[1] und Mitte Jahr publiziert. Im weiteren wurde auch ein Beitrag an den Jahresbericht des Bundesamtes fiir
Gesundheit in ,Umweltradioaktivitét und Strahlendosen in der Schweiz 2001 [2] geliefert.

Fur die Erfassung aller aeroradiometrischer Messdaten wurde eine Datenbankstruktur entwickelt und
implementiert. Zudem wurde mit der Entwicklung einer Software begonnen, welche die bestehenden
Rohdaten in die Datenbank einfiillt.

Fur die Operationalisierung der neu entwickelten online Auswertungssoftware GammaMap wurden als
vorbereitende Arbeiten die Dokumentation sowie die Benutzeranleitung fertiggestellt. Die Schulung der
Benutzer konnte noch nicht abgeschlossen werden.

Fir die geplante Erneuerung der Messsysteme wurden die organisatorischen und konzeptionellen
Voraussetzungen geschaffen. So konnten die nétigen finanziellen Mittel fiir n&chstes Jahr bereitgestellt und
auch die Verantwortlichkeiten fir die Erneuerung sowie die Wartung der Messsysteme festgelegt werden. Ein
Zeitplan fur die durchzufiihrenden Arbeiten liegt vor.
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Nationale Zusammenarbeit

Zur Zeit erfolgt die Wartung der Messsysteme durch das Institut fir Geophysik der ETH Zirich. Die
operationelle Leitung der Messfliige liegt bei der Nationalen Alarmzentrale. Sie fiihrt die jahrlichen Messfliige
als Ubung des Stabes BR NAZ durch. In diese Ubungen sind jeweils auch Experten aus dem Bundesamt fiir
Gesundheit (Abteilung Strahlenschutz, Sektion Uberwachung der Radioaktivitat) integriert.

Als Berater der HSK in Aeroradiometrie und als Vorsitzender der Fachgruppe Aeroradiometrie Schweiz (FAR)
ist Prof. L. Rybach (Kusnacht) tatig.

Internationale Zusammenarbeit

Die HSK ist Partner im EU-Projekt ,European Calibration and Coordination of Mobile and Airborne Gamma
Spectrometry (ECCOMAGS, FIKR-CT-2000-20098)". Die entsprechenden Kontakte und Zusammenarbeiten
werden von B. Bucher (PSI) wahrgenommen. Dank dieses Projektes bestehen beste Kontakte zu den
Aeroradiometrieteams in Deutschland, Osterreich, Frankreich, Danemark, Schottland, Schweden und
Norwegen. Trotz gewisser Probleme lieferte die gemeinsame Ubung in Schottland einen sehr wertvollen
Beitrag zur Interkalibration der europdischen Aeroradiometriesysteme.

Im weiteren bestehen gute Kontakte zum Schwedischen Strahlenschutzinstitut (SSI) beziglich
Softwareentwicklung.

Bewertung 2002 und Ausblick 2003

Die Teilnahme an der internationalen Messiibung und deren Resultate demonstrierten die Leistungsfahigkeit
und Zuverlassigkeit des schweizerischen Messsystems. Das EU-Projekt ECCOMAGS wird auch im Jahre
2003 weiterlaufen. Dabei werden die Schwerpunkte bei der Zusammenarbeit in der Spektrenanalyse und bei
den unbemannten Flugobjekten liegen. Neben den Kontakten zu den Partnern aus dem EU-Projekt sollen
auch Kontakte zu anderen Organisationen gepflegt werden, die im Bereich Strahlenschutz und
Notfallorganisation (Bereich Radioaktivitat) tatig sind.

Mit der Berichterstattung tiber die aeroradiometrischen Messungen des Jahres 2001 konnte ein weiteres Mal
ein Beitrag zur Uberwachung der Umweltradioaktivitét geleistet werden. Zu den Messfligen des Jahres 2002
wird wiederum ein wissenschaftlicher Bericht erstellt und 2003 publiziert werden.

Mit dem Erstellen der Dokumentaton und der Benutzeranleitung fir die neue online
Datenauswertungssoftware konnte ein erster Schritt zur Operationalisierung gemacht werden. Trotz erster
Einfiihrung der Benutzer in die Handhabung der Software ist aber eine eigentliche Schulung immer noch nétig.
Diese ist fiir das Jahr 2003 geplant.

Mit der Implementierung der Aeroradiometriedatenbankstruktur erfolgte ein erster Schritt zur
Datenarchivierung und -haltung. Nun missen noch die existierenden Rohdaten in die Datenbank
eingespiesen und ein Interface zur Datenbewirtschaftung und —nutzung geschaffen werden.

Im Jahre 2002 konnten die Voraussetzungen fiir die Erneuerung der Messsysteme geschaffen werden. Diese
wird nun im Jahre 2003 erfolgen. Im Zuge dieser Ermeuerung wird auch die Wartung von der ETH Zirich ans
PSI Ubergehen.
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Von: Dr.-Ing. Brigitte Faust

Begutachtung zum Jahresbericht 2002 Phebus FP

Einleitung, allgemeine Bemerkungen

Seit 1997 beteiligt sich die Schweiz (PSI, HSK) neben den Institutionen des Gastgeberlandes
Frankreich (IPSN, EdF), der Europaischen Union, den USA (NRC), Japan (NUPEC, JAERI), Korea
(KAERI und Kanada (COG) mit In-Kind Forschungsbeitrdgen am internationalen Programm
PHEBUS FP (Fission Products). Die Modellierung (FP-Tests) von schweren Stérfallen am
Forschungsreaktor PHEBUS des ISPN (Institut de Protection et de Sdreté Nucléaire) im
franzosischen Cadarache liefert umfassende Daten zum Verhalten von Spaltprodukten im Kern, Im
Dampferzeuger und im Containment. Die Beteiligung an diesem Projekt verschafft der Schweiz
den Zugang zu international validierten Daten, die in die Codes zur Reaktorsicherheit integriert
werden kénnen, sowie die Ableitung von Massnahmen fur Sicherheitskonzepte und -
vorkehrungen.

Die In-Kind Beitrage der Schweiz durch das Paul Scherrer Institut, Bereich Nukleare Energien und
Sicherheit, konzentrieren sich auf Post-Test-Analysen (z.B. Ermittlung der Massenbilanz von
Spaltprodukten und Elementen der Strukturmaterialien) sowie auf Experimente zum Verhalten des
Jods im Reaktorsicherheitsbehdlter.

Wurden die Projektziele des Jahres 2002 erreicht?

Durchfuihrung von Nachbestrahlungsanalysen zur Charakterisierung des Spaltprodukt- und
Brennstoffverhaltens wahrend des Tests FTP-4

Da erst die Ende Mai 2002 (urspriinglich fur November 2001 geplant) gelieferten Probelésungen
die fur Versuche erforderliche Konzentration aufwiesen, konnten die experimentellen Arbeiten zur
Analyse der restlichen Nuklide im Jahre 2002 nicht mehr abgeschlossen werden. Die Auslaug-
Lésungen der Filter werden Anfang 2003 charakterisiert, der Abschlussbericht hierfir soll bis
spatestens Ende Marz 2003 erstellt werden. Durch die hohen Temperaturen in den
Brennstofffragmenten wurden sehr hohe Freisetzungsraten fur Casium und moderate bis hohe
Freisetzungen fur die Spaltprodukte mittlerer Flichtigkeit festgestellit.

Durchfuihrung von Auslaugexperimenten im Rahmen des FTP-2 Versuches

Im Labor OHLA/202 des PSI wurde hinter der 10 cm Bleiabschirmung eine Apparatur zur
Auslaugung von drei Filtern aufgebaut. In den anschliessend durchgefiuhrten y-spektrometrischen
Messungen wurde nur eine geringe Spaltproduktfreisetzung festgestellt. Neben der
Hauptkomponente Casium (leicht fliichtig) wurden kleinere Mengen '"°"Ag, 2°Sb, "°| und *°Eu
angetroffen. Die massenspekirometrischen Analysen werden 2003 weitergefuhrt und der
Abschlussbericht bis Juni 2003 erstellt.
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"Borcarbid-Tests" (FPT3)

Der Start des "Borcarbid-Tests" (FPT3), urspriunglich vorgesehen fur das Jahr 2003, musste
verschoben werden. Durchgefuhrt wurden lediglich die hierfur erforderlichen Vorarbeiten (siehe
Testprotokoll vom April 2002), wobei zu bemerken ist, dass anstelle von Silber-Indium-Cadmium
(SIC) als Absorbermaterial Borcarbid verwendet wird. Man mdchte damit feststellen, ob die dabei
entstehenden Spaltprodukte und insbesondere die Jodverbindungen weniger fluchtig sind und
deshalb im Sumpf des Containments zuriickgehalten werden kénnen.

Untersuchung des Einflusses der B-Strahlung auf die Stabilitdt des Silberjodids im
Containmentsumpf

Auf Eigeninitiative des PSI wurde dieses Experiment im Rahmen des Phebus-Programmes
durchgefuhrt. Der Einfluss der B-Strahlung auf die Stabilitat des Silberjodids im Containmentsumpf
wurde in einem In-Kind Beitrag des Labors fur Thermohydraulik (LTH) experimentell untersucht
und erfolgreich abgeschlossen. Die Resultate und Schlussfolgerungen fur die Reaktorsicherheit
sollen in einem speziell dafur einberufenen gemeinsamen Meeting des PSI mit dem
IRSN/Cadarache, Frankreich, beraten und zur Diskussion gestellt werden. Zusammen mit den PSI-
Beitrdgen zum ICHEMM-Projekt des 5. Euratom-Rahmenprogramms werden Massnahmen zur
substanziellen Verbesserung der Jodriickhaltung abgeleitet, die auch eine lagergerechte
Entsorgung einbeziehen (eine Analyse der Sumpflésung ist auch in den nachsten
Projektabschnitten nicht geplant)

Wie schatzen Sie die Bedeutung des Projektes ein?

Phebus ist im Moment auf der ganzen Welt das einzige Versuchsprojekt im Grossmassstab
(1:5000) auf dem Gebiet der schweren Unfalle. Durch die internationale Zusammenarbeit der
Forscher sind nicht nur qualitativ hochwertige Ergebnisse zu erwarten, sondern es wird auch deren
Verstandnis untereinander geférdert. Weitere Arbeiten sind noch erforderlich, um das Wissen aus
den gewonnenen Resultaten auf die Sicherheitsanalyse und das Unfallmanagement transferieren
zu kénnen.

Ausblick und Verbesserungsvorschlidge

In einem, im Juni 2003 in Cadarache, Frankreich, stattfindenden Internationalen Technischen
Seminar zum Phebus FP Programm wird in sechs Sektionen eine Ubersicht Uber bisherige
Testergebnisse gegeben. Berichtet wird auch Uber die Brennstabbindel-Degradation, die
Spaltproduktfreisetzung und ihr Transportverhalten sowie Uber die Jodchemie bzw. neu entwickelte
Methoden zur Charakterisierung des Jodverhaltens. Die Resultate dienen nicht nur dem Programm
Phebus, sondern sollen auch bei den zukinftigen experimentell-orientierten Jod-Projekten des
CEA und IRSN angewandt werden.
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ZUSAMMENFASSUNG

Das PSI beteiligt sich an der Planung, der Durchfiihrung von Nachbestrahlungsuntersuchungen (PIE) und —analysen
(PTA) sowie der Datenauswertung der Experimente des PHEBUS FP Programms. Mit Modellrechnungen werden
einzelne Aspekte (SCDAP/RELAPS, VICTORIA, CONTAIN, IMPAIR-3) und auch die Gesamtheit (MELCOR) des
Ablaufs eines Reaktorstorfalls verfolgt sowie die Codes validiert und qualifiziert.

Im LWV wurden im Rahmen des FPT4-PTA Versuches Auslauglésungen von Filtern 4A0-031 und 4A0-042 y- und
massenspektrometrisch Spaltprodukte und der Elemente des Brennstoffes und der Strukturmaterialien analysiert
sowie die Massenbilanz berechnet. Das FPT4-PTA Projekt sollte urspriinglich per Ende 2002 abgeschlossen sein.
Die erste Lieferung von Proben hat sich vor allem wegen der Schwierigkeiten beim Transport stark verzégert. Die
dann im November 2001 gelieferten Proben wurden beim Lieferanten (ITU) bedauerlicherweise so stark verdinnt,
dass die Konzentrationen der meisten Elemente unter den Nachweisgrenzen lagen. Es wurde deshalb beschlossen,
einen zweiten Transport mit konzentrierteren Probelésungen zu organisieren. Die neuen Proben wurden Ende Mai
2002 geliefert. Leider konnten diesmal nur sehr kleine Probenmengen transportiert werden. Mit der Projektleitung in
Cadarache musste deshalb eine Priorisierung bei der Bestimmung von Nukliden gesetzt werden. Infolge diverser
Vorkommnisse konnten leider nicht alle experimentellen Arbeiten 2002 abgeschlossen werde. Die restlichen Nuklide
werden Anfang 2003 analysiert. Der Abschlussbericht wird bis spatestens Ende Marz 2003 erstellt.

Im Rahmen des FPT2-PTA Versuches wurde zuerst in der Kapelle des Labors OHLA/202 hinter der 10 cm
Bleiabschirmung eine Apparatur zur Auslaugung von drei Filtern aufgebaut. Daraufhin wurden mit allen drei Filtern
Auslaugexperimente und anschliessend die y-spektrometrischen Messungen von Auslaug-Lésungen durchgefiihrt.
Dabei konnten neben der Hauptkomponente Césium auch kleinere Mengen weiterer Spaltprodukte '10mAg, 125Sh, 129]
und '%5Eu bestimmt werden.

