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Kurzfassung

Im kernnahen Bereich verindert der Reaktordruckbehilter unter dem Einfluss der Neutronen-
bestrahlung seine Eigenschaften. Das Phidnomen ist als Neutronenversprodung bekannt und
insbesondere fiir die Reaktoren vom Typ WWER von hoher sicherheitstechnischer Relevanz.
Zur Vertiefung des Verstiindnisses und zur quantitativen Beschreibung der Zusammenhiinge
zwischen Gefiige, mechanischen Eigenschaften und der Strahlenbelastung wurden an
WWER-Reaktordruckbehilterwerkstoffen Mikrostrukturuntersuchungen durchgefihrt. Dazu
wurden Proben aus 22 verschiedenen Chargen der WWER-Grund- und SchweiBwerkstoffe
verwendet, die in einem weiten, aber nicht systematisch variierten Parameterfeld der Bestrah-
lungsbedingungen im Rahmen des Bestrahlungsprogrammes Rheinsberg oder der Verspro-
dungsiiberwachungsprogramme laufender WWER-Reaktoren bestrahlt worden sind. Zusitz-
lich wurden 2 ASTM-Druckbehilterstihle und 8 Fe-Basis-Legierungen untersucht. Zum
Nachweis der Gefiigeanderungen wurden verschiedene Methoden herangezogen. Als beson-
ders geeignet erwies sich die Neutronenkleinwinkelstreuung. Es wurde ein Routineverfahren
ausgearbeitet, mit dem die GroBenverteilung, die mittlere Grofle, die Anzahldichte und der
Volumenanteil der durch Bestrahlung erzeugten Strukturerscheinungen aus den Neutronen-
kleinwinkelstreuexperimenten zuverldssig und reproduzierbar bestimmt werden konnen. Da-
mit wurden die Strukturparameter der strahlenbedingten Gefligeerscheinungen bestimmt und
in Abhingigkeit von Zusammensetzung, Fluenz und Ausheiltemperatur erfasst. Aus dem sog.
A-Verhiltnis (Verhéltnis zwischen totalem und nuklearem Streuquerschnitt) kann auf die Zu-
sammensetzung bzw. den Typ der Defekte geschlossen werden.

Die Strahlendefekte sind nanodisperse Inhomogenititen mit Radien bis ca. 3 nm mit einem
ausgeprigten Maximum bei 1 nm. Lage des Maximums und Form der GroBenverteilung sind
kaum von der Fluenz oder vom Typ des Stahles abhangig. Der Volumenanteil erhoht sich mit
zunehmender Neutronenfluenz. Die Fluenzabhingigkeit andert sich deutlich mit dem Stahl-
typ, insbesondere aber mit dem Kupfergehalt. Ein zunehmender Kupfergehalt erhoht den Vo-
lumenanteil der Strahlendefekte sowie das A-Verhiltnis und fiihrt zu einer rascheren Bildung
der Defekte. Ni muss als potentiell gefihrlich eingeschitzt werden, wihrend durch Phosphor
keine verstirkte Defektbildung verursacht wird. Ausheilen fiihrt zum Verschwinden der
Strahlenschiden. Die Ergebnisse lassen sich mit dem Modell eines bimodalen Mechanismus
infolge einer strahlenbeschleunigten und einer strahleninduzierten Defektbildung interpretie-
ren. In Anbetracht des weiten Variationsbereiches des Probenbestandes lassen sich akzeptable
Korrelationen zwischen Fluenz, Cu-Gehalt, Festigkeitsinderung, Ubergangstemperaturver-
schiebung und Volumengehalt an Strahlendefekten ableiten. Insgesamt ist eine aus den Struk-
turuntersuchungen abgeleitete empirische Gleichung nicht in der Lage, die experimentellen
Ergebnisse befriedigend zu beschreiben. Zur Verbesserung des Modells sollten verstérkt
Strukturuntersuchungen mit der Kleinwinkelstreumethode an den Proben der Versprodungs-
iiberwachungsprogramme der WWER-Reaktoren durchgefiihrt werden.

Die Ni-armen, fiir den WWER-440 eingesetzten Druckbehilterstihle erweisen sich selbst bei
mittleren Cu-Gehalten als sehr strahlenresistent. Ein hoher Gehalt an karbidbildenden Legie-
rungselementen scheint die Strahlenresistenz zu fordern.



Abstract

Neutron embrittlement is a special issue for the VVER-type reactors. One of the fundamentals
for a reliable assessment of the current material state is knowledge of the causes and mecha-
nisms of neutron embrittlement. The aim of the project is to understand and to quantify the
microstructural appearances due to neutron radiation in VVER-type reactor pressure vessel
steels. The material base is a broad variation of irradiation probes taken from the irradiation
programme Rheinsberg, surveillance programmes of Russian, Ukrainian or Hungarian NPPs
or irradiation experiments with mockup-alloys. The microstructure was investigated by dif-
ferent methods. The small angle neutron scattering (SANS) proved to be the most suitable
method. A procedure was developed to determine mean diameter, size distribution and vol-
ume fraction of irradiation-induced microstructure from SANS experiments in a reliable and
comparable manner. With this method microstructural parameters were systematically deter-
mined and the main factors of influence were identified. Apart from the neutron fluence the
volume fraction of radiation defects mainly changes with the copper or nickel content whereas
phosphorus is hardly relevant. Annealing remedies the radiation-induced microstructural ap-
pearances. The ratio between nuclear and magnetic neutron scattering provides information
on the type of radiation defects. This leads to the conclusion that the material composition
changes the radiation defects. The change occurs gradually rather than abruptly. The radiation
defects detected by SANS correlate with the radiation hardening and embrittlement. Gener-
ally, the results suggest a bimodal mechanism due to radiation-enhanced and radiation-
induced defect evolution.

A kinetic model on base of the rate theory approach was established.
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1. Zielstellung

Die im kernnahen Bereich eingesetzten Konstruktionswerkstoffe verdndern unter dem Ein-
fluss der Neutronenstrahlung ihre Eigenschaften. Bekannt ist die als Neutronenversprodung
bezeichnete Degradation der mechanischen Eigenschaften der ferritischen Druckbehilterstéh-
le. Das Phinomen macht sich vor allem in einem Anstieg der Ubergangstemperatur zwischen
sprodem und duktilem Bruchverhalten bemerkbar und hat prinzipiell hohe Sicherheitsrele-
vanz. Es ist deshalb ublich, die Erscheinung durch besondere Versprodungsiiberwachungs-
programme in den Kernkraftwerken zu kontrollieren und durch konservative Bewertungsre-
geln wiahrend der Laufzeit eines Reaktors einen sicheren, das katastrophale Versagen aus-
schlieBenden Betrieb des Reaktordruckbehilters (RDB) zu gewihrleisten. Aus den Uberwa-
chungsprogrammen ist ebenso wie aus umfangreichen Bestrahlungsexperimenten eine Fiille

experimenteller Daten zum phianomenologischen Befund der Neutronenversprodung angefal-
len.

Weniger oder nur sehr wenig aussagefihige Untersuchungen gab es jedoch lange Zeit zu den
dem Phénomen zugrunde liegenden mikrostrukturellen Prozessen, da die herkémmlichen Ver-
fahren der Strukturanalyse in diesem Fall versagten. Infolgedessen blieben viele Fragen zum

Mechanismus der Neutronenversprodung offen und das Phianomen wird nach wie vor nicht
vollstindig verstanden.

Mit den 90-er Jahren haben sich ausgehend von speziellen Techniken der Strukturanalyse,
wie der Analytische Transmissionselektronenmikroskopie (ATEM), der Atomsonden-Feld-
ionen-Mikroskopie (atom probe field ion microscopy — APFIM) und nicht zuletzt der Neutro-
nenkleinwinkelstreuung (small angle neutron scattering — SANS) die Forschungen verstirkt
dieser Frage zugewandt und wichtige Erkenntnisfortschritte erbracht. Das gilt vor allem fur
Untersuchungen an den RDB-Stahlen, die in den Kernreaktoren westlicher Bautypen einge-
setzt werden. Weitestgehend noch ausstehend sind hingegen vergleichbare Untersuchungen

an den Stahltypen der russischen WWER-Baulinie. Diese Stihle weisen durchaus signifikante
Unterschiede zu den westlichen Stihlen auf.

Ein gut fundiertes physikalisches Verstindnis der Neutronenversprodung bis hin zu einer
quantitativen Beschreibung mit Modellen, die die Wirkung der wesentlichen Einflussparame-
ter vorausschauend beschreiben konnen, ist aus mehreren Griinden fur die RDB-
Sicherheitsbewertung von Bedeutung. Zum einen gibt das Versprodungsiberwachungspro-
gramm nur punktuell und nur angenshert die durch Neutronenstrahlung verursachten Ande-
rungen des mechanischen Verhaltens des RDB wieder. Zur Bewertung des RDB-Verhaltens
im Verlauf seiner Betriebszeit sind folglich Extrapolationen notwendig, die desto sicherer sein
konnen, je genauer man die verschiedenen Einflussfaktoren kennt und in ihrer Wirkung be-
schreiben kann. Zum Zweiten sind prizisere Schitzungen der Restlebensdauer oder die Be-
stimmung von Sicherheitsmargen auf der Basis der vorhandenen empirischen, nur sehr weni-
ge EinflussgroBen beriicksichtigenden Bewertungsregeln kaum moglich. SchlieBlich sind we-
sentliche Anderungen der Betriebsbedingungen ohne ein fundamentales Verstindnis iiber-
haupt nicht zu prognostizieren und so sicherheitstechnisch abzusichern. Als eine wesentliche
Anderung der Betriebsbedingungen ist beispielsweise das Ausheilglithen eines RDB und des-
sen anschlieBender Weiterbetrieb aufzufassen. Diese Situation ist inzwischen bei den Reakto-
ren der WWER-440/230-Baulinie sicherheitstechnisch relevant geworden.