Die massenspektrometrischen Analysen werden 2003 ausgefiihrt und der Abschlussbericht bis Juni 2003 erstellt. Die
Analysen von Sumpflésungen wurden aus dem Projekt sistiert. Dafiir wurden wir gebeten, die Auslaug-Versuche und
Analysen an zwei zusatzlichen Filtern, die bei AET (UK) analysiert werden sollten, am PSI durchzufihren. Diese
Arbeiten sollen im Rahmen des FPT2-PTA (LWV) abgewickelt werden. Zur Zeit werden Transportformalitaten
abgeklart und ein neues Work Statement erstellt. Zwei Offerten fiir die PIE Untersuchungen von Proben von FPT2
und FPT4 Materialien wurden der PHEBUS-Projektleitung unterbreitet (EPMA und Abbrand). Der Transport von 5
Proben von Cadarache zum PSI wurde organisiert. Dieser Transport ist fir Frihling 2003 vorgesehen. Der Einfluss
der B-Strahlung auf die Stabilitat des Silberiodids im Sumpf des Containments wurde in einem In-Kind Beitrag des
Labors fiir Thermohydraulik (LTH) experimentell untersucht und erfolgreich abgeschlossen. Die Resultate und
Schlussfolgerungen fiir die Reaktorsicherheit werden in einem speziell dafiir einberufenen gemeinsamen Meeting des
PSI mit dem IRSN/Cadarache, Frankreich beraten und auf eingeladenen Vortrdgen zum Internnationalen PHEBUS-
Seminar zur Diskussion gestellt. Zusammen mit den PSI-Beitrdgen zum ICHEMM-Projekt des 5.Euratom-
Rahmenprogramms werden Massnahmen zur substantiellen Verbesserung der lodriickhaltung abgeleitet, die auch
eine lagergerechte Entsorgung einbeziehen.
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Projektziele

Am Kernreaktor ,PHEBUS* in Cadarache (Frankreich) werden im Rahmen der international koordinierten
langfristigen Arbeiten Experimente durchgefiihrt, welche die Daten fiir eine realitdtsnahe Modellierung von
Storfallablaufen liefern sollen. Dabei wird insbesondere der Verlauf der Freisetzung von Spaltprodukten
verfolgt, die bei einem mdglichen Schmelzen des Brennstoffs im Kernreaktor, verursacht durch Versagen der
Kiihlung, auftreten kann. Das Projekt ist integriert in die Forschung des Bereiches Nukleare Energie und
Sicherheit (NES) des Paul Scherrer Instituts (PSI) und dient der Beurteilung von Sicherheitsanalysen und des
Stérfall-Managements von Kernkraftwerken. Am Projekt sind neben den Institutionen des Gastgeberlandes
Frankreich (IPSN, EdF) auch die Européische Union sowie Vertreter aus USA (NRC), Japan (NUPEC, JAERI),
Korea (KAERI), Kanada (COG) und der Schweiz (HSK, PSI) beteiligt.

Ziele des PHEBUS FP Programms fiir das Jahr 2002

Die Laboruntersuchungen zu den in den Jahren 1999 (FPT4) und 2000 (FPT2) durchgefiihrten Kernschmelz-
Experimenten sowie die Datenauswertung waren auch im vergangenen Jahr die Schwerpunkte der Arbeiten
flir das Programm.

Die urspriinglich gesetzten Ziele sahen fiir das Projekt FPT4-PTA den Abschluss aller experimentellen
Arbeiten bis Ende 2001 und fiir das Projekt FPT2-PTA bis Ende 2002 vor. Infolge verschiedener
Vorkommnisse, insbesondere der Transportschwierigkeiten, mussten diese Ziele im Herbst 2002 erneut
korrigiert werden. Es wurde nun erwartet, dass alle Resultate der FPT4-PTA Untersuchungen (inkl. Draft-
Bericht) bis Ende 2002 erhéltlich sein werden. Die FPT2-PTA Untersuchungen sollen bis Sommer 2003
abgeschlossen sein.

Der Start des ,Borcarbid-Tests* (FPT3), urspriinglich vorgesehen fiir das Jahr 2003, musste ebenfalls
verschoben werden.

SCHWEIZER IN-KIND BEITRAGE

Im vergangenen Jahr war die Schweiz durch das Labor fiir Werkstoffverhalten (LWV) des NES wiederum
direkt am PHEBUS FP Programm mit den Forschungsprojekten FPT4-PTA und FPT2-PTA beteiligt.

Der Bereich NES verfligt (iber grosse Erfahrungen auf den Gebieten der Kerntechnik und der Sicherheit
(Modellierung und experimentelle Untersuchungen). Im Hotlabor des PSI stehen moderne Geréte und
Apparaturen fiir Untersuchungen von bestrahlten und unbestrahlten Kernbrennstoffen und Strukturmaterialien
zur Verfiigung.

Der Einfluss der B-Strahlung auf die Stabilitat des Silberiodids im Sumpf des Containments wurde in einem In-
Kind Beitrag des Labors fiir Thermohydraulik (LTH) experimentell untersucht und erfolgreich abgeschlossen.
Die Resultate und Schlussfolgerungen fiir die Reaktorsicherheit werden in einem speziell dafiir einberufenen
gemeinsamen Meeting des PSI mit dem IRSN/Cadarache, Frankreich beraten. Eine Ubersicht der Ergebnisse
und ihres Anwendungspotentials dieses PSI-Forschungsbeitrags zum PHEBUS-Programm sind ebenso wie
die Vorstellung der dabei neu entwickelten Methoden zur Charakterisierung des lodverhaltens Teil der Agenda
des bevorstehenden internationalen PHEBUS-Seminars in Frankreich. Ihre Anwendung wird bei den
zukiinftigen experimentell-orientierten lod-Projekten des CEA und IRSN in Betracht gezogen werden.
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Ziele flr das Jahr 2002 waren:
Projekt FPT4-PTA

Der Abschluss der experimentellen Arbeiten zur Charakterisierung der Auslaug-Lésungen von Filtern 4 AO
031 und 4 AO 042 (Massenbilanz von Spaltprodukten und Elementen der Strukturmaterialien). Erstellung des
Abschlussberichtes.

Projekt FPT2-PTA
a)  Auslaugung von Filtern FIPF 714 2G1-01Q, FIPF 715 2G1-031 und FIPF 718 2G1-051.
b) Quantitative y-spektrometrische Analysen von Spaltprodukten in Auslaug-Lésungen (Massenbilanz).

c) Quantitative massenspektrometrische Analysen von Spaltprodukten, Actiniden und Elementen der
Strukturmaterialien in Auslaug-Lésungen (Massenbilanz).

d) Probenahme von Aerosolen vom Filter FIPF 718 2G1-051. Analysen von Aerosolen mittels EPMA.

e) Quantitative Analysen (y-und massenspektrometrische) von Sumpf-Lésungen CAPF 717 2H8-240 und
CAPF 719 2H8-260 (Massenbilanz).

Durchgefiihrte Arbeiten und erreichte Ergebnisse

PHEBUS FP PROGRAMM-AKTIVITATEN DES JAHRES 2002

Dominierend in der Berichtsperiode waren die Fortsetzung der Arbeiten zur Auswertung der Tests FPT4 und
FPT2 sowie die Vorbereitungen fir den bevorstehenden FPT3.

Fur den Test FPT4, der die Untersuchung der Spaltproduktfreisetzung aus geschmolzenem Kernbrennstoff
zum Ziel hatte, wurden sehr hohe Freisetzungsraten fiir Casium sowie moderate bis hohe Freisetzungen fiir
die Spaltprodukte mit mittlerer Flichtigkeit festgestellt, ein Kennzeichen fiir die hohen Temperaturen, denen
die Brennstofffragmente wahrend des Experiments ausgesetzt waren.

Ungeachtet der im Vergleich mit FPT1 oder FPTO weiter fortgeschrittenen Degradation des Brennstabbiindels
wurde wahrend des Tests FPT2 nur eine geringe Spaltproduktfreisetzung aus der Pool-Schmelze gemessen;
maglicherweise zurlickzufiihren auf die Bypass-Bildung von Dampf wahrend des Experiments.

Weitere signifikante Ergebnisse dieses Tests sind:

a) Fast das gesamte, aus dem Brennstoff freigesetzte lod kondensierte im Dampferzeuger, nur etwa 1%
wurde als Dampf im Containment gefunden.

b)  Der lod-Gasanteil im Containment nahm ab bis auf einen Anteil von gréssenordnungsmassig 0.1%.
c) Im Gegensatz zu den Ergebnissen von FPT1 lag das zuriickbleibende lod in anorganischer Form vor.

Das Brennstabbiindel des PHEBUS FP Tests 3 wird zun&chst mit Borcarbid (B4C) Absorberstaben bestiickt,
um auf Fragen, bezogen auf Siedewasserreaktoren, einschliesslich des Typs WWER, und die franzdsischen
Druckwasserreaktoren (1300Mwe) eingehen zu kénnen. Vor besonderem Interesse sind der Einfluss von B4C
auf die Zerstérung des Reaktorkerns und auf die Wasserstoffbildung sowie die Mdglichkeit der Bildung von
Methan und seiner Reaktion mit lod zu dem flichtigen Methyliodid. Intensiv wurde an Sicherheitsanalysen
und der Sicherheitsplanung gearbeitet.
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PHEBUS FPT4-PTA (Task NO. 5)
Die Hauptziele der FPT4-PTA waren:

o Bestimmung der Massenbilanz fir die auf den Filtern abgelagerte Nuklide mit dem Ziel, die
Freisetzung der fliichtigen Spaltprodukte und der Actiniden aus dem Brennstoff im Core bei hohen
Temperaturen (ca. 2700 °C) bei verschiedenen Zeitetappen des Versuches zu untersuchen.

. Charakterisierung des unterschiedlichen Elementverhaltens durch Bestimmung der chemischen
Speziation einzelner Komponenten.

Zu diesem Zweck wurden im LWV Auslauglésungen von zwei Rickhaltefiltern analytisch (y- und
massenspektrometrische) untersucht. Wegen der anfanglichen Transportschwierigkeiten wurden die Proben
mit grosser Verspatung geliefert.

Ungliicklicherweise wurde bereits nach den ersten analytischen Untersuchungen festgestellt, dass die Proben
beim Lieferanten (ITU) zu sehr verdiinnt wurden, so dass die Konzentrationen der meisten Nuklide unter den
Nachweisgrenzen der analytischen Messmethoden lagen. Darauthin hat die PHEBUS-Projektleitung
beschlossen, einen zweiten Transport mit konzentrierteren Losungen zu organisieren.

Die neuen Proben wurden vom ITU (D) erst Ende Mai 2002 geliefert. Leider konnten wegen der restriktiven
Haltung der Behérde in Deutschland nur sehr kleine Probemengen transportiert werden. Mit der Projektleitung
in Cadarache musste deshalb eine Priorisierung fiir die Bestimmung von Nukliden erfolgen, da abzusehen
war, dass die gelieferten Probemengen nicht fiir alle geplanten Analysen ausreichen wirden.

Probenbezeichnung

In Tabelle 1 sind Auslauglésungen (1 M HNOs) und dazugehdrige lod-Auffanglésungen (4 M NaOH), die
untersucht wurden, aufgefiihrt.

Filter Lasung Mengen [g] | Verdunnungsfaktor
1. Lieferung 4A0-031 1 M HNO, 104.421 4418.180
(Movember 2001) & M NaOH 10.011 1
4A0-042 1 M HNQ, 103.684 4511.578
4 M NaOH 8110 1
2. Lieferung 4A0-031 1 MHNO, 0.5640 1
(Mai 2002) 4A0-042 1 MHNG, 0.3707 1

Tabelle 1: Analysierte Auslauglésungen
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Quantitative y-spektrometrische Analysen
2.1.2.1 Instrumentierung und technische Daten

Alle y-spektrometrische Untersuchungen wurden am Canberra-Packard Spektrometer des LWV durchgefiihrt.

Hardware: Digital Equipment Corp. (DEC) WA -Workstation 4000/60
Canberra-Packard AIM Model 558
ADC Model 8708
Amplifier Model 2024
Software Canberra-Packard VAXNMS-Genie
Detektor ORTEC HPGE, 30 % relative efficiency
EURISYS 12 % relative efficiency

Aufldsung (Energie): =2 0 keV (Co-80: 1332.5 keV)

Energiebersich: 40 - 2100 keV (Standard)

Energie Kalibrierung Eu-152
“efficiency” Kalibrierung: Geometrie: Punkt, Ampulle (V= 5, 50, 500 ml)
Abstande. 0-213cm

2.1.2.2 Resultate der y-spektrometrischen Untersuchungen

Mit y-Spektrometrie konnten nur solche Radionuklide bestimmt werden, deren Halbwertszeiten grésser als ca.
6 Monate und die in genligend hohen Konzentrationen in den Analyt-Lésungen vorhanden sind. Tabelle 2
beinhaltet die Konzentrationen aller y-spektrometrisch messbaren Nuklide in den Analyt-L6sungen sowie
deren gesamthaft abgelagerte Mengen am betreffenden Filter.

1255b 12=B| 'I:!MC5 1E|'|":5

Filter: 4A0-031

Analyt-Lésung [Ba/g] | 1.07810° 1.251 6715107 | 2.382.10°

Total [Ba] 8.513.10° 1428 5.303.10" | 1.885.10"

Total [g] 2.22510% | 2181.10° | 11068107 | 5.820.107
Filter: 4A0-042

Analyt-Losung [Ba/g] n.d. 3.085 2703107 | 49710

Total [Bq] n.d. 452910° | 2.113.10" | 7.428.10"

Total [g] n.d. 6940%° | 4.40910” | 2317107

n.d. = nicht detektierbar

Tabelle 2: Resultate der y-spektrometrischen Messungen. Die y-spektrometrisch ermittelte Aktivitat der einzelnen
Nuklide wurde auf ein fiir alle Proben gleiches Messdatum berechnet (1. Januar 2002). Die Massenbilanz der einzelnen
Nuklide wurde unter der Annahme berechnet, dass es sich bei den angelieferten Probeldsungen (2. Lieferung) um
Original-Auslauglésungen handelt.

Das leicht fllichtige Casium bildet den weitaus grossten Anteil der Gesamtaktivitat.
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Massenspektrometrische Analysen
2.1.3.1 Instrumentierung und Messparameter

Die massenspektrometrischen  Untersuchungen wurden mit dem Induktiv gekoppelten Plasma
Massenspektrometer (ICP-MS, VG PlasmaQuad PQ2+, UK) durchgefiihrt. Zur Bestimmung von Nukliden, bei
denen isobare Interferenzen (unterschiedliche Elemente mit Isotopen gleicher Masse) auftreten, wurde zur
chemischen Abtrennung der Elemente das ,high performance liquid chromatography* System (HPLC,
DIONEX DX-300) online ans ICP-MS gekoppelt (vgl. Abb. 1).

air ventilation
air wentilation air system

+ o | L‘B
g g |
o o i
quadrupole

-] ion

@ mass filter optics ﬂ ﬁ
R —
= e

injection
valve

waste

alve
val peristalic 1%  dilutor
05

pump  HN

auto-
sampler

oil diffusion
g pume

chromatography columns

[ﬁ] [ﬁ] [%] i u
pump

eluents

rotary pump argon argon argon D
[E] } abfs#lute
liter
i
RS43-6EKE2

Abbildung 1: Schematische Darstellung der online HPLC-ICP-MS Kopplung

Instrumenten- und Messparameter

ICP-M3 HPLC

Generatorleistung 1350W Eluent 1 MHNG;
Kuhlgasfluss 13 limin Flussrate 1 mlfmin
Hilfsgasfluss 08 =1 Imin Trennsaule CS510 (DIONEX)

Zerstaubergasfiuss 0.8 -1 Umin
Probenzufuhr ca. 100 plfmin

2.1.3.2 Resultate der massenspektrometrischen Untersuchungen

Nicht alle massenspektrometrischen Analysen konnten 2002 rechtzeitig abgeschlossen werden. Einige
bereits ausgefiihrte Analysen miissen wiederholt werden, da die Kontrollmessungen der Standards
ausserhalb des Vertrauensbereichs lagen. Fiir Messungen einiger interessierender Elemente (Lanthanide)
mussen konzentriertere Analyt-Losungen verwendet werden. In der Tabelle 3 sind die Resultate der
bisherigen massenspektrometrischen Analysen zusammengefasst. Die restlichen Analysen sollen bis Februar
2003 beendet werden.
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Filter 4A0-031 Filter 4A0-042
Cs 0242 7.23.10°
Ba 238107 <5010%
w 1.13.107° 7.71.10*
Re 7.35.107 5.81.10°
U 1.23107 < 4.010*
Np <8.0.10° <8.010°
Pu <8.010° <8.010"
Am <8.010° <8.010%
Cm < 8.010° <8.010°

Tabelle 3: Resultate der massenspektrometrischen Analysen. Die Massenbilanz der einzelnen Nuklide wurde unter der
Annahme berechnet, dass es sich bei den angelieferten Probeldsungen (2. Lieferung) um Original-Auslauglésungen
handelt. Alle Angaben in [g].

FPT4, 4A0-031
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Fig. 2: HPLC-ICP-MS Chromatogramm der Trennung von Te, Cs und Ba. Integrationszeit 10.24 ms pro Punkt.
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Auslauglésung vom Filter 4A0-031

Isotop Wes e s Wgs
Atom % 42 50 0.741 17.61 39.25
nat. lsotopenzus.setzg. 100 - - -
lsotop Ba “*Ba “Ba b =1
Atom % 16.3 1.4 216 60.7
nat. Isolopenzus setzg. 2.4 78 11.2 7.7

Auslaugldsung vom Filter 4A0-042

Isotop Wee ee o Wes
Atom % 43.04 0.664 16.54 39.75
nat. Isotopenzus. setzg. 100 - - -
Isotop 14ga =P HTga BiEa
Atom % n.d. n.d. n.d. n.d.

Tabelle 4: Bestimmung des Cs-Isotopenvektors in Auslauglésungen

Die obigen Resultate stimmen trotz teilweise unterschiedlicher Messmethoden gut mit den Resultaten anderer
Labors (COMIR/SACLAY (F), ITU (D), CHALMERS (S)) tberein [1]. Auffallig erscheint die auf den Filtern
relativ kleine Menge des fllichtigen lods. Eine systematische Unterbestimmung kann wegen des méglichen
lod-Verlustes wahrend der Auslaugung von Filtern nicht ausgeschlossen werden.

Das leicht fliichtige Casium wurde wie erwartet sowohl beim oberen Plenum (Temperaturgradient 450-2000
°C) [2] als auch bei den sequentiell angeordneten Filtern (Temperaturgradient: 250-450 °C) als die
Hauptkomponente detektiert. Die Menge des gefundenen Césiums am Filter 4A0-031 entspricht etwa 3.2 %
und diejenige des Filters 4A0-042 ca. 1 % des gesamthaft freigesetzten Césiums. Neben Casium konnte
auch Barium bestimmt werden. Das Barium wurde vorwiegend auf dem Filter 4A0-031 (ca. 3.6 %) und nur in
Spuren (< 0.1 %) auf dem Filter 4A0-042 gefunden. Die Isotopenanalyse von Casium und Barium zeigt
eindeutig, dass es sich bei beiden Elementen um Spaltprodukte handelt (vgl. Tabelle 4). Zur Abtrennung von
Te, Cs und Ba wurde die online Trennungsmethode HPLC-ICP-MS verwendet (vgl. Fig. 2).

Interessant erscheint auch die Tatsache, dass die Freisetzung von Lanthaniden, Actiniden und Elementen der
Strukturmaterialien (Re, W) sehr gering ist. Nur ca. 0.07 % des urspriinglichen Gesamtinventars an Rhenium
konnten auf dem Filter 4A0-031 beziehungsweise 0.005 % auf dem Filter 4A0-042 gefunden werden. Von
Komponenten des Brennstoffes konnte nur Uran detektiert werden, wéhrend die Konzentrationen aller
anderen Actiniden unter der Bestimmungsgrenze lagen. Diese geringe Mobilitat der Brennstofftkomponenten
konnte bereits bei der Charakterisierung von Aerosolen im Plenum und in Coupons festgestellt werden [2].

PHEBUS FPT2-PTA (Task NO. 6A)

Wegen der Transportschwierigkeiten einerseits und des fehlerhaften Handlings mit Proben in Cadarache
anderseits mussten die Analysen von Sumpf-Ldsungen annulliert werden. Zur analytischen Untersuchung
wurden deshalb nur drei Filter geliefert (vgl. Fig. 3).
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Fig. 3; Filter 2G1-01Q FIPF-714

Probenbezeichnung

In Tabelle 5 sind die drei Filter beschrieben, die untersucht wurden.

Tabelle 5: Bezeichnung und Charakterisierung der sequentiellen Filter

PTA Bezeichnung | Zeit der Probea-

Referenz nahme
Doppelfiter (poral + Quarz) 2G1-01Q FIPF 714 11:56 11:58
Einzeffilter (poral) 2G1-031 FIFF 715 1202 | 12:08
Einzeffilter (poral) 2G1-051 FIFF 718 1354 | 13:58

Auslaugungsprozess

Die Auflésung der am Filter abgeschiedenen Aerosole erfolgte in einem Zwei-Stufen-Prozess. Ein Teil des am
Filter FIPF-714 abgeschiedenen Materials wurde zuerst in demineralisiertem Wasser bei einer Temperatur
von 50 °C wahrend einer Stunde aufgelést. Das restliche schwerldsliche Material wurde anschliessend in
einem Sauregemisch aus 7 M HNOs/0.1 M HF wahrend einer Stunde bei einer Temperatur von 50 °C
aufgelést. Da die ersten Ubersichtsanalysen zeigten, dass die Auslaugzeit von je einer Stunde
maglicherweise fiir eine vollstandige Auflésung nicht ausreichend war, wurde die Aufléseprozedur geandert.
Die Auslaugdauer sowohl beim Wasser als auch beim S&uregemisch wurde fiir alle folgenden Filter auf vier
Stunden verléngert.
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2.2.2.1 Apparatur und Auslaugungsprozedur

Fig. 4 zeigt eine schematische Darstellung der Aufldseapparatur und Fig. 5 die experimentelle Anordnung der
Gerate in der mit 10 cm Blei abgeschirmten Kapelle im Labor OHLA/202.

compres
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lock
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controlled electrical
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Fig. 4: Schematische Darstellung der Auslaugapparatur

\
Fig. 5: Experimentelle Anordnung d:ar Geréte
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Temperatur Zeit Mengen [g]
| [h] FIPF-714 | FIPF-715 | FIPF-718
1. JAuslaugung in demin. Wasser 5111 114 467 .15 | 501.37 | 498.17
lod-Auffanggefass |, 4 M NaOH RT 104 107.22 | 11417 | 11438
lod-Auffanggefass Il 4 M NaOH RT 104 107.07 | 11401 | 114.38
2. | Auswaschen mit demin. Wasser RT 017 49719 | 501.41 | 497.95
3. | Auslaugung in ¥ M HNQ3, 0.1 M HF 5141 104 61528 | 610.50 | 610.82
lod-Auffanggefass |, 4 M NaOH RT 114 111.58 | 114.00 | 114.30
lod-Auffanggefass L 4 M NaOH RT 104 111.58 | 114.08 | 114 21
4. | Auswaschen mit 7 M HNO3, 0.1 M HF RT 017 59674 | 61062 | 61037
5. | Restliche Waschldsung RT 0.1 5856 | 86.31 144 62
" = pie Auslaugzeiten Tr die Filber 2G1-031 FIPF-713 und 2G1-051 FIPF-T18 betrugen 4 h
Tabelle 6: Experimentelle Parameter fiir die Auslaugung von sequentiellen Filtern
y-spekirometrische Analysen
T 1LEAg uasb 1zs| ”4(:5 1:1.'(:5 1:.1'.:~Eu
[Ba] [Ba] [Ba] [Bg] [Bqg] [Bg]
2G1-01Q FIPF-T14
Wasser Auslaugldsungan’! n.d nd. n.d 3.189.10° | 1.158.10° [ 8.184.10°
Saure Auslaugldsungens 1.885.10° n.d. n.d 9958107 | 3847107 n.d.
Restliche Waschltsung 4235107 n.d. n.d 108810 | 3.821.10° n.d.
Filter nach Auslaugung 1.005.10° n.d. n.d 1.080.10° | 3.835.10° | 1.2305.10°
Gesamitaktivitat [Bg] | 2.943.10° n.d. n.d 4.301.10° | 1.58510° | 2.124.10°
Gesamtgewicht [g]| 1.68-10" | n.d. nd. [8.972.10° | 4.88510° | 1.23.10”
2G1-031 FIPF-T15
Vasser Auslauglosungen’) nd nd. 1209 | 1.18510° | 4.454.10™ n.d.
Saure Auslauglsungen® 1.646. 107 n.d. 1215 | 2721.10° | 1.00710" | 1.35510°
Restliche Waschlésung 1.317.10° n.d. n.d 2819.10° | a.882.10° n.d.
Filter nach Auslaugung 8.407.10° n.d. n.d £150.10° | 2.15810° | 6.80710°
Gesamitaktivitat [Bg] | 1.743.10° n.d. 24 24 1.18510° | 4.455.10"™ | 2.04510°
Gesamtgewicht [g| 89310 | n.d.  [3.70610" | 2.473-10" | 1.390.10" | 1.187-10"
2G1-051 FIPF-T18
Wasser Auslauglasungan’) nd n.d. n.d 1.604.10° | 7.605.10° n.d.
Saure Auslauglbsungens 2.484.10° | 3.11010° 2572 1.805.10° | 8.3568.10" n.d.
Restliche Waschlfsung 2.013.10* | 6.758.10° n.d 7.539.10° | 2.955.10° n.d.
Filtar nach Auslavgung 1.76510° | 1.519.10° n.d 1.995.10° | 9.590.10" | 9.243.10°
Gesamitaktivitat [Bgl | 2.681.10° | 3.268.10° 2572 184210° | 7.78810° | 9.243.10°
Gesamtgewicht [g]| 1.527-10" | 8.545-10" | 3.93-10" | 3.426-10" | 2.430-10" | 5.552.10"

n.d. = nicht detektierbar

"' Gesamimenge der wéssrigen Auslaug- und Waschldsungen
3 Gesamimenge der sdurehaltigen Auslaug- und Waschldsungen

Tabelle 7: Resultate der y-spektrometrischen Messungen von Auslauglésungen und Filtern nach der Auslaugung. Zur

Berechnung der Massenbilanz wurden die Resultate aller Messungen aufsummiert und die Mengen der einzelnen

freigesetzten Nuklide berechnet.

Fir y-spektrometrische Messungen (vgl. Abschnitt 3.1.2.1) der Auslauglésungen wurden bestimmte Mengen
der Lésungen in Behalter von 5 und 50 ml abgefiillt. lod wurde mit dem planaren Be-Detektor (EURISYS) in
50 ml Flaschen gemessen. Fir die Kalkulation der Massenbilanz musste die totale Aktivitdt des Filters

(Aktivitat in Auslauglésungen und am Filter) bestimmt und aufsummiert werden.
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In Tabelle 7 sind die Resultate der y-spektrometrischen Messungen zusammengefasst. Die y-spektrometrisch
ermittelte Aktivitat der einzelnen Nuklide wurde auf ein fiir alle Proben gleiches Messdatum berechnet (1. Juni
2002).

Auch hier wurde das fliichtige Casium als die Hauptkomponente bestimmt. Als leicht I6sliches Material findet
man es erwartungsgemass hauptséchlich in der wassrigen Fraktion. lod wurde in vergleichbaren Mengen wie
in Auslauglésungen aus dem Versuch FPT4 gefunden. Auch hier muss mit einem Verlust vom lod wahrend
der Auslaugung und folglich mit einer Unterbestimmung des lods gerechnet werden. Die schwerlGslichen
Nuklide wie Ag, Eu und Sb konnten erst mit starken S&uren aufgeldst werden. Ob diese Auflésung bei der
vorgegebenen Prozedur vollsténdig verlief, ist nicht gesichert.

Probenahme fiir die Charakterisierung von Aerosolen

Vom Filter 2G1-051 FIPF-718 wurden an verschiedenen Orten der Filteroberflache Aerosolproben zur
Charakterisierung mit der Elektronen-Mikrosonde (EPMA) genommen (vgl. Abb. 5). Die EPMA
Untersuchungen werden zur Zeit gerade durchgefiihrt.

Press and roll
in one direction

P C-Tab

¥~ Piece of ceramic
plenum

Fig. 6: Schematische Darstellung der Probenahme von Aerosolen.

PSI-Beitrage zur PHEBUS FP Programmgestaltung und Datenauswertung

Post-Experiment-Analysen der Tests FPT-1 und FPT-2

Am PSI wurden mit Modellrechnungen unter Verwendung der Codes SCDAP/RELAPS, VICTORIA, CONTAIN
und IMPAIR-3 in detaillierten Analysen verschiedene einzelne Aspekte des Tests FPT1 bearbeitet.
Ausserdem wurde fiir gleichzeitige Simulierung aller in Betracht zu ziehenden Phenomena schwerer Storfélle,
beginnend mit der Reaktorkern-Zerstérung, der Spaltproduktfreisetzung und der Wasserstoffbildung bis hin
zum Aerosolverhalten im Containment der MELCOR Code eingesetzt. Der MELCOR Code besitzt das
Potential, alle Aspekte eines Anlagenstérfalls integrierend zu modellieren und entspricht damit am effektivsten
den Anforderungen der Operatoren der Schweizer KKW. Die Berechnung reproduziert erfolgreich das
Transientenverhalten und erfasst nahezu alle sicherheitsrelevanten Phenomena mit ausreichend bis guter
Genauigkeit. Insbesondere die thermische Rickkopplung des Brennstabbiindelverhaltens, der
Wasserstoffbildung, der Gesamtfreisetzung an Edelgasen und filichtigen Spaltprodukten sowie das thermo-
hydraulische und Aerosol-Verhalten sind in guter Ubereinstimmung mit dem Experiment.

Eine erste Analyse des FPT2-Biindel Verhaltens wurde auch mit dem MELCOR Code durchgefiihrt.
Ungeachtet der reduzierten Dampfeinleitung und der Periode des Dampfmangels in diesem Experiment
wurde eine dhnlich gute Ubereinstimmung erreicht.
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Unterstiitzung der Planung des nachsten PHEBUS Tests FPT3

In Unterstiitzung der PHEBUS Projektarbeiten zur Testplanung wurden detaillierte Analysen mit Hilfe des
PHEBUS Codes durchgefiihrt und die Ergebnisse der PHEBUS FP Projektleitung zur Verfligung gestellt. Die
Berechnungsergebnisse zeigen, dass eine ausreichend lange Periode des Dampfmangels und hinlanglich
hohe Biindeltemperaturen entsprechend de Planung erreicht werden kdnnen.