Fur die WWER-Reaktoren im Allgemeinen und fiir die Baulinie WWER-440/230 im Beson-
deren sind eine Reihe versprodungsfordernde Randbedingungen vorhanden. Die enge Bau-
weise erzeugt hohe Neutronenflussdichten in der RDB-Wand und die niedrigere Betriebstem-
peratur filhrt zu stéirkeren Eigenschafisinderungen. Hinzu kommen fehlende (WWER-
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440/230) oder schlecht konzipierte (WWER-1000) Uberwachungsprogramme ebenso wie
technologische Méngel in der Fertigung der fritheren Reaktoren. Das fiihrt zu erheblichen
sicherheitstechnischen Bedenken beim Betrieb dieser Reaktoren; ein Weiterbetrieb der Reak-
toren der 1. Generation wurde sogar erst nach speziellen Ausheilgliihungen im Bereich der
kritischen kernnahen Schweifinaht moglich. Fir diese Reaktoren ist die Sicherheitsbewertung
im Weiterbetrieb eine noch nicht befriedigend geloste, hochaktuelle Aufgabe.

Bei den WWER-Reaktoren steht dem hohen Gefihrdungspotential der bereits genannte Man-
gel an Untersuchungen zur Aufklirung des Mechanismus der Neutronenversprodung gegen-
iiber. Infolgedessen fehlt es derzeit auch noch an physikalisch fundierten Versprodungs-

modellen.

Die Arbeit gibt wesentliche Ergebnisse eines BMWi-geforderten Forschungsprojektes wieder,
dass sich der Untersuchung der Gefligednderungen, die durch Neutronenbestrahlung in RDB-
Stihlen des im WWER-440 eingesetzten Types hervorgerufen werden, und der modellhaften
Erfassung der wichtigsten Einflussfaktoren auf die Neutronenversprodung dieser Stihle wid-
mete.

Dazu waren im Einzelnen
- die Strukturdefekte in bestrahlten und ausgeheilten WWER-RDB-Stéhlen durch

Nutzung moderner Verfahren der Strukturanalyse nachzuweisen,

- der Einfluss der Bestrahlungsbedingungen, der Stahlzusammensetzung und -vor-
behandlung sowie der Ausheilglithbehandlung zu erfassen.

- die Grundmechanismen der Strahlenhértung und -verspréodung physikalisch zu
verstehen,

- Korrelationen zwischen der bestrahlungsinduzierten Struktur- und Eigenschaftsan-
derungern zu bestimmen,

- ein kinetisches Modell der Strahlenschiddigung zu entwickeln und

- die sicherheitstechnische Relevanz der Ergebnisse zu bewerten.

Die materialtechnische Basis der Untersuchung sind WWER-RDB-Stahlproben, die in einem
weiten Parameterbereich der metallurgischen Variablen und der Bestrahlungsbedingungen in
einem mehrjdhrigen Bestrahlungsprogramm im WWER-2-Prototypreaktor Rheinsberg be-
strahlt worden sind. Das Bestrahlungsprogramm war nicht mit der Zielstellung konzipiert
worden, ein physikalisches Verstindnis der Neutronenversprodung zu gewinnen, sondern
diente einzig der Schaffung einer breiten Datenbasis als Grundlage von betriebsbegleitenden
Genehmigungsverfahren. Eine systematische Variation wesentlicher Einflussparameter war
deshalb im Programm nicht vorgesehen und kann auch nachtriglich nicht daraus extrahiert
werden. Erginzend werden deshalb neben den Proben aus dem Bestrahlungsprogramm
Rheinsberg Proben aus den Versprodungsiiberwachungsprogrammen von WWER-Reaktoren
oder aus anderen Bestrahlungsprogrammen in die Untersuchungen einbezogen.

Fiir die Mehrzahl der Proben sind die Festigkeits- und Zihigkeitseigenschaften im Rahmen
von anderen Vorhaben bestimmt worden. Die strukturanalytischen Untersuchungen nutzen
moderne, hochauflosende Verfahren. Der Schwerpunkt liegt auf der Anwendung des Klein-
winkelstreuverfahrens.

Die Einbezichung von Proben aus RDB-Stéhlen des im WWER-1000 eingesetzten Types und
von RDB-Stéhlen nach ASTM-Standard dient der Verallgemeinerung der gewonnenen Er-
kenntnisse und dem Vergleich mit dem internationalen Stand von Wissenschaft und Technik.



2, Neutronenversprodung
2.1 Sicherheitstechnische Bewertung

Es ist allgemein tblich, im Rahmen des RDB-Integritdtsnachweises die Sicherheit gegen
Sprodbruch nachzuweisen. Die Belastungsgrenzen werden dabei durch Grenzkurven festge-
legt, die als untere Einhiillende von Messwerten ermittelt wurden. Vorzugsweise wird dazu
eine allgemeine (d. h. werkstoffunabhingige) Bruchzahigkeits(Ki)-Kurve benutzt, die mit
Hilfe der fiir die jeweiligen Werkstoffcharge ermittelten Referenztemperatur auf der Tempe-
raturachse justiert wird. Die Bezugskurve beruht auf der ASME-Kurve oder lehnt sich mehr
oder weniger direkt an diese an [GER 95]. Zur Justierung wird eine nicht bruchmechanisch
definierte Temperatur im Ubergang vom sproden zum duktilen Bruchverhalten benutzt. Dazu
wird die im Fallgewichtsversuch bestimmte Pellini-Temperatur Tupr oder eine aus Kerb-
schlagbiegepriifungen ermittelte Referenztemperatur Tx/Tkv verwendet.

Der versprodende Einfluss der Bestrahlung ist dann durch die bestrahlungsbedingte Verschie-
bung der Charpy-Ubergangstemperatur ATT in der Justierung der Referenzkurve zu beriick-
sichtigen und in einem betriebsbegleitenden Versprodungsiiberwachungsprogramm nachzu-
weisen.

Zur Vorausberechnung des Versprédungszustandes und zur Interpolation der betriebsspezifi-
schen Uberwachungsergebnisse werden im sicherheitstechnischen Bewertungsverfahren Vor-
hersagegleichungen bzw. Trendkurven verwendet. Sie beschreiben die Verschiebung der
Charpy-Ubergangstemperatur in Abhingigkeit von der Fluenz unter Beriicksichtigung eines
sog. chemischen Faktors, der den Gehalt an versprodungsfordernden Legierungs- bzw. Ver-
unreinigungselementen beriicksichtigt und Materialtyp-spezifisch ist [PET 96]. Vorzugswei-
se wird der Cu-Gebhalt, teilweise auch der Gehalt an Ni oder P beriicksichtigt.

Die Vorhersageformeln haben hiufig die Form

ATT = A ($)" 2.1)

mit A als chemischen Faktor, ¢ als Neutronenfluenz fiir Neutronen mit einer Energie
> 1 MeV oder > 0,5 MeV und n als (teils ebenfalls ¢p-abhéingige) Konstante. Beispiele von
Vorhersageformeln aus einigen nationalen Regelwerken sind in Tab. 2.1 aufgefiihrt.

Tabelle 2.1: Vorhersageformeln fiir die Verschiecbung der flbergangstemperatur ATT
durch Neutronenbestrahlung nach [PET 96]

A n Energie- Bemerkung Land
schwellwert

Fibase, Fnweld (028-0,11g9) |[>1MeV F-tabellierter Wert USA

17.3+1537(P-0,008) + 0,35 > 1 MeV Mittelwertskurve Frankreich

238(Cu-0,8)+191 Ni’Cu

800 (P + 0,07 Cu) 0,33 > 0,5 MeV fir Schweifmetall, Russland

WWER 440
26 -24 Si—~61 Ni + 025-0.1lg¢e  |>1MeV fiir Schweibmetall Japan
301 VNi-Cu

Cu-, Ni~, Si~, P-Gehalt in Masse-%



Die Vorhersageformeln beruhen auf den Ergebnissen aus den anlagenbezogenen Verspro-
dungsiiberwachungsprogrammen, aber auch aus Bestrahlungsexperimenten in Materialtest-
reaktoren. Die russischen Formeln sind urspriinglich nur aus solchen Bestrahlungs-
experimenten abgeleitet worden [AMA 93]. Die Formeln beriicksichtigen nur die Haupt-
einflussparameter und versuchen den Einfluss weiterer Parameter durch ausgeprégte Konser-
vativitidt aufzufangen. Dessen ungeachtet zeigen einzelne Betriebsergebnisse, dass sie nicht in
jedem Fall die Strahlenversprodung konservativ vorherbestimmen. Derartige Befunde werden
vor allem fiir russische WWER-Anlagen festgestellt [AMA 99b], [KRY 94], [POK 02].