Nationale Zusammenarbeit

Das Projekt wurde stets im engen Kontakt mit allen fir die Sicherheit zustandigen Institutionen in der Schweiz
durchgefiihrt. Die Resultate der Schweizer In-Kind Forschungsprojekte werden in regelmassigen
Konsultationen mit Vertretern der HSK, aller schweizerischen Kernkraftwerke und des PSI vorgestellt und
diskutiert. Das LWV ist ebenfalls mit eigenen Arbeiten direkt an den PSI-Projekten PROTEUS Phase Il und
LISOR/MEGAPIE beteiligt.

Internationale Zusammenarbeit

Die hier beschriebenen Forschungsbeitrdge sind Bestandteile des international unterstiitzten PHEBUS FP
Programms zur Reaktorsicherheit. Das LWV ist im laufenden EU-5 Programm mit eigenen Projekten
CONFIRM [3] und MICROMOX [4] beteiligt. In einer engen Zusammenarbeit mit JNC (Japan) und NRG
(Holland) (Projekt FUJI) [5] werden neue fortgeschrittene Brennstoffe fiir Bestrahlungsversuche entwickelt
und hergestellt, welche zur Verbrennung des Plutoniums und Neptuniums in schnellen Brutreaktoren
verwendet werden sollen.

Untersuchungen zur lodriickhaltung im Sumpf des Containments wahrend eines schweren Reaktorunfalls
waren Gegenstand des im Marz 2003 abzuschliessenden Programms ICHEMM (Bestandteil des 5. EU-
Rahmenprogramms zur Reraktorsicherheit, FIKS-CT1999-00009), einer Zusammenfassung von 7 nationalen
Forschungsprojekten.

Das PSI konzentrierte sich in seinem Forschungsbeitrag auf die Zersetzung der am schwersten
abzutrennenden organischen lodverbindung, dem leichtfliichtigen Methyliodid.

Im Ergebnis des PSI-Beitrags konnten, ausgehend von einer Modellierung der Hydrolyse- und
Radiolyseprozesse, Additives gefunden werden, die zu einer nahezu vollstdndigen lod-Riickhaltung flhren.
Das entstehende nichtfliichtiges lodid wird an das Additiv gebunden, das strahlenbestandig und fiir eine
Langzeitlagerung geeignet ist. Die Anwendung zur Verbesserung der Sicherheitsmassnahmen in einen
Reaktorstorfall werden gegenwartig geprift.

Bewertung 2002 und Ausblick 2003
FPT4-PTA (LWV Task NO. 5)

Das FPT4-PTA Projekt sollte urspriinglich per Ende 2002 abgeschlossen sein. Die erste Lieferung von
Proben hat sich vor allem wegen der Schwierigkeiten beim Transport stark verzégert. Die dann im November
2001 gelieferten Proben wurden beim Lieferanten (ITU) bedauerlicherweise so stark verdiinnt, dass die
Konzentrationen der meisten Elemente unter den Nachweisgrenzen lagen. Es wurde deshalb beschlossen,
einen zweiten Transport mit konzentrierteren Probeldsungen zu organisieren. Die neuen Proben wurden Ende
Mai 2002 geliefert. Leider konnten diesmal nur sehr kleine Probenmengen transportiert werden. Mit der
Projektleitung in Cadarache musste deshalb eine Priorisierung bei der Bestimmung von Nukliden gesetzt
werden.

Generell zeigen die Analysen von Filter-Auslauglésungen das Element Casium als Hauptkomponente der
freigesetzten Nuklide. Auf den sequentiell angeordneten Filtern bei einem Temperaturgradienten zwischen
250 und 450 °C konnten nur ca. 3.2 % (Filter 4A0-031) bzw. 1 % (Filter 4A0-042) der gesamthaft
freigesetzten Mengen leicht fllichtigen Césiums gefunden werden.
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An leicht fllichtigen Spaltprodukten konnten kleine Mengen des Nuklids '?| gefunden werden (2.18-10- g
bzw. 6.94-10°% g). Dabei muss beriicksichtigt werden, dass das lod wahrscheinlich unterbestimmt wurde, da
ein lod-Verlust wahrend der Auslaugung nicht ausgeschlossen werden kann.

Ferner wurden kleine Mengen von Barium (0.024 g) und Antimon (2.2-10-5 g) nachgewiesen.
Massenspektrometrische Isotopen-Analysen zeigten, dass es sich beim Barium und Cé&sium eindeutig um
Spaltprodukte handelt.

Die Freisetzung von schwer fliichtigen Komponenten des Brennstoffes (Actiniden) und der Strukturmaterialien
(Re, W) erscheint klein. Von Komponenten des Brennstoffes konnte nur in geringen Mengen Uran (4.8 104 %
des Bundelinventars) gefunden werden. Die Konzentrationen aller anderen Actiniden lagen unter der
Bestimmungsgrenze.

Infolge diverser Vorkommnisse konnten leider nicht alle experimentellen Arbeiten 2002 abgeschlossen werde.
Die restlichen Nuklide werden Anfang 2003 analysiert. Der Abschlussbericht wird bis spatestens Ende Méarz
2003 erstellt.

FPT2-PTA (LWV Task NO. 6A)

Nachdem alle Filter geliefert wurden, musste in der Kapelle des Labors OHLA/202 hinter der 10 c¢m
Bleiabschirmung eine Apparatur zur Auslaugung von Filtern aufgebaut und inaktiv getestet werden. In der Zeit
zwischen Mai und September 2002 wurden mit allen drei Filtern Auslaugexperimente durchgefiihrt.
Anschliessend wurden die y-spektrometrische Messungen von Auslaug-Lésungen gemacht. Dabei konnten
neben der Hauptkomponente Césium auch kleinere Mengen weiterer Spaltprodukte '1omAg, 125Sb, 129 und
15Eu bestimmt werden. Die massenspektrometrischen Analysen werden nun 2003 ausgefihrt. Der
Abschlussbericht soll bis Juni 2003 erstellt werden. Die Analysen von Sumpflésungen wurden aus dem
Projekt sistiert. Dafiir wurden wir gebeten, die Auslaug-Versuche und Analysen an zwei zusatzlichen Filtern,
die bei AET (UK) analysiert werden sollten, am PSI durchzufiihren. Diese Arbeiten sollen im Rahmen des
FPT2-PTA (LWV) abgewickelt werden. Zur Zeit werden Transportformalitdten abgeklart und ein neues Work
Statement erstellt. Zwei Offerten fir die PIE Untersuchungen von Proben von FPT2 und FPT4 Materialien
wurden der PHEBUS-Projektleitung unterbreitet (EPMA und Abbrand). Der Transport von 5 Proben von
Cadarache zum PSI wurde organisiert. Dieser Transport ist fiir Friihling 2003 vorgesehen.

Internationales Seminar zur Bewertung des PHEBUS FP Programms

Im Juni 2003 findet ein Internationales Technisches Seminar zum PHEBUS FP Programm in Aix-en-Provence
statt. Es wird in der Regel im Abstand von 3 Jahren veranstaltet und steht allen interessierten Institutionen
offen. In 6 Sektionen wird eine Ubersicht iiber die bisherigen Testergebnisse gegeben sowie die
Brennstabbiindel-Degradation, die Spaltproduktfreisetzung und ihr Transportverhalten sowie die lodchemie
behandelt. In Abstimmung mit den entsprechenden internationalen Organisationen werden die Resultate zum
Vergleich der Datenauswertung des Test FPT1 (Internationalen Standard Problem, ISP-46) diskutiert und das
Projekt Phebus-2K vorgestellt. Das PSI ist mit zwei eingeladenen Vortragen zu den Ergebnissen des In-Kind
Beitrags uber die radiolytische Zersetzung des Silberiodids sowie liber die Speziesanalyse des lod vertreten.

Referenzen

1 R. Zeyen: PHEBUS P.F. Information Meeting, JRC/Institute for Energy Petten, March 20, 2002; Collection of
Viewgraphs.

[2] R. Restani, Z. Kopajtic, D. Gavillet; “PHEBUS FPT4-PTA: Electron Probe Micro Analyses of Filter
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[3] CONFIRM, ,,Preparation and Characterisation of Nitrides with Actinides as Candidate for ADS Fuel for
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Division principale de la Sécurité des Installations Nucléaires
Divisione principale della Sicurezza degli Impianti Nucleari

Hauptabteilung fiir die Sicherheit der Kernanlagen
iy
Swiss Federal Nuclear Safety Inspectorate

Datum: 11. Februar 2003
Von: Marianne Ziind

Begutachtung zum Jahresbericht 2002 OECD Halden Reactor Projekt

Einleitung, allgemeine Bemerkungen

Das OECD Halden Reaktor Projekt lauft seit dem Jahr 1958 und ist eines der grossen
Gemeinschaftsprojekte der OECD (Organisation for Economic Co-operation and Development). Mit
rund 100 Teilnehmern aus 20 Landern bildet es ein wichtiges, internationales Forschungsnetzwerk.
Schwerpunkte des Programms sind Experimente zum Verhalten von Brennstoffen und Materialien
unter normalen und transienten Bedingungen sowie Untersuchungen der Leistungsfahigkeit von
Menschen bei der Uberwachung und Steuerung komplexer Systeme. Ende 2002 wurde das 3-
Jahresprogramm 2000 — 2002 erfolgreich abgeschlossen. Das neue Programm fur die Jahre 2003
- 2005 wird plangemass im Fruhjahr 2003 gestartet.

Wurden die Projektziele des Jahres 2002 erreicht?

Die Budgetvorgaben konnten im Jahr 2002 weitgehend eingehalten werden, obwohl fur den
Reaktorbetrieb gréssere Aufwande als geplant erforderlich waren. Da Argentinien aufgrund seiner
schlechten wirtschaftlichen Situation seinen finanzielle Beitrag fur das Berichtsjahr voraussichtlich
nicht leisten kann, muss auf Projektreserven zurtickgegriffen werden.

Insgesamt beschaftigte das Projekt im Jahr 2002 rund 280 Personen. In beiden Projektbereichen
"Fuels and Materials" und "MMS" (Man-Machine-System) war die Personalsituation ausgeglichen
und befriedigend.

Im September 2002 wurde in Storefjell, Norwegen, das Enlarged Halden Program Group Meeting
mit 350 Teilnehmern erfolgreich durchgefuhrt. Die Schweiz war mit 2 Personen vom KKL; 3
Personen vom PSI und 1 Person von der HSK vertreten. Das nachste EHPG-Meeting findet im
Mé&rz 2004 in Lillehammer statt.

[1] Fuels & Materials Research

Der Reaktor hatte im Jahre 2002 eine normale Verfugbarkeit und es waren mehrere Experimente
fur die Untersuchung des Betriebsverhaltens von keramischen Brennstoffen (UO;, MOX, inert
matrix) und Hullrohrmaterialien installiert. Im inert matrix Experiment, fur welches das Paul
Scherrer Institut den Brennstoff produziert hat, wurde eine weitere Leistungserhdhung
durchgefuhrt. Die Untersuchungen des Spannungsrisskorrosionsverhaltens von im Reaktorkern
eingesetzten Strukturmaterialien sollen zur Aufklarung der Fragen zur Lebensdauer von
Kernkomponenten beitragen. Das Reaktorinventar beinhaltete im Berichtsjahr insgesamt 15
Experimente, bei welchen stark vorbestrahlter, re-instrumentierter Brennstoff sowie Materialien mit
hohen Neutronen-Fluenzen aus kommerziellen Leichtwasserreaktoren eingesetzt wurden.
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2] Man-Machine-System Research

Im MMS Bereich liefen die Arbeiten nach Plan. Mit einigen Teilnehmerorganisationen wurden
Zusammenarbeitsprojekte initiiert, z.B. Testinstallationen der Applikation TEMPO fur die
Optimierung der thermischen Leistung im Turbinenkreislauf.

Im Jahr 2002 wurden unter anderem Experimente zu den Auswirkungen unterschiedlicher
Automatisierungsgrade der Prozessausfihrung mit Hilfe von computerisierten Prozeduren auf die
Leistung des Operateurs und sein Situationsverstandnis gestartet. Diese Experimente werden im
Siedewasserreaktorsimulator HAMBO mit Operateuren aus schwedischen Kernkraftwerken als
Testpersonen ausgefuhrt. Mit einer weiteren Untersuchung konnte gezeigt werden, wie die "Virtual
Reality" Technologie genutzt werden kann, um den Abgleich eines Kontrollraumdesigns mit
Human-Factors-Richtlinien zu erreichen.

Wie schatzen Sie die Bedeutung des Projektes ein?

Die Beteiligung am Halden Projekt erlaubt der HSK den Zugriff auf den aktuellsten Stand von
Wissenschaft und Technik in den Bereichen der Brennstoffe, der \Werkstoffe und der menschlichen
Faktoren. Es liegt somit eine international abgesicherte wissenschaftliche Basis vor, aufgrund derer
Kriterien und Richtlinien fur den zukunftigen Einsatz der neuen Brennstoffe und Materialien und fur
verbesserte Sicherheitsbestimmungen abgeleitet werden kénnen.

Durch das Projekt, bzw. durch das Schweizerische Halden Komittee und die beiden Fachgruppen,
erfolgt zudem ein laufender Informationsaustausch und ein wertvoller Knowhow Transfer zwischen
dem Halden Projekt, der HSK, dem PSI und den Betreibern.

Ausblick und Verbesserungsvorschlidge

Neben der Fortfihrung der Langzeitbestrahlungstests sind im Jahr 2003 6 neue Tests oder
Beladungen geplant. Sie umfassen das Experiment IFA-629, den Uberdrucktest IFA-610, zwei
Experimente zum Materialverhalten und den LOCA Test. Es werden vorgéngig zu den
Experimenten Untersuchungen mit frischem Brennstoff durchgefihrt, um Anhaltspunkte zur
Systemdynamik zu erhalten und so mégliche Probleme mit der endgultigen Versuchsanordnung zu
vermeiden.

Im MMS Programm werden Arbeiten in zwei neuen Bereichen gestartet: Organisationsfaktoren und
Wissensmanagement. Zudem werden Simulatorversuche zur Behebung von menschlichen
Fehlleistungen und zu den Auswirkungen des Prozessautomationsgrades durchgefiihrt. Neue,
innovative Displays fir die Datendarstellung fir Operatore werden untersucht. Das Projekt tragt
auch zu den internationalen Entwicklungen auf dem Gebiet der Standards fur das
Kontrollraumdesign bei. Schliesslich wird dem wachsenden Interesse der Mitglieder an den
Anwendungen der "Virtual Reality" Technologie Rechnung getragen: VR wurde als separates
Teilgebiet in das Programm aufgenommen.

Vom 25. bis 29. August 2003 wird in Halden die nachste Sommer School zum Thema “Design and
Evaluation of Human-System Interfaces (HSIs)” stattfinden.

ENEA, ltalien wird in der neuen Programmperiode 2003-2005 nicht mehr als Unterzeichnerland
teilnehmen. Die italienischen Industriepartner bleiben jedoch assoziierte Mitglieder. Die Position
Argentiniens ist weiter unsicher; eine Klarung kann erst nach den Regierungswahlen im April 2003
erfolgen. Der Prozess fur die Aufnahme Bulgariens als assoziiertes Mitglied im Halden Projekt
wurde gestartet.

Im Jahr 2003 agiert Dr. Suk aus Sud-Korea als Chairman des Halden Reactor Project
Management Committee (Dr. Léwenhielm, Schweden ist Vize-Chairman).

Herr Paul Blair, der sich zur Zeit am PSI auf seine Dissertationsarbeit vorbereitet, wird von Februar
2003 bis Januar 2004 als Secondee in Halden tatig sein. Die Bezahlung des 12-monatigen
Engagements wird direkt von Halden tbernommen.
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ZUSAMMENFASSUNG

Das OECD Halden Reactor Project ist eine Zusammenarbeit von 20 La&ndern auf dem Gebiet der Forschung zur
Reaktorsicherheit. Die Schweiz, federfiihrend vertreten durch die HSK, nimmt am laufenden 3-Jahresprogramm (2000
- 2002) teil. Schwerpunkte dieses Programms sind auf der einen Seite Untersuchungen zum Verhalten von
Brennstoffen und Materialien unter normalen und transienten Bedingungen und auf der anderen Seite Untersuchungen
mit dem Ziel, quantitative Kenntnisse bezlglich der Leistungsfahigkeit und der Grenzen von Menschen bei der
Uberwachung und Steuerung komplexer Systeme zu erlangen. Dabei werden als wichtigste Einrichtungen der Halden-
Reaktor und das Halden Man-Machine-Laboratory (HAMMLAB) eingesetzt.

Im Halden-Reaktor waren im Berichtszeitraum mehrere Experimente installiert, in denen keramische Brennstoffe (UOx,
MOX, inert matrix) und Hillrohrmaterialien beziiglich ihres Betriebsverhaltens untersucht werden. Typische
Messgréssen sind Brennstofftemperatur, Spaltgasfreisetzung und Dimensionsanderungen von Brennstoff und Hiillrohr.
Im inert Matrix Experiment, fir das das PSI den Brennstoff produziert hat, wurde eine weitere Leistungserhéhung
durchgefiihrt. Weiterhin werden fir Reaktorstrukturen verwendete rostfreie Stéhle bezlglich Risswachstum unter
Bestrahlung sowie strahlungsinduzierten Veranderungen der Eigenschaften untersucht.

Im Bereich ,Man-Machine Systems Research* wurde das Halden Man-Machine-Laboratory fiir empirische Studien zum
Zusammenspiel von Operateuren und Kontroll- und Uberwachungssystemen benutzt. Dabei werden unter anderem
neue Technologien, neue Présentationsmethoden und das Prinzip der ,human centered automation* beziglich ihrer
Auswirkung auf die Leistungsfahigkeit der Operateure beurteilt. Die gewonnenen Daten werden auch zur Formulierung
von Richtlinien verwendet. Weiterhin wurden mehrere Systeme weiterentwickelt und in Pilotinstallationen im
HAMMLAB verifiziert oder mit Daten aus Kernkraftwerken getestet. Dazu gehéren COPMA (computerised procedure
manual), TEMPO (thermal performance monitoring and optimisation) und PEANO fiir die on-line Kalibrierung von
Messfiihlern.




-181 -

Projektziele

Das OECD Halden Reactor Project ist eine internationale Zusammenarbeit mit dem Ziel, zur sicheren und
wirtschaftlichen Nutzung der Kernenergie beizutragen. Experimentelle Arbeiten und Studien benutzen den
Halden Reaktor (HBWR) und das Halden Mensch-Maschine Laboratorium (HAMMLAB) als wichtigste
Einrichtungen.

Darauf aufbauend umfasst das Programm im Bereich der Untersuchungen zum Brennstoff- und
Materialverhalten experimentelle Aktivitdten zum Verhalten verschiedener Brennstoffe im Normalbetrieb und
bei Transienten mit Schwerpunkt auf Hochabbrand. Bei den Untersuchungen zu Fragen der Lebensdauer von
Kernkomponenten steht das Spannungsrisskorrosionsverhalten von im Reaktorkern eingesetzten
Strukturmaterialien im Vordergrund. Bezliglich dieser Untersuchungsbereiche waren im Jahr 2002 15 zum
Gemeinschaftsprogramm gehérende Experimente im Halden Reaktor installiert. Dabei werden in starkem
Masse vorbestrahlter, re-instrumentierter Brennstoff sowie Materialien mit hohen Neutronen-Fluenzen aus
kommerziellen Leichtwasserreaktoren eingesetzt.

Die Sicherheitsforschung im Programmbereich ,Man-Machine Systems Research® hat zum Ziel, quantitative
Kenntnisse beziiglich der Leistungsfahigkeit und der Grenzen von Menschen bei der Uberwachung und
Steuerung komplexer Systeme zu erlangen. Dazu werden Untersuchungen zum Verhalten von Operateuren in
verschiedenen Situationen durchgefiihrt, wobei auch die Effizienz von rechnergestiitzten Hilfsmitteln und Arten
der Informationsdarstellung beurteilt werden. Die Zuverlassigkeit automatisierter Systeme und
sicherheitskritischer Software wird in diesem Zusammenhang ebenfalls untersucht und auch, wie Operateure
mit dem Ausfall solcher Systeme zurechtkommen (human centered automation). Weiterhin werden Arbeiten
zur Uberwachung und Optimierung des Anlagenbetriebs durchgefiinrt.

Die geplanten Arbeiten sind allgemein im Rahmenprogramme fiir den Zeitraum 2000 — 2002 festgelegt und im
einzelnen im detaillierten Programm fiir das Jahr 2002 /1/ beschrieben.

Durchgefiihrte Arbeiten und erreichte Ergebnisse

Man-Machine-Systems Research

Der Bereich ,Man-Machine Systems Research® und insbesondere die Arbeiten im HAMMLAB umfassen
experimentelle  Untersuchungen des Zusammenspiels zwischen Operateuren und Kontroll- und
Uberwachungssystemen, um den Einfluss von neuer Technologie sowie neuen Uberwachungssystemen,
Darstellungsformaten und Betriebsprozeduren auf die Sicherheit beim Betrieb von Kernkraftwerken zu
erfassen. Unter den wichtigsten Arbeiten im Berichtszeitraum kénnen genannt werden:

o Fertigstellung des Alarmsystems und des Man-Machine Interface (MMI) fir den
Druckwasserreaktorsimulator FRESH, sodass dieser fiir Experimente im Jahr 2003 bereit ist.

o Abschluss des Experiments iber Human-centered Automation (HCA) und einer vorldufigen Analyse
der gewonnenen Daten. Ein Abschlussbericht einschliesslich Richtlinien (guidelines) fir das Design
von MMI und HCA-Systemen ist unter Ausarbeitung.

. Beginn einer Experimentserie mit dem Ziel, die Wirkung unterschiedlicher Automatisierungsgrade der
Prozessausflihrung mit Hilfe von computerisierten Prozeduren auf die Leistung des Operateurs und
sein Situationsverstandnis aufzuzeigen. Diese Experimente werden im Siedewasserreaktorsimulator
HAMBO ausgefiihrt, wobei Operateure aus schwedischen Kernkraftwerken als Testpersonen dienen,
und im Februar 2003 abgeschlossen sein. Als Teilprojekt davon ist COPMA (computerised procedure
manual) durch mehrere neue Funktionen erweitert und eine neue Version dieses Systems freigegeben
worden.

. Ein Experiment wurde durchgefiihrt um zu zeigen, dass VR-Technologie fir den Abgleich eines
Kontrollraumdesigns mit Human-Factors-Richtlinien benutzt werden kann. Dabei verglichen zwolf
Teams ein VR-Modell des Kontrollraums des Haldenreaktors und den wirklichen Kontrollraum mit
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Teilen von NUREG-0700 (50 Richtlinien). Das Experiment hat gezeigt, dass VR-Modelle fiir diesen
Zweck geeignet sind.

In Zusammenarbeit mit EPRI wurde das Signalvalidierungssystem PEANO mit Daten US-
amerikanischer Kernkraftwerke getestet. Die Absicht dabei ist die zukinftige Anwendung von PEANO
flr die on-line Kalibrierung von Sensoren. Die Ergebnisse sind sehr vielversprechend, und die
Entwicklung PEANOs zu einem System, das die US NRC Anforderungen an ein on-line
Kalibrierungssystem erfiillt, wird weitergehen.

Das System TEMPO (thermal performance monitoring and optimisation) wurde weiterentwickelt. Eine
Version fir Druckwasserreaktoren ist fertiggestellt und wurde im Simulator des Kernkraftwerks
Almaraz in Spanien in Zusammenarbeit mit Tecnatom erprobt. Die Version fiir Siedewasserreaktoren,
die im schwedischen Forsmark-3 installiert ist, wurde verbessert. Analytische Redundanz fiihrt zu einer
grésseren Genauigkeit der Messungen und einer besseren thermischen Leistung im Turbinenkreislauf.

Die Arbeiten auf dem Gebiet der Software-Zuverl@ssigkeit wurden weitergefiinrt. Die erste Version des
,Halden Prover®, der die Entwicklung sicherheitskritischer Software nach formalen Kriterien unterstitzt,
ist fertiggestellt. Untersuchungen zur Anwendung von Bayesian Belief Nets (BBNs) bei der
Sicherheitsbeurteilung von Software haben gezeigt, dass dieses Verfahren geeignet ist, qualitative und
quantitative Information (Testergebnisse) (iber Softwaresysteme zu integrieren, um dadurch die
Zuverlassigkeit in einer ganzheitlichen Sicherheitsbewertung zu beurteilen. Diese Methode kann
besonders bei Sicherheitsurteilungen sogenannter commercial-off-the-shelf Systemen (COTS) wichtig
sein.

Nuclear Safety and Reliability

Das Programm im Bereich der Untersuchungen zum Brennstoff- und Materialverhalten umfasste im
Berichtsjahr insgesamt 15 Experimente im Haldenreaktor. Der Reaktor hatte im Jahre 2002 eine normale
Verfligbarkeit, und es konnten mehrere neue Experimente des internationalen Gemeinschaftsprogramms
erstmals geladen werden. Ausserdem wurden fiir eine Reihe von Experimenten die Bestrahlungsbedingungen
geméss dem geplanten Programm variiert. Bei den meisten Experimente werden dabei betriebsrelevante
Grossen wie Brennstofftemperatur, Stabinnendruck, L&ngenanderungen und Risswachstum on-line erfasst
und zur weiteren Auswertung bereitgestellt. Von der Vielzahl der so gewonnenen Ergebnisse sollen genannt
werden:

Weiterflihnrung der kontrollierten Leistungserhéhung von MOX-Brennstoff (Abbrand 64 MWd/kg) bei
gleichzeitiger Messung von  Brennstoffzentraltemperatur und  Stabinnendruck, um die
Spaltgasfreisetzung bei verschiedenen Temperaturen und die Freisetzungskinetik bei konstanter
Leistung zu ermitteln. Dieser Brennstoff wurde vorher im Haldenreaktor bei méssiger Leistung
weiterbestrahlt, um bei einem héheren Abbrand als in kommerziellen LWR standardmassig erreichbar
testen zu konnen. Ziel ist letztendlich, die erforderlichen Betriebsdaten fir die Lizenzierung des
erhéhten Abbrands zu erlangen. Wie schon in bei &hnlichen Experimenten mit MOX-Brennstoff konnte
festgestellt werden, dass Spaltgasfreisetzung bei Erreichen von etwa der gleichen Temperatur beginnt
wie bei UOo-Brennstoff. Weiterhin ist eine verzdgerte Freisetzung zu beobachten, d.h., es miissen erst
durch Leistungserniedrigung Freisetzungspfade gedffnet werden, ehe eine Druckerhdhung registriert
werden kann.

Weiterbestrahlung verschiedener Brennstoffe zur Erzeugung der sogenannten ,Rimstruktur®
(Abbrandziel 100 MWd/kg). Dabei liegt der Brennstoff in Form von Scheiben vor, wobei durch die
Anordnung zwischen Molybd&nscheiben eine gleichméssige Temperatur erreicht wird. Das Experiment
wurde im Jahre 2001 begonnen. Die Analyse von freigesetzten Spaltprodukten (gas flow
measurements) erlaubt Rickschllisse auf den Diffusionskoeffizienten in den verschiedenen
Brennstoffen (UO, mit und ohne Zusétze zur Beeinflussung der Korngrdsse, homogener und
inhomogener MOX-Brennstoff). Ausserdem werden Brennstoffverdichtungs- und -schwelldaten
gewonnen, die wegen der gleichméssigen Temperatur und grossen Auflagefléche wesentlich
eindeutiger sind als vergleichbare Daten von Brennstoff in Tablettenform.
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. Betriebsverhalten von Inertmatrix-Brennstoff. Hier werden die Bestrahlungseigenschaften von
stabilisiertem Zirkoniumoxyd als Tragermaterial fir Plutonium untersucht. Dieser sogenannte
Inertmatrix-Brennstoff (IMF) wurde von PSI hergestellt. Wahrend der Bestrahlung werden die
Brennstofftemperatur, das Dimensionsverhalten sowie der Stabinnendruck (Spaltgasfreisetzung)
gemessen. Im Dezember 2002 wurde das Testelement emeut umplatziert, um durch
Leistungserhéhung den Brennstoff den hohen Anforderungen moderner Beladungsstrategien zu
unterwerfen. Die Instrumentierung arbeitet weiterhin sehr zuverlassig.

. PCMI-Verhalten von Stdben mit hohem Abbrand. Daten zu diesem Themenbereich werden von
mehreren Experimenten gewonnen, die mit Sensoren zur Erfassung der Langenanderung des Hillrohrs
versehen sind. Bei entsprechend hohem Abbrand liegt ein sogenanntes ,bonding” vor, d.h., Hullrohr
und Brennstoff sind durch eine Reaktionsschicht aus Spaltprodukten verbunden. Die Messung der
Langenanderung des Hillrohrs zeigen drei charakteristische Merkmale: ein Bereich freier thermischer
Ausdehnung, den Beginn der Interaktion mit dem Brennstoff ungeféhr am Punkt der zuletzt erreichten
Leistung, und eine langfristige, permanente Langenzunahme, die dem Schwellen des Brennstoffs folgt.
Wahrend die ersten beiden Merkmale, trotz des Bondings, dem von Brennstoff mit niedrigem und
mittlerem Abbrand gleichen, ist das letzte Merkmal nur typisch fir Hochabbrand.

o Untersuchungen zur Riickwirkung von hohem Stabinnendruck auf die Temperaturen im Brennstoff (,rod

overpressure / clad lift-off*). Ziel dieser Experimentserie ist der Aufbau einer Datenbasis zur
Verifizierung von Brennstabmodellen und zum Nachweis des Einhaltens von Genehmigungskriterien zu
diesem Problemkreis. Im Experiment aus dieser Serie mit MOX-Brennstoff (Abbrand 62 MWd/kg)
zeigte sich, dass ein etwas héherer Stabinnendruck als im friiher untersuchten UO,-Stab, erreicht
werden kann, ehe eine Riickwirkung auf das Temperaturverhalten beobachtet werden kann. Fir die
letztere Brennstoffart konnte ein Druck von 130 bar tber dem Systemdruck toleriert werden.
Zusétzlich zu den Temperaturmessungen werden in dieser Experimentserie auch die Verlangerung des
Hallrohrs  (PCMI) und der hydraulische Durchmesser gemessen. Ausserdem werden Power-
Temperature-Elongation Noise-Messungen durchgefiihrt, die insgesamt ein komplexes Bild des
Brennstoffverhaltens liefern.