Die F/E-Arbeiten zur Neutronenversprédung zielen vor allem auf die Vervollkommnung die-
ser Vorhersageformeln. 3 Hauptlinien sind dabei zu erkennen:

- Ausdehnung der Datenbasis unter Verbesserung der Datenqualitit und der Daten-

charakterisierung,
- Anwendung fortgeschrittener statistischer Schitzverfahren unter Einbeziehung von

weiteren Systemvariablen,
- Entwicklung des physikalischen Verstindnisses als Voraussetzung eines physikali-

schen Modells des Strahlenversprodungsmechanismus.

Entwicklungen im Sinne der beiden zuerst genannten Hauptlinien filhren zu Vorhersagefor-
meln, die im allgemeinen mit den experimentellen Ergebnissen besser korrelieren und die die
Anzahl der beriicksichtigten Einflussparameter vergroBern. Beispiele dieser Art sind in [ELR
871, [AMA 93] und [WAN 99] zu finden.

Als eine hohe Herausforderung ist die Ableitung von Vorhersageformeln auf der Grundlage
eines physikalischen Modells der Neutronenverspréodung zu betrachten. Ein solches Modell

muss 4 Teilaspekte umfassen:

Bildung primérer Strahlenschiden als Folge der Neutronen-Struktur-Wechsel-

wirkung im Ultrakurzzeitbereich (t < 1 s) (Nanosimulation)
Kinetik der Gefiigeentwicklung jenseits des thermodynamischen Gleichgewichtes

(t > 1 s) (Mikrosimulation)
- Wechselwirkung zwischen Versetzungen und strahlenbedingter Strukturschédi-

gung (Mikrosimulation)
- Beschreibung des Zahigkeitsverhaltens mit Hilfe von Strukturschidigungspara-

metern (Makrosimulation).

Einen umfassenden Uberblick zu dem auf diesem Gebiet bisher erreichten Stand geben Odette
und Mitarbeiter (ODE 98a,b], [ODE 01]). Vorzugsweise beruhen die Modelle auf der Bil-
dung von Cu- oder Cu-reichen Ausscheidungen und von Leerstellen-Cluster (voids). Modelle,
die alle 4 Teilaspekte mit konsequent physikalischen Ansétzen behandeln wiirden, existieren
noch nicht. Es gibt aber qualifizierte Simulationen verschiedener Teilaspekte. Andere Aspekte
werden dann wieder nur iiber empirische Korrelationen zum Gesamtmodell eingefiigt.

Es zeigt sich, dass mit zunehmender Komplexitit und Tiefgriindigkeit auch die Anzahl der
Parameter steigt, wihrend ihre experimentelle Zuginglichkeit sinkt. So scheinen diese Ansit-
ze zwar hilfreich zur Entwicklung des physikalischen Grundverstindnisses des Phinomens
und fir die tendenzielle Interpretation bestimmter EinflussgroBen zu sein, aber nur in stark
vereinfachter Form wirklich zur Strahlenversprodungsprognose genutzt werden zu kénnen.

Als Beispiel solcher Modelle sei auf Arbeiten von Lucas u.a. [LUC 85] und Stoller {[STO 96],
auf das fiir die Magnox-Reaktoren entwickelte Fisher-Buswell-Modell ([FIS 87], [DRU 90}),



und auf das unter franzosischer Federfilhrung stehende Simulationsprogramm VTR (Virtual
Test Reactor) [JUM 01] verwiesen.

Eine rein empirische Vorhersageformel ist im EPRI Materials Reliability Program (m)
unter Einbeziehung neuester Datenquellen und unter Beriicksichtigung qualifizierter statisti-

scher Methoden aus einer physikalisch begriindeten Sicht der Zusammenhinge entwickelt
worden [SER 01]. Sie hat die Form

ATT = A - exp [—=2130__140-5076 | 5 1.+ 2,106 NiT17) F(ICu1 G@) + €| (2.2)

18- T +492
ur

A und B sind Konstanten, die abhingig vom Materialtyp sind. Ty, ist die Bestrahlungstempe-
ratur, [Ni], [Cu] sind die Cu-Gehalte in Masse-%, ¢ die Fluenz in cm? [E > 1 MeV] und
F([Cu]) = 0 fiir Cu < 0,072 % und F([Cu]) = ([Cu] ~ 0,072)>*” fur 0,072 % < [Cu] < 0,305
%, G(¢t) ist eine fluenzabhingige Hilfsfunktion.

11 lg(¢t) — 18,24
G(¢t) =+ tanh [—————-1’052 } (2.3)

t ist die effektive Bestrahlungszeit. C; ist ein zeitabhingiger Zusatzterm, der erst ab mehr als
12 Reaktorzyklen ungleich Null ist.

Ein besonderes Herangehen verfolgt die Arbeitsgruppe am SCK/CEN [FAB 93]. Durch eine
mikro-mechanisch entwickelte Definition der Ubergangstemperatur lassen sich schirfere Kor-
relationen und so genauere Vorhersageformeln entwickeln. Die Modellndherung benutzt ins-
besondere die zusitzlichen Informationen, die sich aus der Analyse der Kraft-
Auslenkungskurven im instrumentierten Charpy-Versuch gewinnen lassen. Ein beispielhafter
Anwendungsfall des Vorgehens ist in [FAB 96] detailliert erlautert.

SchiieBlich sei auf ein neues Konzept zur sicherheitstechnischen Integritétsbewertung verwie-
sen. Grundlage ist eine statistisch definierte Bruchzahigkeitskurve auf der Basis des J-
Integrals bei instabiler Rissinitiierung (Master curve), die mit einer Referenztemperatur T,

justiert wird (WAL 99], [SER 00]). Allerdings fehlen hierfiir noch die Beziige zu Vorhersa-
geformeln.

2.2 Mechanismen der Neutronenversprodung

Der Terminus ,,Neutronenversprﬁdung“1) wird dem mechanischen Verhalten eines bestrahlten
RDB-Stahles nur bedingt gerecht. Ein totaler Duktilitatsverlust tritt in der Regel nicht auf.
Vielmehr ist bei geeigneten Belastungsbedingungen (einaxiale Spannung, quasistatische Be-
lastung) kaum eine Abnahme charakteristischer Zghigkeitsparameter nachzuweisen. Stattdes-
sen macht sich die Neutronenversprédung vor allem in einer Zunahme der Sprodbruchiiber-
gangstemperatur und, schon weniger ausgeprigt und nicht in jedem Falle zu beobachten, in

D Nach dem Begriff Neutronenversprodung werden die Begriffe Strahlen- oder Bestrahlungsversprodung (engl.: radiation

embrittlement, irradiation embrittlement) gebraucht. Unter technisch relevanten Bedingungen tritt eine Uberlagerung von
Neutronen- und y-Strahlung auf. Fir die in dieser Arbeit zu betrachtenden Bedingungen ist die Materialschadigung durch
Gammastrahlen um GroBenordnungen kleiner als die durch Neutronen [BOH 02]. Aus diesem Grund und da ferner die Scha-
digung durch Neutronen auf einem rein korpuskularen Modell beruht, wird in dieser Arbeit dem schiirfer definierten Termi-
nus , Neutronenversprodung” der Vorzug gegeben. Dementsprechend werden als Belastungsparameter auch die Fluenz
schneller Neutronen (E > 1 MeV, > 0,5 MeV) bzw. die dadurch erzeugten dpa-Werte (displacements per atom) benutzt.

10



einer Abnahme der Kerbschlagarbeit in der Zahigkeitshochlage und einer Verbreiterung des
Ubergangsgebietes bemerkbar. Die Grundprozesse, die zu diesen Erscheinungen fiihren, kon-
nen inzwischen mit gesicherten Modellvorstellungen erkldrt werden. Der gegenwirtige Er-
kenntnisstand dazu wird von Odette und Mitarbeitern ((ODE 98a,b], [ODE 01]) zusammen-

fassend dargestellt.

Neutronen, nach neueren Untersuchungen zumindest zu einem Anteil auch die sie begleiten-
den Gammastrahlen [BOH 02], erzeugen im RDB-Stahl eine wesentliche Verdnderung des
Ausgangsgefliges und damit auch des daraus resultierenden mechanischen Verhaltens.

Diese strahlenbedingte Gefiigemodifikation entwickelt sich in einem sehr komplexen, mehr-
stufigen Prozess. Ein stark vereinfachtes Schema ist in Abb. 2.1 dargestellt. In der ballisti-
schen Phase [BAC 96] iibertréigt das einfallende Neutron seine Energie vollstandig oder teil-
weise durch elastische St6Be an primir angeregte Atome (primary knock-on atoms — PKA),
die ihrerseits durch elastische Stéfe mit Matrixatomen weitere Atome aus ihren Gitterplidtzen
stoBen und so Schidigungskaskaden erzeugen. Der ballistische Prozess ist in Zehntel von Pi-
kosekunden beendet und hinterldsst einen stark gestorten Gitterbereich mit hoher Fehistellen-
konzentration und hoher Energieanregung. Als charakteristischer, das Ausmaf3 der Schidi-
gung beschreibender Parameter wird der dpa-Wert (displacement per atom) verwendet. Er
gibt die auf die Gesamtatomzahl bezogene Zahl der verlagerten Atome an, ist dquivalent der
absorbierten kinetischen Energie und so ein physikalisch besser fundierter Belastungspara-
meter als die Ublicherweise verwendeten Fluenzwerte fiir Neutronen mit Energien > 1 MeV

oder > 0,5 MeV [STO 00a].