. Untersuchungen zum Risswachstum in rostfreien Stahlen mit hohen Fluenzen. Diese Art von
Experiment wurde normalerweise unter Siedewasserbedingungen durchgefiihrt, wobei die Proben in
der Form von ,compact tension specimen® mit variablen Kraften (Spannungsintensitat) beaufschlagt
werden kénnen. Zur Zeit wird mit IFA-657 auch eine entsprechende Studie unter
Druckwasserreaktorbedingungen  durchgefihrt.  Wie in  friiheren  Experimenten  unter
Siedewasserreaktorbedingungen hat sich auch in IFA-657 gezeigt, dass reduzierende Bedingungen
das Risswachstum nur bis zu mittleren Fluenzen verhindern oder vermindern. Bei hohen Fluenzen, wie
bei den Materialien in diesem Experiment vorhanden (10 bis 35 dpa, displacements per atom), verlieren
reduzierende Bedingungen ihren positiven Einfluss. Von besonderem Wert sind Daten bei niedriger
Spannungsintensitét (Risswachstum gegen Null). Bei einer Spannungsintensitat von 6 MPa m* wurden
in diesem Experiment Risswachstumsraten von 3 - 7 x10-8 mm/s gemessen (1 - 2 mm/Jahr).

Die Ergebnisse aus dem Programm des Halden Reactor Project sind im Einzelnen in den halbjahrlichen
Statusreporten /2, 3/ beschrieben.

Nationale Zusammenarbeit

Human Reliability Assessment (HRA) bekommt erhdhte Bedeutung in zukiinftigen Experimenten im
HAMMLAB, wobei man bestrebt sein wird, Daten zur Untermauerung von HRA-Modellen zu erhalten. Im Jahr
2002 veranstaltete das Halden-Projekt ein Seminar mit HRA-Spezialisten, um Empfehlungen bezlglich der
Prioritierung zukUlnftiger Forschungsprogramme in Halden auf dem HRA-Gebiet zu erhalten. Dazu war Dr.
Vinh Dang, PSI, als ,key-note speaker” eingeladen. Das Haldenprojekt plant einen Informationsaustausch mit
PSI und HSK wahrend der weiteren Forschung auf dem Gebiet HRA.
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Auch im nuklearen Bereich ist die Zusammenarbeit des Halden Reactor Projects mit dem Paul Scherrer
Institut zu erwahnen. Diese erstreckt sich nicht nur auf die besondere Betreuung und Auswertung des Inert
Matrix Experiments, sondern umfasst auch unterstiitzende Rechnungen zur Planung zukinftiger Experimente.
So ist vom PSI eine Vorausberechnung des geplanten LOCA-Experiments durchgefiihrt worden. Die
Rechnungen geben Anhaltspunkte fiir die zu erwartenden Aufheizraten und Temperaturverhéltnisse. Weiterhin
besteht eine gute Zusammenarbeit mit Schweizer Kernkraftwerken beziiglich der Bereitstellung und dem
Transport von vorbestrahltem Brennstoff fir das LOCA-Experiment.

Internationale Zusammenarbeit

Das Halden Reactor Project ist selbst eine internationale Zusammenarbeit, an der 20 Nationen mit etwa 100
Organisationen teilnehmen. Dazu gehdren Aufsichtsbehérden, Betreiber, Brennstoffhersteller und
Forschungseinrichtungen.

Bewertung 2002 und Ausblick 2003

Der im Programm /1/ definierte Arbeitsumfang fiir 2002 ist weitgehend abgearbeitet worden. Der Halden-
Reaktor hatte im Jahre 2002 eine normale Verfligbarkeit, sodass die Bestrahlungsvorhaben im wesentlichen
wie geplant fortgefthrt werden konnten.

Die wesentlichen Ergebnisse fiir den Zeitraum 2000 — 2002, fir den die internationale Vereinbarung zur
Durchfiihrung des Halden Reactor Projects gilt, wurden in einer eigenen Konferenz im September 2002
vorgetragen. Ein neues 3-Jahres-Programm fiir den Zeitraum 2003-2005 ist formuliert, und die Einzelheiten fiir
2003 sind entsprechend in /4/ definiert.

Referenzen

1] Halden Reactor Project Program Proposal 2002, HP-1005
2] Status Report January - June 2002, HP-1120

[3] Status Report July - December 2021, HP-1130

[4] Halden Reactor Project Program Proposal 2003, HP-1119
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Division principale de la Sécurité des Installations Nucléaires
Divisione principale della Sicurezza degli Impianti Nucleari

Hauptabteilung fiir die Sicherheit der Kernanlagen
iy
Swiss Federal Nuclear Safety Inspectorate

Datum: 14. Februar 2003
Von: Dr.-Ing. Brigitte Faust

Begutachtung zum Jahresbericht 2002 Co-operative Research Activities
US-NRC & HSK

Einleitung, allgemeine Bemerkungen

Seit einigen Jahren beteiligt sich die Schweiz im Rahmen eines Abkommens mit der
amerikanischen Sicherheitsbehdrde an wichtigen Projekten zur schweren Unfallforschung. Durch
detaillierte Analysen schwerer Unfélle lasst sich ein breites Wissen erarbeiten, welches die
Minderung der Unfallfolgen ermdéglicht. Folgende Forschungsvorhaben werden weitergefihrt:

- COOPRA (Cooperative Probabilistic Risk Assessment Research): Zusammenarbeit und
Austausch von  Forschungsergebnissen auf dem Gebiet der Probabilistischen
Sicherheitsanalyse.

- CSARP (Cooperative Severe Accident Research Programme): analytische und experimentelle
Untersuchungen des Anlageverhaltens bei schweren Unfallen (Wechselwirkung zwischen
Kernschmelze, Wasser und Reaktorbehélter sowie zwischen Baustrukturen); Verbesserung
des Codes MELCOR zum Modellieren der Schmelze selber und der sie umgebenden
Betonstruktur.

- Aging Research: Untersuchung zur Materialalterung sowie deren Auswirkung

Wurden die Projektziele des Jahres 2002 erreicht?
COOPRA — Probabilistic Risk Assessment Research

Durch die Zusammenarbeit internationaler Gruppen werden PRA/PSA Informationen ausgetauscht,
wodurch die Entwicklung und Anwendung der PRA/PSA Software Werkzeuge erleichtert wird.

Momentan bestehen vier COOPRA — Arbeitsgruppen: 1) Risiken bei Teillast und Stillstand , 2)
Feuerschdden an  elektrischen  Kabeln und  Stromkreisen, 3) Risikoinformierte
Entscheidungsfindung (RIDeM) und 4) Einfluss von organisatorischen Faktoren auf das Risiko. Im
Ubrigen arbeiten zwei Gruppen auf den Gebieten "Alterung von Kabeln" und
"Unsicherheitsanalyse".

Im Jahre 2002 fanden mehrere technische Meetings statt. Die Berichte der Arbeitsgruppen kénnen
von den Mitgliedern jeweils auf der COOPRA Homepage eingesehen werden. Die Arbeitsgruppe
RIDeM wies auf Forschungsbedarf zur Variabilitét und Unsicherheit von PSA Studien unter
Anwendung von Datenbanken fur Risikoinformierte Entscheidungsfindung hin. Der
Lenkungsausschuss hat im Oktober 2002 empfohlen, die Gruppe 4 ("organisatorische Faktoren auf
das Risiko") mit "Special Interest Group" =zu bezeichnen. Im U0brigen schlagt der
Lenkungsausschuss vor, eine eigene Internetseite einzurichten, welche es COOPRA Mitlgiedern
ermoglicht, Informationen zu von ihnen gewtinschten Themen auszutauschen.
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CSARP — Severe Accident Research

Im jahrlichen CSARP Technical Review Meeting (6. — 8. Mai 2002) mit Uber 60 Teilnehmern
wurden die kunftigen Prioritaten in der schweren Unfallforschung diskutiert. Vorgestellt wurde das
OECD-LHF Projekt (Lower Head Failure) des Sandia National Laboratory zur experimentellen
Untersuchung von Ort, Ausmass und Zeit eines Kriechbruchversagens der unteren Kalotte des
Reaktordruckbehalters unter hoher thermo-mechanischer Belastung. OECD-MASCA (Projekt des
Russischen Forschungszentrums Kurchatov) untersucht das Verhalten des Reaktordruckbehélters
bei schweren Storfallen, wie sie z.B. bei thermischer Belastung aufgrund von chemischen
Reaktionen oder Spaltprodukten in der Schmelze auftreten. OECD-MCCI (Projekt am Argonne
National Laboratory) befasst sich mit Kidhimechanismen zur Beherrschung der
Schmelzausbreitung im Behélter sowie ihrer Interaktion mit der Behalterwand aus Beton. OECD
SERENA (Projekt des franzésischen Commissariat a I'Energie Atomique, CEA) untersucht die
Wechselwirkungen zwischen Brennstoff und Kuhlflussigkeit. Phébus (Versuchsreaktor im
Grossmassstab in Cadarache, Frankreich) dient der Untersuchung des Kernverhaltens und der
Freisetzung von Spaltprodukten wahrend Unfallen. ARTIST erprobt das Verhalten von Aerosolen
bzw. Jodverbindungen bei der Dampferzeugung sowie Ruckhaltemdglichkeiten,.

Beim MELCOR Meeting (9-10. Mai 2002) wurde die breite Anwendungspalette des Computer
Codes MELCOR zum Modellieren der Kernschmelze selber und der sie umgebenden
Betonstruktur aufgezeigt. Durch diese Kopplung ermdglicht er nicht nur eine wirklichkeitsnahe
Darstellung der tatsachlichen Verhéltnisse, sondern auch eine zuverlassige Analyse und
Beurteilung der Wahrscheinlichkeit fir schwere Unfélle. Unsicherheiten und qualitative Aussagen
werden explizit berucksichtigt.

Aging Research

Im Jahre 2002 konzentrierten sich die Experimente auf die durch Materialermidung ausgeléste
Rissbildung in Stahlkomponenten von Siedewasserreaktoren. Es hat sich gezeigt, dass die
Lebensdauer von Stahl nicht nur von Belastungsraten, Temperatur und Wasserchemie abhéngt,
sondern auch von seinem Materialgefuge (unlegiert, niedriglegiert, gehartet und austenitisch). Die
bereits im Jahre 2001 begonnenen Versuche zur Rissbildung an Stahlen infolge Bestrahlung mit
hohen Fluenzen wurden abgeschlossen. Sie zeigten, dass neben der Materialchemie auch die
Strahlendosis einen erheblichen Einfluss auf die Schadensanfalligkeit von Stahl hat. Zum ersten
Mal wurden Versuche zur Bildung und Ausbreitung von Rissen bei Edelstahl unter dem Einfluss
des Kuhlwassers hohen und niedrigen Sauerstoffgehalts durchgefihrt.

Auch im Jahre 2002 beteiligte sich das Unterprojekt "Materials Reliability Project" an einem
Bestrahlungstest im russischen BOR-60 Druckwasserreaktor. Die Proben aus diesem Reaktor
werden wieder viel héhere Fluenzen erreichen als dies in den Halden Bestrahlungsexperimenten
mdglich ist. Die 10-dpa Bestrahlungsversuche wurden im Dezember 2003 beendet, die Proben fir
die 5 dpa und Ubrige Dosen werden im Jahre 2003 geliefert.

Gegen Ende des Jahres 2002 wurde auf das Vorkommnis am Druckwasserreaktor in Davis-Besse
(Ohio, USA), bei dem Borsaure-Korrosionsschéden festgestellt wurden, reagiert. Es war Borsaure
aus leckgeschlagenen Vorratsbehaltern auf den Stahimantel gelangt. Ein neues Programm wurde
initiiert, welches die Schadigungsmechanismen von sicherheitsrelevanten Reaktorkomponenten
aufgrund von konzentrierten Bors&urelésungen untersuchen soll. Uber die Ergebnisse der vier
Teilprogramme wird wahrend der Jahre 2003 und 2004 berichtet:

- Bildung and Ausbreitungsgeschwindigkeit von Rissen bei von Davis-Besse entnommenen
Untersuchungsproben aus Stahlrohren bzw. Schweissnahten der Legierungen 600 and 182

- Modellentwicklung zur Ermittlung der Rissausbreitungsgeschwindigkeit und Inspektions-
haufigkeit
- Korrosion von Stahlkomponenten in Reaktoren aufgrund von konzentrierten Borsaurelésungen

- Messung des elektrochemischen Potentials (Korrosionspotential) der Legierungen 600, 182
und A533B in konzentrierten Borsaurelésungen.
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Wie schatzen Sie die Bedeutung des Projektes ein?
Die Beteiligung an diesem US-NRC Programm ist fir die HSK von grosser Bedeutung:
COOPRA ermdglicht eine Weiterentwicklung von, fur internationale PSA Standards.

CSARP untersucht verschiedene Unfallszenarien auf analytischem und experimentellen Wege,
wodurch Méglichkeiten aufgezeigt werden, wie Unfallfolgen vermindert werden kénnen.

Die HSK profitiert direkt von der Weiterentwicklung des MELCOR Codes und verfugt jederzeit Uber
die neueste Version dieses Codes.

Die Resultate des Programm "Aging Research" kann im Rahmen der Verbesserung von
Sicherheitsvorschriften fur schweizerische Kernanlagen genutzt werden.

Im Rahmen der Zusammenarbeitsvereinbarung zwischen der HSK und der US-NRC werden auch
weitere wichtige Informationen ausgetauscht, wie zum Beispiel der Umgang mit dem Zusatzrisiko
"Flugzeugabsturz"

Ausblick und Verbesserungsvorschlidge

Die Zusammenarbeit in allen Unterprogrammen wird weitergefuhrt. Ein internationales Workshop
zum Thema "The Effects of Deregulation on Safety" ist im Jahr 2003 vorgesehen.
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SEVERE ACCIDENT RESEARCH
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Adresse US Nuclear Regulatory Commission, Washington D.C. 20555-0001, USA
Telefon, E-mail, Internetadresse ajs2@nrc.gov

BFE Projekt-/Vertrag-Nummer
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SUMMARY

The United States Nuclear Regulatory Commission (US-NRC) and the Swiss Federal Office of Energy have
concluded an agreement under which they cooperate in the research areas of severe accidents, through the
Cooperative Severe Accident Research Program (CSARP), probabilistic risk assessment, through its Cooperative
Risk Assessment Program (COOPRA), deregulation and aging research programs. This report summarizes the
achievements of the year 2002:

Aging Research: The experimental effort in 2002 was focused on the mechanism of fatigue crack initiation in carbon
and low-alloy steels, and wrought and cast austenitic steels containing surface defects representative of normal
processing. Slow strain rate tests on high-fluence SSs from Halden Phase-| irradiation were continued (from 2001)
and concluded. Crack growth rate testing of irradiated stainless steels began during 2002. Degradation of Reactor
Pressure Vessel Boundary Components in Concentrated Boric Acid Solutions is a new program, initiated late in
2002 to address issues raised by the Davis-Besse corrosion event, together with a long history of similar events of
lesser proportions throughout the world.

Severe Accident Research (CSARP): The annual CSARP Technical Review covered two major themes: progress in
phenomenological research and experiments, and progress in code development, assessment, and applications.
The meeting highlighted the OECD-sponsored severe accident phenomenological research. Progress in severe
accident code development and assessment was reported at the meeting. Status of MELCOR code consolidation
activities, and applications of MELCOR to plant analysis and dry cask storage were presented. The meeting was
followed by a MELCOR Code Users Workshop which highlighted the modeling features of MELCOR.

Deregulation Research: A workshop on the effects of Deregulation on safety is planned in conjunction with HSK.

Probabilistic Risk Assessment Research (COOPRA): Currently under COOPRA are the following four working
groups: 1) Low Power and Shutdown Risk, 2) Fire-Induced Damage to Electrical Cables and Circuits, 3) Risk-
Informed Decision Making RIDeM, and 4) Organizational Influences on Risk. In 2002, several technical reports were
were posted on the COOPRA web site, which continues to be a very valuable source for PRA/PSA information.
Also, several technical meetings were held in 2002..
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Durchgefiihrte Arbeiten und erreichte Ergebnisse

COOPERATIVE PROBABILISTIC RISK ASSESSMENT (COOPRA) RESEARCH

During 2002, COOPRA continued to be used as a forum for collaboration between international organizations
to improve the sharing of PRA/PSA information and to facilitate the efficient development and use of
PRA/PSA tools. Currently under COOPRA are the following four working groups:

1) Low Power and Shutdown Risk,

2) Fire-Induced Damage to Electrical Cables and Circuits,
3) Risk-Informed Decision Making, and

4) Organizational Influences on Risk.

Under COOPRA there are also two special interest groups:
1) Cable Aging, and 2) Uncertainty Analysis.
Also, in 2002, several upgrades were made to the COOPRA web site.

Several technical meetings were held in 2002. Technical reports were posted in the COOPRA web site and
made available to the COOPRA members. One such meeting took place in the USA in October 2002, for the
working group on Low Power and Shutdown Risk. The group’s status report of each country's activities in the
area of Low Power and Shutdown Risk was posted on the web site.

Another such meeting was held in the United Kingdom in May 2002 for the working group on Risk-Informed
Decision Making (RIDeM). Several reports from this meeting were posted on the COOPRA web site for the
RIDeM working group which address research needs, database of risk informed decisions and sources of
variability and uncertainty in nuclear reactor PSAs. One meeting was held on August 2002, for the working
group of Fire-Induced Damage to Electrical Cables and Circuits. The meeting was held in USA. This working
group completed a white paper which has also been posted in the web site. Among other items, the white
paper contains definitions of the main issues, milestones, and description of future activities.

In the COOPRA Steering Committee meeting held in Washington DC, in October 2002, it was suggested that
the working group of Organizational Influences on Risk might be changed to a Special Interest Group. Any
countries having interest in this working group were encouraged to use the COOPRA web site to share their
ideas.

In the COOPRA Steering Committee meeting it was also agreed that a general discussion page would be
added to the COOPRA web site to enhance the sharing of information on any topics that the COOPRA
members have interest to exchange information.

SEVERE ACCIDENT RESEARCH (CSARP)

The annual Cooperative Severe Accident Research Program (CSARP) Technical Review meeting was held
on May 6-8, 2002, at Albuquerque, New Mexico. The meeting was attended by 60 participants from 15
CSARP Member countries and from the National Laboratories, Universities, and the USNRC. The technical
sessions covered two major themes: progress in phenomenological research and experiments, and progress
in code development, assessment, and applications. This year the CSARP meeting highlighted the OECD-
sponsored severe accident phenomenological research. In particular, presentations were given on the OECD
Lower Head Failure (OLHF) Project at the Sandia National Laboratories, the OECD MCCI Project on ex-
vessel debris coolability at the Argonne National Laboratory, the OECD MASCA Project on material
interactions in the lower head at the Russian Research Center, and the OECD SERENA Project on fuel-
coolant interactions at the Commissariat Energie Atomic (CEA) in France. Melt coolability and melt-structure-
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coolant interactions were previously identified as outstanding severe accident issues for current generation
reactors where ongoing research would be needed to address remaining uncertainties. The above OECD-
sponsored programs were launched to meet the need. Other phenomenological research presented at the
meeting includes the EC-sponsored programs, the PHEBUS program in France, the QUENCH program in
Germany, FCI programs in Germany and Korea, lower head failure program in Sweden, and fission product
research in France.

As in previous years, progress in severe accident code development and assessment was reported at the
meeting. Presentations on code development focused on integral codes MELCOR (U.S.), ASTEC
(France/Germany), and SAMPSON (Japan). Status of MELCOR code consolidation activities was presented
as were applications of MELCOR to plant analysis and dry cask storage. The CSARP participants expressed
their views that severe accident research in the future needs to address advanced reactor issues as well. The
participants also expressed a strong desire to continue the annual meeting in its current form.

The CSARP meeting this year was followed by a MELCOR Code Assessment Program (MCAP) Meeting from
May 9 - 10, 2002, and by a MELCOR Users Workshop, both attended by many of the CSARP participants.
The MCAP meeting presented an opportunity to discuss a wider range of MELCOR applications, while the
workshop highlighted the modeling features of MELCOR.

DEREGULATION RESEARCH

Mr. Chakraboryt (HSK) indicated that he would be willing to sponsor a workshop in Europe on ,The Effects of
Deregulation on Safety” in order to solicit input and views from the European community. We are currently
pursuing this activity with HSK.

AGING RESEARCH
Environmentally Assisted Cracking in Light Water Reactors (2002 status)

Task 1: Environmental Effects on Fatigue Crack Initiation.

The experimental effort in 2002 was focused on the mechanism of fatigue crack initiation in carbon and low-
alloy steels, and wrought and cast austenitic steels containing surface defects representative of normal
processing (grinding, machining, etc.). For austenitic stainless steels (SSs), the fatigue life of roughened
specimens is a factor of ~3 lower than that of the smooth specimens in both air and low-Dissolved Oxygen
(DO) water. In high-DO water, fatigue lives are comparable for smooth and roughened specimens. For carbon
and low-alloy steels, the fatigue life of roughened specimens is lower than that of smooth specimens in air but
is the same in high-DO water. In low-DO water, the fatigue life of the roughened specimens is slightly lower
than that of smooth specimens. Because environmental effects on carbon and low-alloy steels are moderate
in low-DO water, surface roughness is expected to influence fatigue life.

Task 2: Evaluation of the Causes and Mechanisms of IASCC in BWRs.

Slow strain rate tests on high-fluence SSs from Halden Phase- irradiation were continued (from 2001) and
concluded. These tests determined the effects of material chemistry and irradiation level on the susceptibility
of SSs to IASCC. The data show that Types 304L and 316L steels tested in highly-oxygenated water (8ppm
DO) can be susceptible even at very low S levels. However, heats of Types 304 and 316SS were resistant in
the same environment. These data suggest that the deleterious effect of sulfur is more pronounced in the low-
C types 304L or 316L than in the high-C counterparts.

Crack growth rate testing of irradiated stainless steels began during 2002. Two tests were completed, with the
results commensurate with the BWRVIP-99 disposition line. These tests are conducted alternately in low-
dissolved-oxygen and high-dissolved-oxygen simulated reactor coolant, and meet objectives of both Tasks 2
and 3.
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Task 3: Evaluation of Causes and Mechanisms of IASCC of Austenitic SS in PWRs.

The primary activity during 2002 continues to be participation with the materials reliability project (MRP), and
with the Cooperative IASCC Research (CIR) group in an irradiation in the BOR-60 reactor in Russia. The
specimens in the BOR-60 reactor will reach much higher fluences than are achievable in Halden irradiations.
At the ultimate, these irradiations will approximate end-of-life conditions for PWR core structural materials.
The 10-dpa irradiation completed in December, and the 5 dpa and 10 dpa specimens will be shipped and
received in 2003.

Task 4: Cracking of Nickel Alloys and Weldment

Crack growth tests were carried out in 2002 on 1-T fracture toughness (CT) specimens of Alloy 600 in the mill
annealing (MA) and MA plus 30% cold weld (CW) conditions in high-DO (BWR) and low-DO (PWR like)
environments. The rise times in the cyclic CGR tests ranged from 30-3000 s. The test facility received a
substantial upgrade in 2002 in order to improve the sensitivity of the crack extension monitoring
instrumentation. This is necessary as the test program objectives begin to include less susceptible materials,
for which the instrumentation must be comparably more sensitive. The ICG-EAC round robin testing of nickel
alloys and weld metals was deferred into 2003 because specimens could not be prepared as early as
originally anticipated.

Degradation of Reactor Pressure Vessel Boundary Components in Concentrated Boric Acid Solutions:

This is a new program, initiated late in 2002 to address issues raised by the Davis-Besse corrosion event,
together with a long history of similar events of lesser proportions throughout the world. The corrosion at
Beznau in 1970 is a good, early, but modest example of boric acid corrosion of a pressure vessel head.
There are four experimental tasks in this program, and results will be reported to HSK as they become
available during 2003 and 2004.

Task 1. Crack Initiation and Growth Rates of Alloys 600 and 182 Removed from Davis-Besse Nozzles and
J-weld

Task 2:  Development of an Integrated Crack Growth Rate and Inspection Frequency Determination Model
Task 3:  Corrosion of Reactor Steels in Concentrated Boric Acid Solutions

Task 4:  Measurement of Electrochemical Potential (Corrosion Potential) of Alloy 600, Alloy 182 and A533B
in Concentrated Boric Acid Solutions.
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Division principale de la Sécurité des Installations Nucléaires
Divisione principale della Sicurezza degli Impianti Nucleari

Hauptabteilung fiir die Sicherheit der Kernanlagen
iy
Swiss Federal Nuclear Safety Inspectorate

Datum: 27. Januar 2003
Von: Dr. Claude Maeder

Begutachtung zum Projektverlauf 2002 OECD CABRI-Wasserloop
Project

Einleitung, allgemeine Bemerkungen

Im CABRI-Waterloop-Projekt der OECD/NEA werden durch das IRSN am Forschungsreaktor
CABRI in Cadarache, Frankreich Versuche zum Verhalten von Brennstdben bei
Reaktivitatsstorfallen (Reactivity Initiated Accidents, RIA) durchgefiihrt. Dazu wird der bisher mit
Natrium gekuhlte Testloop auf Wasserkiihlung umgeéndert, so dass die Versuchsandordnung den
in Leichtwasserreaktoren vorhandenen Bedingungen besser entspricht.

Im Rahmen des CABRI International Programme (CIP), an dem USA, Frankreich, Deutschland,
England, Spanien, Finnland, Schweden und die Schweiz beteiligt sind, werden 12 Experimente an
hochabgebrannten Brennstdben mit fortschrittichen Brennstoff- und Hullrohrmaterialien
durchgefuhrt. Zur Beratung des IRSN und zur Festlegung der Versuchsrandbedingungen wurden
eine Technical Advisory Group und ein Steering Committtee eingesetzt, welche zwei Mal pro Jahr
zusammenkommen und in welchen die Schweiz Uber die HSK vertreten ist.

Welche Projektziele wurden im Jahre 2002 erreicht?

Im Oktober und im November 2002 wurden die zwei Referenzversuche der Testserie CIPO mit
Brennstdben mit einem Brennstoffabbrand von rund 75 MWd/kgU und Zirkon-Niob-
Hullrohrmaterialien im bisherigen, natriumgekihlten Testloop durchgefiihrt. Nach dem Umbau des
CABRI-Reaktors werden diese Versuche mit identischen Brennstdben als Testserie CIP1
wiederholt.

Das IRSN hat die Auftrage an die am Umbau beteiligten Firmen erteilt. Der Beginn der Versuche
im CABRI-Wasserloop ist fur April 2006 geplant. Als erster Versuch ist ein Qualifikationsversuch
CIPQ vorgesehen, dessen Testziele festgelegt wurden (Test der Vesuchsanlage, Qualifikation der
Instrumentierung und Untersuchung besonderer thermohydraulischer Phanomene im Wasserloop).

Als weitere Testserien sind die Hochabbrandtests CIP2, ein RIA-Phanomene-Test CIP3, MOX-
Tests CIP4 und die Ergéanzungstests CIP5 (mit BWR-Uran-, BWR-MOX- oder VVER-Brennstaben)
vorgesehen. Zur Auswahl der Brennstabe fur diese Tests wurde ein Satz von Kriterien erstellt,
welche den Brennstoffabbrand, Hullrohr- und Brennstoffeingenschaften, die Beanspruchung des
Brennstabes im bisherigen Betrieb, die Bereitstellung der Daten und die Verfugbarkeit der
Brennstabe umfassen.

Daten von Brennstében, die als Kandidaten fur einen der RIA-Tests in Frage kommen, wurden zu-
sammengestellt. Alle schweizerischen Kernkraftwerke haben Teststabe angeboten, welche je nach
Eignung bei den Tests CIP2 bis CIP5 verwendet werden kénnten.
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Wie schatzen Sie die Bedeutung des Projektes ein?

Neben Forschungsanlagen in Japan (NSRR-Reaktor) und Russland ist der CABRI-Reaktor
weltweit die einzige Anlage, an der das Brennstoffvehalten bei schnellen Reaktivitatsstorfallen in
Leichtwasserreaktoren (Steuerstabauswurf im DWR und Steurstabfall im SWR) realistisch simuliert
werden kann. Die Ergebnisse werden es erlauben die Stérfallphdnomene genauer zu modellieren
und die festgelegten Nachweisziele fur Hochabbrandbrennstoff und fortgeschrittene
Hullrohrmaterialien zu verifizieren und nétigenfalls zu verbessern. Das Projekt wird durch das IRSN
bisher effizient durchgefuhrt und durch die beteiligten Lander eingehend tberwacht.