Die eingebrachte hohe thermische Energie dissipiert rasch (wenige 10 ps), wobei in der Kas-
kade spontane Umordnungsprozesse ablaufen, die durch Rekombination zum Abbau der Git-
terfeldstellen oder auch zur Bildung kleiner Fehlstellencluster fithren kénnen. Die verbleiben-
de Strukturschidigung der hier als spontane Relaxationsphase bezeichneten Prozessstufe lie-
fert die wesentlichen Ausgangsbedingungen fiir die Kinetik der weiteren Gefiigeentwicklung.
Entscheidende Parameter sind die Anzahl der iiberlebenden Leerstellen und Zwischengitter-
atome sowie der Anteil der davon in Clustern koagulierten Fehlstellen.

Experimentell sind ballistische und Relaxationsphase nicht zuginglich. Sie sind Gegenstand
von molekulardynamischen Simulationsrechnungen. An Eisen als Bezugsgitter fir RDB-
Stihle haben Stoller (z. B. [STO 00a, b]) und Bacon u. a. [z.B. [BAC 95]) umfangreiche
Rechnungen durchgefiihrt. Nach Stoller liegen die fiir typische LWR-Neutronenspektren ge-
mittelten Uberlebensraten bei ca. 0,3. Clusterbildung erfolgt vorzugsweise durch Zwischen-
gitteratome (etwa 50...60 % der Uberlebenden Zwischengitteratome), wihrend nur ca. 10 %
der iiberlebenden Leerstellen in nichste Nachbarschaftspositionen geclustert sind. Die Be-
strahlungstemperatur ist fiir den Prozess kaum von Einfluss. Mit wachsender Neutronenener-
gie steigt die Anzahl der Uberlebenden Defekte, jedoch verringert sich ihr Anteil bezogen auf
die Gesamtproduktionsrate. Fur Neutronen > 0,5 MeV bleibt der Anteil etwa konstant.

In der 3. Phase, der Alterungsphase, befindet sich das System im thermischen Gleichgewicht.
Die Konzentration an Gitterfeldstellen wbertrifft jedoch um GréBenordnungen die der
Bestrahlungstemperatur entsprechenden Gleichgewichtskonzentration. Das fithrt zur Be-
schleunigung der Diffusionsvorginge (strahlenbeschleunigte Diffusion) und zum Ablauf von
Prozessen, die ohne Bestrahlung nicht oder nicht in dieser Art, ablaufen koénnten. Vorzugs-
weise ist das die Ausscheidung von thermodynamisch stabilen Phasen, deren Bildung
sonst aus kinetischen Griinden blockiert ist. Es konnen sich aber auch Phasen, Komplexe oder
Segregationen an Grenzflichen bilden, die unter normalen thermodynamischen Gleich-
gewichtsbedingungen und bei den nominellen Fremdatomkonzentrationen, die innerhalb der
Loslichkeitsgrenze liegen, nicht zu erwarten wiren. Das diskutierte Spektrum dieser strahlen-
unterstiitzten oder -induzierten Arten von Ausscheidungen oder - vorsichtiger formuliert - von
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Gefligedefekten ist sehr vielfiltig und reicht von durchaus RDB-Stahl-typischen Phasen, wie
Cu-Ausscheidungen, Karbiden, Phosphiden, tiber diffus strukturierte Fremdatomanreicherun-
gen, wie Cu-reiche oder Mn-Ni-reiche Komplexe bis hin zu groferen Leerstellenclustern
(Nanovoids). Den in den Kaskaden gebildeten Defektclustern kommen dabei eine besondere
Rolle zu, da sie als Keime (heterogene Keimbildung) derartiger Gefligeerscheinungen wirken
konnen.

Der Ablauf der Gefiigeentwicklung in der Alterungsphase muss als sehr komplex und durch-
aus sensibel abhingig von den #uBeren Parametern, wie die Neutronenflussdichte, die Be-
strahlungstemperatur, die Art und Konzentration der im Werkstoff enthaltenen Legierungs-
und Verunreinigungselemente oder die Gefligeausgangsstruktur betrachtet werden. Typische
Einzelprozesse sind die Rekombination der Gitterfehistellen, ihre Annihilation an Senken,
ihre Agglomeration zu Clustern und ihr Einfang an anderen Defektarten, aber auch die Anni-

hilation, das Wachstum und die Bewegung der in den Kaskaden spontan entstandenen De-
fektcluster.

Die entscheidenden Parameter fiir die Bewertung der Gefiigemodifikation durch Bestrahlung
sind Typ, Grofle und Anzahl der sich in dieser Entwicklungsphase bildenden Gefligebestand-
teile. Die typischen bestrahlungsbedingten Gefiigedefekte liegen im GréBenbereich von 1...2
nm (und kleiner) und haben fluenzabhingige Anzahldichten von 10'7...10"%/cm®. Weniger klar
sind die Vorstellungen hinsichtlich des Typs der Gefligedefekte. Mit Sicherheit muss das Auf-
treten von reinen Cu-Ausscheidungen in bestrahlten RDB-Stédhlen, deren Cu-Gehalt den Wert
von 0,4 % iiblicherweise nicht tiberschreitet, verneint werden. Es lassen sich aber Cu-reiche,
ausscheidungsihnliche Defekte und eine bestrahlungsbedingte Verringerung des Cu-Gehaltes
in der Fe-Matrix zweifelsfrei nachweisen (e. g. [CAR 01], [WIR 99], [BUS 93], [MIL 97)).
Diese Defekte enthalten dariiber hinaus auch Mn, Ni, Si und Fe [PAR 96], [WAL 93]. Mit
sinkendem Gehalt an geldstem Cu im Ausgangszustand wichst der Anteil an Mn, Ni und vor
allem Fe [MIL 00], so dass dann besser von Mn-Ni-reichen Ausscheidungen oder Komplexen
zu sprechen ist. Cu wird in diesem Fall nur noch eine Funktion bei der Keimbildung zuge-
ordnet.

Die Bildung solcher Phasen ist iiberraschend, da sie aus den Gleichgewichtssystemen nicht
bekannt sind und die gegebenen Legierungskonzentrationen weit innerhalb der Grenzen der
Loslichkeit der betreffenden Legierungselemente liegen. Odette [ODE 95] entwickelt ein
thermodynamisches Modell, das die Phasengleichgewichte im quaterniren System Fe-Cu-Ni-
Mn behandelt und auch Einfliisse der TeilchengroBen und —zusammensetzung auf die Grenz-
flachenenergie beriicksichtigt. Auf dieser Grundlage lidsst sich das Aufireten einer Mn-Ni-
reichen, Cu-armen oder -freien Phase fiir RDB-Stihle mit niedrigem Cu-Gehalt verstehen.
Die Mn-Ni-reiche Phase wird mit abnehmender Bestrahlungstemperatur, steigendem Mn-
oder Ni-Gehalt und zunehmendem Teilchenwachstum dominant.

Neben diesen als Ausscheidungen apostrophierten Gefligedefekitypen werden, vor allem in
Cu-armen RDB-Stahlen, instabile und stabile Matrixdefekte als eine 2. Hauptform der strah-
lentypischen Strukturerscheinungen klassifiziert. Uber die Natur dieser Matrixdefekte liegen
kaum gesicherte Erkenntnisse vor. Sie werden als Versetzungsringe, leerstellenreiche Kom-
plexe, Nanovoids oder Fremdatom-Punktdefekt-Cluster interpretiert [PHY 93]. Die Einteilung
in instabil und stabil erscheint dabei willkiirlich und bezieht sich auf ihr Ausheilverhalten.
Instabile Matrixdefekte heilen bei Bestrahlungstemperatur aus. In ihrer Struktur mogen sie
sich nicht grundsitzlich, sondern nur in der GroBe oder in ihrem Anteil an stabilisierenden
Fremdatomen von den stabilen Matrixdefekten unterscheiden. Stoller [STO 93] fasst unter
dem Begriff' der Matrixdefekte Punktdefekt-Cluster des Zwischengitteratom- oder Leerstel-
lentyps in 2- oder 3-dimensionaler Morphologie zusammen. Odette und Lucas [ODE 98a]
bezeichnen pragmatisch alle Erscheinungen, die zu einer Hértung in sehr Cu-armen RDB-
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Stéhlen nach Langzeitglithung bei Bestrahlungstemperatur beitragen, als stabile Matrixdefek-
te und schlieBen als Kandidaten auch kleine Phosphid- oder Karbonitrid-Ausscheidungen,
Cotrell-Wolken und groBe Leerstellen-cluster (nanovoids) ein. In jedem Fall gelten die Mat-
rixdefekte als nicht oder kaum mit Kleinwinkelstreumethoden oder mit der hochauflosenden
erweiterten Elektronenmikroskopie nachweisbar [CAR 01], [DUY 92].

Man erkennt, dass die Uberginge zu den verschiedenen Typen der strahlenbedingten Gefii-
gemodifikation sehr flieBend sind. Einige gemeinsame Charakteristika lassen sich herauskris-
tallisieren:

- Nanodisperse GroBe

- Matrixghnliche (oder matrixgleiche) Gitterstruktur

- kein Spannungskontrast

- keine klar strukturierte Grenzfliche

- groB3e Variabilitit der Zusammensetzung und Atomdichte.

Als Grenzfille der auftretenden Strukturen sind die Cu-reichen Ausscheidungen in den stirker
Cu-haltigen RDB-Stéhlen auf der einen Seite und Leerstellencluster (Nanovoids) in sehr rei-
nen Fe-Basislegierungen auf der anderen Seite zu betrachten.

Abweichend von diesen Erscheinungen tritt eine weitere strahlenbedingte Gefiigemodifizie-
rung ein — die Segregation von Fremdatomen an Korngrenzen oder Phasengrenzflichen. Ob-
wohl schon seit lingerer Zeit beobachtet [MIL 84], ist die strahlenbedingte Segregation auf
Kormn- und Grenzflichen gegenwirtig in den Mittelpunkt der Aufmerksamkeit geriickt [REV
00]. Insbesondere Phosphor wird als zur Segregation neigendes Element betrachtet und als
Anreicherung auch nachgewiesen [MIL 95]. Die Segregationsneigung von P an Korngrenzen
im Temperaturbereich zwischen 400 — 500 °C ist ein gut bekanntes metallurgisches Phéino-
men. Die niedrigen P-Gehalte moderner RPV-Stihle und die typischen Wirmebehandlungs-
technologien vermeiden im Allgemeinen diesen Effekt. Bestrahlung kann durch bestrahlungs-
beschleunigte Diffusion bei Stdhlen mit hoherem P-Gehalt Segregation in stirkerem Ausmal
hervorrufen. Wirkt die Korngrenze als Senke fiir den Gitterdefekt (Leerstelle oder Zwischen-
gitteratom), so kann im Falle einer starken Bindungsenergie zwischen Fremdatomen (in die-
sem Fall Phosphor) und Gitterdefekt sich das betreffende Element an der Korngrenze selbst
aus stark ungesittigter Losung bis iiber die Loslichkeitsgrenze anreichern, wodurch Aus-
scheidungen auftreten konnen [WOL 96]. Eine ausfiihrliche Ubersicht zur P-Segregation in
bestrahltem RDB-Stahl gibt English et al. [ENG 01]. Nach seiner Recherche ist der Effekt
eher marginal. Eine hohe Relevanz wird hingegen von Gurvich und Mitarb. [GUR 99a] postu-
liert. Seine Beobachtungen beziehen sich auf russische RDB-Stihle.

Die Wirkung der strahlenbedingten Gefiigeanderung kann grundsitzlich auf der Grundlage
eines einfachen, bereits von Ludwik, Davidenkov und Cottrell zur Erkldrung des sprod-
duktilen Ubergangsverhaltens von krz-Metallen benutzten Modells ((DAH 81], [FAB 96a,b])
verstanden werden. Dies ist schematisch im unteren Teilbild von Abb. 2.2 veranschaulicht. In
diesem stark vereinfachten Modell wird der Bruchmodus im Uberwachungsbereich auf ein
Spannungskriterium zuriickgefiihrt. Ist eine kritische Spaltbruchspannung or groBer als eine
zur FlieBspannung oy proportionale SpannungsgroBe (C-0y), dann erfolgt ein duktiles Versa-
gen, andernfalls tritt ein sproder Bruch ein. Da oF nicht oder kaum temperaturabhingig ist,
wihrend oy im tieferen Temperaturgebiet eine starke Temperaturabhéngigkeit zeigt, ist ein
sprunghafter Ubergang vom sproden zum duktilen Versagen zu erwarten, dessen Temperatur-
lage von der Relation zwischen or und oy bestimmt wird. Die Bildung neuer, homogen ver-
teilter Phasen oder Strukturinhomogenitéiten durch Bestrahlung erzeugt zusitzliche Hindernis-
se fur die Versetzungsbewegung (Abb. 2.2, mittleres Teilbild), die sich in ihrer Wirkung mit
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den bereits im unbestrahlten Zustand vorhandenen Bewegungshindernissen (Abb. 2.2, oberes
Teilbild) iiberlagern und so einen zusétzlichen Anstieg der FlieBspannung (Aoiy) bewirken.
Dieser als Strahlenhirtung bezeichnete Effekt fihrt zur Erhohung der Ubergangstemperatur
Unter diesen Umstinden ist das als Neutronenversprodung bezeichnete Phdnomen nur eine
indirekte Folge der Strahlenhértung und kann in erster Naherung proportional zu dieser ange-
nommen werden.

Durch Segregation an Korn- und Phasengrenzflichen (Abb. 2.2, mittleres Teilbild), kann es
aber auch zur Verringerung der Spaltbruchspannung op, kommen, was ebenfalls eine Ver-
schiebung der Ubergangstemperatur zu hoheren Temperaturen hervorruft und dann als echter
Versprodungseffekt zu interpretieren ist. Ein solches Phanomen wird vor allem an der Ande-
rung des Bruchtyps vom Quasi- oder echtem Spaltbruch zum interkristallinen Sprédbruch
erkannt. Wie bereits erwihnt, ist dieses Phinomen fir WWER-RDB-Stihle haufig, fir RDB-
Stihle westlicher Provenienz nur gelegentlich beobachtet worden.

Dieses simple Modell erlaubt zwar ein grundsitzliches Verstindnis, ist aber nicht in der Lage,
alle Beobachtungen zu erkliren oder gar quantitativ zu modellieren. Besonders problematisch
scheint dabei die Uberlagerung von Matrixfestigkeit und Strahlenhirtung zu sein. Auch der
integrale Effekt unterschiedlicher Formen der Gefiigemodifizierung, die bei Bestrahlung si-
multan entstehen, ist nicht aufgeklirt. Moglicherweise ergeben sich daraus die deutlichen Un-
terschiede, die in der Neutronenversprodungssuszeptibilitit zwischen Grund- und Schweil3-
metall oder zwischen den RDB-Stihlen verschiedener Stahlhersteller auftreten [SER 01].

2.3 Ergebnisse zur Neutronenversprodung von WWER-RDB-Stiihlen

Die Zusammensetzung und metallurgische Verarbeitung des RDB-Stahles, die verarbeiteten
BlockgroBen und die charakteristischen Abmessungen der RDB-WWER-Reaktoren unter-
scheiden sich deutlich von denen der westlichen Reaktoren [DAV 97], [BRU 93a]. Somit ist
zu erwarten, da diese Faktoren bekanntlich von Einfluss auf die Neutronenversprodung des
RDB sind und selbst bei gleichem RDB-Material eine Herstellersignifikanz nachweisbar ist
[SER 01}, dass Phénomene und Mechanismen der Neutronenversprodung von WWER-RDB-
Stéhlen eine eigene Charakteristik aufweisen.

Allerdings sind selbst innerhalb der WWER-RDB-Stihle groBe Unterschiede zu beachten.
Der RDB-Stahl fiir WWER-440-Reaktoren des Types 15Kh2MFA (A) ist ein niedrig legierter
nickelarmer Stahl mit hohem Cr- sowie Mo- und V-Gehalt. Die aus dem Russischen transkri-
bierte Bezeichnung entspricht etwa einer deutschen Stahlmarke 15CrMoV2. Der Kennbuch-
stabe A kennzeichnet die Reinheit und weist auf hohe Reinheit hin, AA steht fiir besonders
hohe Reinheitsgewihrleistung. Stihle dieser Qualitit wurden vor allem fiir Reaktoren der 2.
(WWER 440/213) und 3. (WWER-1000) Generation im kernnahen RDB-Bereich eingesetzt.
Fir die Reaktoren vom Typ WWER-1000 mit ihrer groBeren Wandstirke wurde aus techno-
logischen Griinden die Nickel-legierte Stahlmarke 15Kh2NMFA(A) (gemiB deutscher Be-
zeichnung etwa 15CrNiMo2) eingesetzt [VIS 93]. Sie hat einen Nickelgehalt > 1 % bei redu-
ziertem Cr- und stark verringertem V-Gehalt. Beide Stahlmarken unterscheiden sich signifi-
kant in ihrer Zusammensetzung von dem typischen deutschen oder amerikanischen RDB-
Stahl vom Typ 20MnMOoNi5-5, 22NiMoCr3-7, A 533 B Cl. 1 oder A 508 CL. 3.

Tabelle 2.2 gibt die Zusammensetzung einiger Stahltypen an. Fir die WWER-Stahle ist der
hohe Legierungsgehalt an Karbidbildnern charakteristisch. Die Stahlzusammensetzung des
RDB-Stahles fiir den WWER-1000 nihert sich der Zusammensetzung der westlichen RDB-
Stahlmarken, ein hoher Cr- und Ni-Gehalt des WWER-1000-RDB-Stahles bleibt augenfillig.
Die Stihle bzw. die RDB wurden von ISHORA in der Sowjetunion oder von Skoda Pilsen in
der Tschechoslowakei gefertigt.
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Im Hinblick auf die Neutronenversprodung ist neben dem RDB-Grundmaterial das verwende-
te SchweiBmaterial vielfach wichtiger. Hier ist die Spezifikation fiir die WWER-Reaktoren
uneinheitlich. Vorwiegend verwendet wurde die Stahlmarke Sv-10KhMFT fiir Reaktoren des
Types WWER-440 und Sv-10KhGNMAA fir WWER-1000. Fiir erstere waren z. T. hohe P-
Gehalte, fir letztere z. T. sehr hohe Ni-Gehalte typisch. Wie allgemein iiblich weisen die
Schweilimaterialien einen niedrigeren C-Gehalt auf,

Tabelle 2.2: Chemische Zusammensetzung von RDB-Stiihlen

Chemische Zusammensetzung, in Masse-%

Stahlmarke C Si Mn (Cr Mo |V Ni Cu Co As S P Sb Sn P+Sb
+8n

Spezifikation 0.13 {017 [030 {250 (060 [0.25 [040 |0.30 |0.025 |0.040 |0.020 | 0.020 |- - -
15Kh2MFA 0.18 1037 {0.60 {3.00 |0.80 ]0.35 ax. |Max. | Max. |{ Max. | Max. | Max.

WER-440 a)
Spezifikation 0.13 |0.17 [030 |2.50 {060 [0.25 {040 [0.10 {0.0250.0100.015]0.012{0.05 [0.05 |0.015
15Kh2MFA-A 0.18 1037 J0.60 |3.00 |0.80 [035 ax, | Max, |Max. | Max, | Max. | Max. | Max, | Max. | Max.
(WWER-440) a)
Spezifikation 0.13 |0.17 [030 [1.80 |0.50 [0.10 |10 ]0.10 |0.03 ]0.010|0.012 | 0.010 | 0.005 | 0.005 | 0.015
15Kh2NMFA-A 0.18 037 {060 (230 (070 [0.12 |1.5 |[Max [Max |[Max [Max. |Max. |Max |Max. |Max.
'WWER-1000) a)
ASTM AS508,CL3 1025 1015 (120 (025 (045 [005 ;040 |0.10 |- - 0.018 10.015 |- - -

a) Max, {040 11.50 |Max. |Max. |Max | 1.00 |Max Max. | Max.
SV-10KhMFT 005 1015 1097 | 137 (043 (019 10.09 (015 |- - 0.012 10.018 | - - -
Schweibmaterial 0.07 035 [1.03 ]1.58 {050 {023 [029 [0.21 0.013 | 0.039
WWER-440  b)
SV-10KhGNMAA [0.05 {0.14 {0.72 [170 (055 (001 {117 {005 |- - 0.006 [ 0.010 { - - -
SchweiBmaterial 012 j041 [094 (188 (070 |0.03 [1.88 }0.08 0.012 | 0.011
WWER-1000 b)
20MnMoNi55 0.15 (010 |1.15 |020 |040 0020045 [0.10 |- 0.025 10.012 | 0.012 | - 0.01}1 f-
c) 025 (035 ]1.55 [Max. [0.55 |Max. |0.85 |Max. Max. | Max. | Max. Max

a: Angaben in [HAW 00]
b: Angaben in [KUL 02]
c:nach KTA 3201, 1, Anhang Al

Die typische Warmebehandlungstechnologie fiir beide RDB-Typen ist in Tab. 2.3 aufgefiihrt.

Tabelle 2.3: Wirmebehandlung fiir WWER-RDB-Schmiedestiicke

T Austenitisieren Abkiihlen Anlassen

15Kh2MFA®  |(1000%10)°C/7..8h | Wasser 680-720 °C /13...14 h —
Luft — (670 £ 10)°C/31h

— Ofenabkiihlung

15Kh2NMFAP {920 °C Wasser 650 °C/Luft — 620°C/25h
— 650 °C / 20 h — Ofenab-

kithlung

a) mnach [HAW Q0] b) nach [BRU 87]

Die dadurch erzeugten Gefiige lassen sich wie folgt charakterisieren ([TOR 79], [DAV 97],
[GOR 96], [KOU 94], [PAV 93], [KOC 92], [KOC 02], [MIL 94], [MIL 00]):

Das Grundmetallgefiige ist iiberwiegend hochangelassener Bainit als Mischung aus massivem
kornigen und nadligem Ferrit. Die Nadeln sind 0,2 ... 0,5 pm breit und in 10 ... 50 pum breite
Pakete gebiindelt. Vereinzelt tritt voreutektoider Ferrit auf. Die vormalige AustenitkorngroBe
ist beim WWER-440-Stahl hoch (ca. 40...120 um), beim WWER-1000-Stahl deutlich kleiner
(25...80 pm). Es treten rel. grofie (& = 0,2 um), vorzugsweise an den Korngrenzen gebildete,
blockige Mischkarbide vom Typ M,C; oder M33Cs auf, deren Hauptbestandteil Cr ist.
Daneben werden plattenformige, feine Karbide an den Grenzen der Bainitlatten oder inner-
halb der Ferritkorner vom Typ VC oder V4Cs beobachtet. Die feinen Karbide haben Abmes-
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sungen von < 10 nm x 40 nm. Es werden aber auch deutlich niedrigere Werte angegeben
(2...4 nm dick, 20 nm lang). Die Versetzungsdichte ist gering und wird mit 2...4 x 10"%cm?
angegeben.

Von der AustenitkorngroBe abgesehen unterscheiden sich die Gefiige der WWER-440- und
WWER-1000-RDB-Stihle nicht grundsitzlich. Der Bainit ist beim WWER-1000 haufig fein-
nadliger und voreutektoider Ferrit wird kaum noch beobachtet. Wie die Zusammensetzung
erwarten lasst, werden V-haltige Karbide kaum nachgewiesen. Hier sind die feinen Karbide
vorzugsweise Mo-haltig.

Das SchweiBgefiige besteht aus einer Mischung von stiéingligen, gerichtet erstarrten und von
gleichachsigen Kornern. Es ist iiberwiegend Ferrit. Im Bereich der gleich-achsigen Korner
sind bainitische Bereiche vorhanden, die von einem Netzwerk aus voreutektoidem Ferrit, der
sich entlang der vormaligen Austenitkorngrenzen gebildet hat, umgeben sind. Die groberen
Mischkarbide sind vorzugsweise entlang der Korngrenzen, die feinen VC- (oder MoC-) Kar-
bide im Korninneren angeordnet. Die Anzahldichte der Karbide ist entsprechend dem gerin-
geren C-Gehalt im SchweiBgefiige wesentlich geringer. Die Versetzungsdichte ist um etwa
die Halfte niedriger als fiir ein typisches Grundmetallgefiige. An den Korngrenzen werden P-
Seigerungen nachgewiesen.

Neben den hier aufgefiihrten Gefligen werden z. T. auch Mischungen aus Martensit, selbstan-
gelassenem Martensit und Bainit beschrieben. Da nach den tblichen hohen Anlasstemperatu-
ren eine Trennung zwischen den verschiedenen Gefiigestrukturen schwierig ist, werden mog-
licherweise mit der unterschiedlichen Benennung die gleichen Gefligeformen charakterisiert.
Allerdings miissen in Anbetracht der starken Temperaturgradienten beim Abkiihlen und der
Gradienten in der Zusammensetzung des dickwandigen RDB durchaus auch starke Unter-
schiede in der Gefiigeausbildung iiber die Wanddicke angenommen werden. Entsprechende

Nachweise liegen vor [BOE 95]. Zusitzlich erzeugen Mikroseigerungen auch deutliche Gefu-
geunterschiede im pm-GroBenbereich [BOE 99b].

Zum Einfluss der Neutronenbestrahlung auf WWER-RDB-Stéhle liegen zahlreiche Untersu-
chungen vor. Sie wurden vor allem aus Bestrahlungsexperimenten in Materialtestreaktoren
gewonnen. Eine zusammenfassende Darstellung der Ergebnisse dieser frithen Untersuchun-
gen ist in [ALE 81] zu finden. Jingeren Datums sind die Ergebnisse aus den Surveillance-
Programmen. Hier wurden sowohl Resultate, die an russischen bzw.an den von russischer
Seite betreuten WWER-Reaktoren gewonnen wurden (JAMA 93], [KRY 94], [AMA 96],
[LEV 99], [NIK 00a]), als auch Ergebnisse aus den Surveillance-Programmen der finnischen
(IVAL 93], [AHL 92]), tschechoslowakischen ([BRU 93b], [FAL 93], [KUP 93a,b], [PAV
93], [FAL 95], [KOC 00]) und ungarischen ([GIL 89], [OSZ 93]) Reaktoren publiziert.

Als direkter Riickfluss aus dem Betriebsverhalten der RDB sind die Untersuchungen an Tre-
pans der Reaktoren KKW Novovoronesh, Block 1 ({[GOR 96], [KRA 97], [VAL 00]) und 2
([SHT 95], [SHT 96], [NIK 96]) oder an Schiffchen-Proben aus Reaktoren der Baulinie
WWER 440/230 (KKW Kozlodui-1 [CVI 99] und -2 [KRY 93], [KRY 96a}, KKW Novovo-
ronesh-3, -4 [KRY 96b], [KOR 98], [KOR 00], KKW Greifswald-2 [VAL 95]) zu werten.
AuBerdem sind vorzugsweise im Rahmen von TACIS-Programmen (s. EU, DG1A, TACIS
Contract Information) zusitzliche Bestrahlungen auf Surveillance-Positionen vorgenommen
worden ([AMA 99a], [NIK 02]). Von Interesse sind ferner die Erweiterungen der Surveillan-
ce-Programme, die auf die zusitzliche Gewinnung von bruchmechanischen Materialdaten
abzielten (JOSZ 99}, [OSZ 95], [GIL 93], [BRU 97], [KUP 02], [BRU 02], [BRU 00}).

Die Bewertung der Ergebnisse aus den WWER-1000-Surveillance-Programmen ist nicht zu-
verldssig moglich, da diese wesentliche Auslegungsmingel aufwiesen [KAM 99], [KRY 97],
[KRY 98], [KRY 00], [BRU 95]. Zusitzliche Bestrahlungen auf giinstigere Bestrahlungsposi-
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tionen haben inzwischen neue Befunde geliefert [AMA 99b], [NIK 02], [KRY 98]. Schlief3-
lich sei auf die vergleichenden Untersuchungen zum Bestrahlungsverhalten russischer und
amerikanischer RDB-Stihle verwiesen, die im Rahmen einer amerikanisch-russischen Koope-
ration durchgefithrt wurden [HAW 00, SOK 00].

Einige ausgewihlte Beispiele aus den Ergebnissen der Versprodungsiiberwachungsprogram-
me sind in den Abbn. 2.3 bis 2.6 wiedergegeben. Die Abbildungen verdeutlichen beispielhaft,
dass die verschiedenen Chargen von Grund- und SchweiBmaterial unterschiedliche Verspro-
dungsempfindlichkeit besitzen, die nicht immer auf den Einfluss von Cu und P zuriickzuftih-
ren ist. Die schddliche Wirkung von P wird wiederholt belegt ([NIK 00b], [AMA 93]) und aus
der Anderung der Bruchcharakteristik im Kerbschlagbiegeversuch abgeleitet ([GUR 00],
[PLA 99]). Die Bruchflichen enthalten ofimals einen betrichtlichen Teil an interkristallinen
Sprodbruch im Tieflagen- und unteren Ubergangsbereich, vereinzelt wird von duktilen Korn-
grenzenbriichen in der Zahigkeitshochlage berichtet.

In der Tendenz ist festzustellen, dass der fiir russische Stahle angegebene chemische Faktor
die Versprodungsempfindlichkeit konservativ beschreibt. Es gibt aber auch zahlreiche, z.T.
betrichtliche Abweichungen. Nach Amayev u.a. [AMA 93], die eine detaillierte statistische
Analyse der Ergebnisse der Surveillance-Programme der sowjetischen WWER-440-Reak-
toren vornehmen, ist der rein Cu-bedingte Versprodungseffekt klein. Stattdessen gibt es einen
synergistischen Cu-P-Effekt. Die hohere Empfindlichkeit des Schweifigefiiges, die allgemein
postuliert wird, ist nicht in jedem Fall durch den experimentellen Fund belegt. Die erwihnte
statistische Analyse in [AMA 93] findet eine fir Grund- und SchweiBmetall vergleichbare
Strahlenempfindlichkeit, wenn die Cu-P-Zusammensetzung in geeigneter Wichtung bertick-

sichtigt wird.

Die Fluenzabhingigkeit wird haufig mit einer Potenz n = 1/3 gut angendhert (JAMA 93],
[VIS 93], [SHT 99], [NIK 00a]). Kruykov u. a. [KRY 98] geben stattdessen an, dass in dem
durch die Surveillance-Programme erfassten Fluenzbereich, allerdings fiir Ni-haltige RDB-
Stihle, eine lineare Abhéngigkeit die Ergebnisse besser beschreibt. Brumovsky und Pav
[BRU 93b] finden in Auswertung der Surveillance-Ergebnisse von 6 tschechoslowakischen
WWER-440-Einheiten eine Potenz von 0.5.

In vielen Fillen korrelieren die bestrahlungsbedingte Verschiebung der Ubergangstemperatur
nicht mit der Erh6hung der Streckgrenze, wie auch aus den in den Abbn. 2.3 - 2.6 dargestell-
ten Beispielen erkennbar ist. Nach [LEV 99] wird im Fluenzbereich zwischen (1 — 5) - 10%°
n/cm?, E > 0,5 MeV keine weitere Strahlenhirtung beobachtet, wihrend die Ubergangstempe-
ratur sich stetig erhoht. Allerdings sind auch durchaus gegenteilige Trends festzustellen
[AMA 93]. Kritisch muss bewertet werden, dass die Zuverlissigkeit der Bestimmungen der
Parameter aus dem Zugversuch nicht befriedigen kann. Oftmals beruhen sie auf Messungen
an nur 3 nicht-standard-gerechten Kleinzugproben, deren Représentativitit in Anbetracht der
starken Materialinhomogenitéten fraglich ist. Im Vergleich dazu werden die Ubergangstempe-
raturen mit wesentlich hoherem Aufwand ermittelt.

Grundsitzlich kann die Strahlenempfindlichkeit, insbesondere der Cr-Mo-V-legierten RDB-
Stahle als niedrig eingeschétzt ((HAW 00], [SOK 00]) werden. Das gilt vorzugsweise fiir die
Stihle sehr hoher Reinheit vom Typ AA.,

Die Reduzierung der Strahlenempfindlichkeit auf den Gehalt an P und Cu versagt bei den
teilweise hoch-nickelhaltigen RDB-Stihlen und Schweiflen fiir den WWER-1000. Dem Ein-
fluss des Ni sind deshalb eine Reihe von Untersuchungen gewidmet ([AMA 99b]). Nach Ka-
menova und Vodenicharov [KAM 99] sind selbst bei vergleichbaren Cu-, P- und Ni-Gehalt
Unterschiede der aus den Surveillance-Programmen bestimmten Koeffizienten der Verspro-
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dungsempfindlichkeit im Bereich von 5 — 35 festzustellen. Ergebnisse russischer Untersu-
chungen zeigen bei Ni-Gehalten > 1,5 % und Fluenzwerten > 5-10"° n/em?, E > 0,5 MeV eine
starke Versprodung mit Ubergangstemperaturverschiebungen > 100 °C ([KRY 97], [NIK
00b]). Nickel hat dariiber hinaus einen deutlichen Einfluss auf das Ausheilverhalten, Ni ver-
zogert die Ausheilung und fiihrt zu unvollstindiger Ausheilung in der erprobten Technologie
von 475 °C / 150 h (INIK 00c], [KRY 98]). SchlieBlich wird an stark Ni-haltigen Schweilen
auch eine bestrahlungsbedingte Verringerung der Streckgrenze bei Fluenzen um 3-10" n/em?,
E > 0,5 MeV festgestellt ((NIK 97b], [KRY 98]).

Ergebnisse tiber Gefligeuntersuchungen im bestrahlten Zustand liegen aus dem UJV Rez
[KOC 92], [KOC 00], [KOC 02], dem Kurchatov-Institut Moskau [GUR 99a], [GUR 99b],
[PLA 99], [GUR 00], [KUL 02], dem Prometey St. Petersburg [GOR 96] und der Siemens
AG, KWU [MAU 99] vor. Sie wurden mit herkémmlicher Transmissionselektronenmikro-
skopie (TEM) gewonnen. Neben TEM haben Miller u.a. [MIL 95], [MIL 00] auch Atomson-
den-Feldionenmikroskopie (APFIM) eingesetzt. Einige Arbeiten sind dem Nachweis von Seg-
regationen auf Korn- bzw. Bruchflachen gewidmet ((GUR 00], [MIL 94], [PLA 99], [VOD
991). Schiieilich werden auch Positronenannihilationsspektroskopie (PAS) ([BEC 91], [BRA
91], [KOC 02], [SLU 98], [SLU 99] und MoBbauer-Spektroskopie [ILO 02], [SLU 98], [SLU
991 zum Nachweis von bestrahlungsbedingten Strukturdnderungen genutzt.
Die grundsitzliche Gefligeausbildung wird durch die Bestrahlung nicht verdndert. Auch Art,
Form, Grofle und Verteilung der groberen Karbide bleiben ebenso erhalten wie die Verset-
zungsstruktur. Nach kleinen Fluenzen sind mit herkémmlischer TEM keine oder nahezu keine
Bestrahlungseffekte detektierbar. Hochbestrahite Surveillance-Proben oder Proben aus den
RDB nach langerer Betriebszeit zeigen indessen charakteristische Strukturerscheinungen.
Gurovich und Mitarbeiter [GUR 99a,b], [GUR 00] unterscheiden die folgenden Strukturer-
scheinungen:

- Versetzungsschleifen und/oder ,,black dots*

- Scheibenformige Ausscheidungen

- Runde Ausscheidungen.

Die black-dots werden als Matrixdefekte mit schwachem Kontrast bezeichnet, die bei besserer
Sichtbarkeit als Versetzungsschleifen zu identifizieren sind. Thr Durchmesser betrigt ca. 5 nm
und ist nicht fluenzabhiingig. Die Anzahldichte steigt mit der Fluenz von ca. (2-3)-10"/cm?
bei einer Fluenz von ca. 1-10"° n/cm? auf 7...8 bei einer Fluenz von 6,5-10"° n/cm?. Sie ver-
schwinden nach Ausheilen bei 475 °C/ 150 h.

Die scheibenformigen Ausscheidungen existieren mit niedriger Anzahldichte bereits im unbe-
strahlten Zustand. Bestrahlung erhoht ihre Anzahidichte von urspriinglich um 0,5-10"%/cm? bis
auf ca. 50-10%/cm? nach einer Fluenz von 6,5-10"° n/cm®. Mit der Fluenz steigt ihre Anzahl-
dichte, wahrend die GroBe im Untersuchungsbereich konstant bleibt, aber deutlich kleiner als
im unbestrahlten Zustand ist. Ausheilen fithrt auch hier wiederum zum Riickgang der Anzahl-
dichte, gleichzeitig zu einer Zunahme der Grofle, allerdings werden die Ausgangswerte erst
nach einer 2-stiindigen Glithung bei 560 °C erreicht. Typische Abmessungen sind Dicken von
1...2 nm und Durchmesser von 10 nm im bestrahlten bzw. 20 nm im unbestrahlten oder im
ausgeheilten Zustand. Die runden Ausscheidungen sind homogen verteilt und erreichen An-
zahldichten bis 10"3/cm? bei Durchmessern von 2 nm. Sie werden ebenfalls durch Ausheilglii-
hungen in ihrer Anzahl um deutlich mehr als eine GréBenordnung reduziert, wobei ein Teil-
chenwachstum auf 3...4 nm zu beobachten ist. Sie werden als Cu-reiche Ausscheidungen in-
terpretiert. Die Ergebnisse von GOR u.a. [GOR 96] an SchweiBmaterial aus den Reaktoren
Novovoronesh 1 und 4 bestitigen diesen Befund hinsichtlich der Versetzungsschleifen, fiir
die vergleichbare Anzahldichten angegeben werden.
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Als Versetzungsschleifen interpretierbare ,,black dots“ werden auch von Maussner u.a. [MAU
99] nach§ewiesen, deren GroBe 1...5 nm betrégt und deren Anzahldichte mit der Fluenz auf
(6-8)-10"/cm® anwichst. Sie beobachten gelegentlich zusitzliche Arten von Karbiden im be-
strahlten Zustand, was aber auch auf Materialinhomogenititen zuriickgefithrt werden kann.
,,Black dots“ wurden an WWER-RDB-Stéhlen erstmals von Kocik und Mitarbeitern [KOC
92] beschrieben. Sie erscheinen erst nach einer Fluenz von ~ 1-10"/cm? Mit wachsender
Fluenz vergroBert sich ihr Durchmesser und steigt ihre Anzahldichte. Thre Verteilung ist hete-
rogen und bevorzugt mit Versetzungen verkniipft. In ihren Untersuchungen an Surveillance-
Proben der Reaktoren in Dukovany und Bohunice [KOC 02] mit RDB-Stahl von Skoda Pilsen
unterscheiden sie black dots, Versetzungsschleifen und Ausscheidungen. Thre GroBien und
Anzahldichten hangen von der Flussdichte und der Fluenz ab. Die Ausscheidungen sind ent-
lang von Versetzungen konzentriert. Angaben zur Natur der Black dots kénnen nicht gemacht
werden. GrofBBe und Anzahldichte erreichen eine Sattigung bei einem Durchmesser von 11 nm
und einer Dichte von 1,4-10"° cm?® fir das SchweiBmaterial und 10 nm bzw. 19-10%° cm? fiir
das Grundmetall. Die Ausscheidungen werden als V-Karbide bezeichnet, wobei bei Bestrah-
lung der Anteil feinerer Karbide wichst (d ~ 2 nm), wihrend der Anteil mit Teilchendurch-
messer < 8 nm abnimmt. Die statistische Relevanz der Beobachtung ist nicht ausgewiesen.
Miller u.a. [MIL 00], [MIL 01] analysieren mit APFIM hochbestrahlte Surveillance-Proben
tschechischer Provenienz. In dem Cu-armen Grund- und Schweiflmetall werden runde bzw.
zylindrische Komplexe mit Durchmessern von 3...4 nm analysiert, die Mn-, Si-, P-, C- und
Cu-Anreicherungen aufiveisen. Sie sind weniger als Ausscheidung, sondern vielmehr als
Cottrell-Atmosphére im Spannungsfeld einer Versetzung aufzufassen. Trotz hoher Anreiche-
rungsfaktoren in den Komplexen (2...115) ist damit keine signifikante Anderung der Matrix-
konzentration verbunden. Das steht im Einklang mit der experimentellen Beobachtung, dass
die Elementkonzentrationen der Matrix sich kaum durch Bestrahlung dndern.

In einer weiteren Studie weist Miller u.a. [MIL 95] eine hohe P-Segregation an den Grenzen
der Bainitnadeln nach. Zusitzlich werden im bestrahlten Zustand auch kleine Cu- und P-
angereicherte Ausscheidungen detektiert.

2.4 Eliminierung der Neutronenversprodung durch Wirmebehandlung (Ausheilen)

Nahezu gleichermafBen so lange bekannt wie das Phanomen der Strahlenverspréodung selbst,
ist auch die Tatsache, dass eine der Bestrahlung nachfolgende Anlassbehandlung bei Tempe-
raturen oberhalb der Bestrahlungstemperatur die Versprodung teilweise oder vollstiandig be-
seitigen kann [STE 75]. Dieses Ausheilglithen wurde jedoch erst in den 80er Jahren ingeni-
eurtechnisch relevant als erkannt wurde, dass die WWER-440-Reaktoren der ersten Generati-
on ohne eine solche Wirmebehandlung die avisierte Betriebszeit von 25 — 30 Jahren keines-
falls erreichen werden, ohne die vorgegebenen Grenzwerte der zulissigen Ubergangstempera-
turverschiebung zu iiberschreiten. Deshalb wurden auch vorzugsweise von russischer Seite
und fir die RDB-Stihle vom Typ 15Kh2MFA Untersuchungen zum Ausheilverhalten durch-
gefithrt. Parallel dazu wurde eine groBtechnischen Technologie und Ausriistung entwickelt,
um RDB vom Typ WWER-440, die ihre Auslegungsgrenze erreicht haben, auszuheilen. Da
kritische Versprodungszustiande lediglich im Bereich der Schweiinaht 4 des WWER-440-
RDB aufireten, erwies es sich als ausreichend, den RDB nur in einer ringférmigen Zone der
Breite von ca. + 700 mm um diese Schweifinaht zu erwirmen. Als geeignete Wirmebehand-
lung wurde ein 100- bis 170-stiindiges Glithen bei 475 °C festgelegt. Inzwischen wurden
mehr als 15 WWER-440-RDB ausgeheilt, einer davon bereits zum zweiten Male. Eine Uber-
sicht zur Technologie und zu den mit der thermischen Behandlung verbundenen Eigen-
schafisinderungen ist in [PLA 94] und [PEL 95] enthalten.

Amayev u. a. fassen die russischen Ergebnisse zum Ausheilverhalten des WWER-440-RDB-
Stahles 15Kh2ZMFA [AMA 93] und des WWER-1000-RDB-Stahles 15Kh2NMFA [AMA

19



99a] zusammen. Das Ausheilen folgt einem sigmoidalen Temperaturverlauf. Nahezu voll-
standige Ausheilung ist nach Langzeitglithen (=100 h) bei Temperaturen > 420 °C zu erwar-
ten. Die Reduktion der Kerbschlagenergie in der Hochlage erholt sich dabei schneller als die
Ubergangstemperatur. Die Erholung der Strahlenhiirtung bleibt in der Regel unvollstindig.
Das Erholungsverhalten héingt nicht von der Fluenz der vorangegangenen Bestrahlung ab.
Auch der Cu-Gehalt ist nicht von Einfluss. Hingegen verschlechtert Phosphor bei einem Ge-
halt > 0,02 % deutlich die Ausheilung. Fiir Ni-haltige Stihle sind leicht hohere Ausheiltempe-
raturen (490 °C) vorteilhatt.

Um die Lebenszeit alterer Reaktoranlagen verlingern zu konnen, ist in den letzten Jahren das
Verfahren des thermischen Ausheilens zunehmend auch von US-amerikanischer Seite unter-
sucht worden [SHA 93], [NAN 99]. Wihrend die auf eine ,nasse* Ausheiltechnologie ausge-
richteten Untersuchungen bei Ausheiltemperaturen von 350 °C nur geringe Ausheileffekte
aufzeigen, konnte bei hoheren Ausheiltemperaturen (450 °C) ein vollstindiger oder nahezu
vollstandiger Riickgang der Strahlenhdrtung und —versprodung nachgewiesen werden [ROS
99].

Aus sicherheitstechnischer Sicht ist die Bewertung des Ausheilens im Rahmen des Sprod-
bruchsicherheitsnachweises unbefriedigend. Der Effekt des Ausheilens kann nur fir die un-
plattierten RDB der iltesten WWER-440/230-Reaktoren direkt nachgewiesen werden, aber
auch in diesen Fillen nur an nichtstandardgerechten Kleinproben, die aus einer schmalen
Oberflichenschicht entnommen werden. Demzufolge sind den dem Sicherheitsnachweis zu-
grundezulegenden Kennwerten groBe