Ausblick und Verbesserungsvorschlage

Die bis zum Beginn der Versuche im Wasserloop zur Verfugung stehende Zeit von drei Jahren
muss nun genutzt werden, um die Versuchsrandbedingungen und die zu verwendenden
Testbrennstabe endgliltig festzulegen. Die Testbrennstébe sind zu charakterisieren, die benétigten
Versuchsdaten zusammenzustellen und der erwartete Versuchsablauf im Voraus zu berechnen.
Von besonderem Interesse wéaren Versuche mit Brennstaben, die sowohl im CABRI- als auch im
NSRR-Reaktor in Japan untersucht werden. Eine solche Méglichkeit besteht fur einzelne der
vorgeschlagenen schweizerischen Brennstabe.
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Division principale de la Sécurité des Installations Nucléaires
Divisione principale della Sicurezza degli Impianti Nucleari

Hauptabteilung fiir die Sicherheit der Kernanlagen
iy
Swiss Federal Nuclear Safety Inspectorate

Datum: 29. Januar 2003
Von: Patrick Meyer

Begutachtung zum Projektverlauf 2002 OECD-FIRE

Einleitung, allgemeine Bemerkungen

Das Ziel des "OECD Fire Incident Record Exchange" (OECD-FIRE) Projektes ist die Sammlung
und die Analyse von Daten zu Brandereignissen in Kernkraftwerken der OECD-Mitgliederstaaten.
Damit sollen sowohl die pha&nomenologische wie auch die statistische Basis fur die
Brandgefahrdungsanalysen der werkspezifischen PSA-Studien verbessert werden.

Im OECD-FIRE Projekt beteiligen sich verschiedene Mitgliederstaaten mit ihren Experten auf dem
Gebiet der Brand-PSA, darunter Tschechien, Finnland, Frankreich, Deutschland, Japan,
Schweden, USA und die Schweiz. Spanien, Kanada und England erwé&gen ihrerseits eine
Teilnahme. Die Datenbank steht nur denjenigen Staaten zur Verfugung, die auch Daten
beisteuern.

Wurden die Projektziele des Jahres 2002 erreicht?

Das organisatorische Ziel fur 2002, die Verpflichtung einer ausreichenden Zahl von
Mitgliederstaaten fur die Teilnahme am Projekt, wurde erreicht. Auch das technische Projektziel fur
das Jahr 2002, die Erstellung eines Leitfadens fur die systematische Datenerfassung zu
Brandereignissen ("coding guideline") wurde weitgehend erreicht.

Wie schéatzen Sie die Bedeutung des Projektes ein?

In der Schweiz unterhalten alle vier Kernkraftwerke werkspezifische Brand-PSA Studien. Diese
Studien mussen auf eine ausreichende Datenbasis gestutzt sein. Da Brandereignisse in
Kernkraftwerken sehr selten sind, ist ein Zusammenschluss auf internationaler Basis zwingend
notwendig.

Ausblick und Verbesserungsvorschlidge

Im Jahre 2003 mussen die Verantwortlichkeiten fur die und Erfassung von Brandereignissen in den
Schweizer KKW zwischen der HSK und den Betreibern geklart werden. Bis zum nachsten Treffen
der Projektgruppe im Herbst 2003 sollen erste Brandereignisse aus der Zeit zwischen 2000 und
2002 in die Datenbank aufgenommen werden.
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Division principale de la Sécurité des Installations Nucléaires
Divisione principale della Sicurezza degli Impianti Nucleari

Hauptabteilung fiir die Sicherheit der Kernanlagen
iy
Swiss Federal Nuclear Safety Inspectorate

Datum: 04. Februar 2003
Von: Dr.-Ing. Brigitte Faust

Begutachtung zum Projektverlauf 2002 OECD-MCCI

Einleitung, allgemeine Bemerkungen

Das Projekt Melt Coolability and Concrete Interaction (MCCI) hat im Januar 2002 begonnen und ist
befristet bis zum Dezember 2005. Beteiligt sind die Schweiz Belgien, tschechische Republik,
Finnland, Frankreich, Deutschland, Ungarn, Japan, Korea, Norwegen, Spanien, Schweden und die
USA.

Die am Argonne National Laboratory (ANL) gewonnenen experimentellen Daten sollen die
Abkuhlmechanismen der Kernschmelze veranschaulichen und bei schweren Unféllen zur Lésung
von zwei wichtigen Problemkreisen beitragen: der erste Problemkreis betrifft den Nachweis, dass
die geschmolzenen Kernschmelztrimmer am Boden des Containments stabilisiert und mit Wasser
abgekuhlt werden kénnen. Der zweite behandelt die langfristige Interaktion der geschmolzenen
Masse mit der Betonstruktur des Containments: die Kinetik dieser Interaktion bzw. die Erosion und
Aushdhlung von Betonbestandteilen wird wiederum hauptsachlich von der Ubertragenen
Warmemenge bestimmt. Deshalb sind beim Beurteilen der Auswirkungen eines schweren Unfalls
beide Phanomene entscheidend.

Wurden die Projektziele des Jahres 2002 erreicht?

Bei den beiden Steering Committee Meetings vom 11.-12. Marz bzw. vom 25. Oktober in Argonne,
USA wurden folgende Versuchsergebnisse besprochen (die HSK konnte nicht teilnehmen!):

Small-Scale Water Ingression and Crust Strength Tests

In den Versuchen SWISSC-1 (LCS-Beton) und SWISSC-2 (Siliziumhaltiger Beton) wurde mit einer
Kernschmelzmasse von 75 kg und einer Kernschmelztiefe von 0.15 m die Wasserdurchlassigkeit
der Sicherheitshulle unter atmospharischem Druck im Hinblick auf die Kuhimdoglichkeit der
Bruchstiicke getestet. Der Versuch SWISSC-3 zur Erkundung der Wandfestigkeit erfordert wegen
dem hoheren Druck von 4 bar und der hohen Warmeentwicklung zuséatzliche
Sicherheitsvorkehrungen und Kontrolleinrichtungen. Die Dokumentationsunterlagen hierfur wurden
zur Genehmigung eingereicht.

Melt Eruption Separate Effects Tests

MESET untersucht die Ausstrémungs- bzw. Ausbruchsvorgéange von Kernschmelze (ca. 400 kg)
unterschiedlicher chemischer Zusammensetzung und unterschiedlicher Gasausblasge-
schwindigkeit. Dabei wurde definiert, wie Versuchseinrichtung und Hardware beschaffen sein
missen, dass sie sowohl Art und Geschwindigkeit der Warmeausbreitung als auch die
Kuhimdglichkeit von Bruchsticken ausserhalb des Kessels naturgetreu veranschaulichen.
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Large Scale Crust Failure Tests

Es wurden erste Rechnungen zur Ermittlung des massgeblichen Versagensmechanismus
durchgefuhrt. Da Daten nur fur kleinere Massstabe vorliegen, wurde ein analytisches Verfahren zur
Extrapolation der Simulationsergebnisse auf Originalmassstab entwickelt.

2D Molten Core Concrete Interaction Tests

Fur die 2D MCCI Tests wurden Uberschlagsrechnungen mit dem Computer Code Modul CORCON
des Computerprogramms MELCOR durchgefiihrt. Dabei wurde nicht nur das langfristige
Erosionsverhalten der Reaktorgrube gezeigt. Es wurden Unterschiede der Computercodes
erlautert und Ansatze vorgestellt, wie sich Unsicherheiten bei ihrer Anwendung reduzieren lassen.

Wie schatzen Sie die Bedeutung des Projektes ein?

Die Resultate des Projektes OECD-MCCI sollen zeigen, wie gut die Richtlinien fur das
Management von schweren Unféllen im Falle eines Notfalls tatsdchlich ist und wie wirksam sie
ausgefihrt werden kénnen. Daraus lassen sich Empfehlungen fur Verbesserungen z. B. in bezug
auf das Design des Containments in zukunftigen Reaktoren ableiten. Die Schweiz erhalt
Informationen Uber Kuihimdglichkeiten von Kernschmelztrimmern im Falle eines schweren Unfalls,
Uber das Eindringen von Wasser in Risse, Uber den Ausbruch der Kernschmelze und Uber den
instationarer Bruch der Sicherheitshille. Durch das Projekt kann man testen, wie Parameter
realistisch angenommen, Computercodes evaluiert sowie Unsicherheiten zuverlassig abgeschatzt
und bewertet werden kénnen.

Ausblick und Verbesserungsvorschlage

Das internationale Programm wird in allen Teilbereichen fortgesetzt. Dies bedingt einen regen
Austausch mit an diesem Projekt beteiligten Institutionen. Nicht nur deshalb, sondern auch um
ihren gesetzlich geforderten Aufgaben nachkommen zu kénnen, sollte die HSK an den Steering
Committee Meetings in Zukunft auf jeden Fall teilnehmen.
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Division principale de la Sécurité des Installations Nucléaires
Divisione principale della Sicurezza degli Impianti Nucleari

Hauptabteilung fiir die Sicherheit der Kernanlagen
iy
Swiss Federal Nuclear Safety Inspectorate

Datum: 28. Januar 2003
Von: Dr. Susanne Schulz

Begutachtung zum Projektverlauf 2002 OECD-OPDE

Einleitung, allgemeine Bemerkungen

Das OPDE-Projekt (OECD Piping Failure Data Exchange Project) dient dem Aufbau einer
internationalen Datenbank Uber Rohrleitungsschaden in Kernkraftwerken. Ziel ist, ein besseres
Verstandnis der zugrundeliegenden Ursachen, der Auswirkung auf den Betrieb und die Sicherheit
sowie Erkenntnisse zu méglichen Vorsorgemassnahmen zu gewinnen.

Das Projekt wird von den nationalen Aufsichtsbehorden der teilnehmenden Lander durchgefuhrt.
Neben der Schweiz beteiligen sich die USA, Kanada, Japan, Deutschland, Frankreich, Finnland,
Schweden, Spanien Tschechien und Korea. Zu Beginn des Jahres 2002 enthielt die Datenbank
bereits Uber 4000 Datenséatze zu Rohrleitungsschaden in Kernkraftwerken. Nach der Verifikation
der Daten steht die Datenbank allen beteiligten Organisationen zur Verfugung.

Das zweite Projekitreffen diente dem Zweck, einen Uberblick tber die unterschiedliche Datenlage
bei den beteiligten Organisationen zu erhalten, die aus der unterschiedlichen Art der
Berichterstattung in den einzelnen Landern resultiert.

Wurden die Projektziele des Jahres 2002 erreicht?

Am 18./19. November 2002 fand in Stockholm das 2. National Coordinators Meeting des Projektes.
Das Treffen diente dem Zweck, einen Uberblick tber die unterschiedliche Datenlage bei den
beteiligten Organisationen zu erhalten, die aus der unterschiedlichen Art der Berichterstattung in
den einzelnen Landern resultiert. Die OECD-Projektleitung und das Clearinghouse (technische
Leitung) informierten Uber den Stand des Projektes und die Teilnehmer berichteten Uber ihre
ersten Erfahrungen mit der Validierung der Datenséatze. Dabei wurden die unterschiedlichen
Voraussetzungen der zur Verfugung stehenden Datenquellen (nationale Vorkommnis-
Berichterstattung) diskutiert.

Die HSK konnte feststellen, dass die geméass HSK-R-15 erforderlichen Vorkommnisberichte der
Kernkraftwerke bereits den gréssten Teil des Datenbedarfs fur die OPDE-Datenbank deckt. Zudem
treten heute in der Schweiz vergleichsweise wenig Rohrleitungsschaden an sicherheitstechnisch
wichtigen Rohrleitungssystemen in Kernkraftwerken auf, so dass sich ein gunstiges Verhéltnis von
Aufwand zu Nutzen bei der Beteiligung an der OPDE-Datenbank ergibt.

Wie schatzen Sie die Bedeutung des Projektes ein?

Der Aufbau dieser Datenbank hat bei den beteiligten Organisationen einen hohen Stellenwert. Zum
Teil werden zusatzliche Personalmittel zur Bearbeitung des Projektes bereitgestellt. Teilweise
wirken Betreiber-Organisationen bei der Datensammlung direkt mit, teilweise werden Betreiber nur
von Fall zu Fall angesprochen, wenn die zur Verfigung stehenden Datenquellen zur
Vervollstédndigung eines Datensatzes nicht ausreichend sind.



-198 -

Das Projekt befindet sich in einer erfolgversprechenden Anfangsphase. Es wird sowohl im
administrativen wie im technischen Bereich kompetent geleitet und hat das Potential, eine wichtige
Grundlage far zuklnftige Instandhaltungsstrategien an sicherheitsrelevanten
Rohrleitungssystemen in Kernkraftwerken zu werden. Das OPDE-Projekt ist somit fur die Arbeit der
Sektionen MBT und PSA von besonderer Bedeutung.

Da die Ergebnisse aus dem OPDE-Projekt auch Einfluss auf die Beurteilung der Projekte der
Risiko-informierten Wiederholungsprufprogramme (RI-ISI) sowie auf Projekte der Qualifizierung
von zerstoérungsfreien Prufungen an Rohrleitungssystemen haben, betreffen sie auch die
Tatigkeitsbereiche des SVTI-Nuklearinspektorates.

Die Teilnehmer der Projektmeetings sind in ihren Organisationen jeweils mit ahnlichen
Tatigkeitsfeldern betraut (Strukturelle Integritdt, Maschinentechnik, Materialwissenschaften etc.),
daher egibt sich fur die HSK die Méglichkeit eines zusatzlicher informellen Erfahrungsaustausches
(z. B. mit Vertretern der NRC und GRS).

Ausblick und Verbesserungsvorschlidge

Das weitere Vorgehen in Phase 1 besteht in der weiteren Aufarbeitung der bereits vorhandenen
Datenséatze seit den 90er Jahren. In Phase 2 ab Mitte 2003 werden auch &ltere Datenséatze
bearbeitet sowie gegebenenfalls neue hinzugefugt.

Der Zeitplan fur Phase 1 erscheint etwas zu ehrgeizig, da einige Teilnehmer (Finnland, USA und
Frankreich) aufgrund der grossen Anzahl der zu behandelnden Falle oder aufgrund anderer
Prioritdtensetzung mit der Bearbeitung im Rickstand sind. Insgesamt [auft die internationale
Zusammenarbeit in diesem Projekt aber ausgesprochen gut, so dass kleine Verzégerungen
tolerierbar sind.

Der Projektfortschritt und die Protokolle der Projekttreffen werden auf einer Passwort-geschitzten
Web-Site der OECD-NEA dokumentiert. Die nationalen Koordinatoren sind berechtigt, auf diese
Informationen zuzugreifen und diese im Rahmen des Agreements in ihren Landern zu verwenden.



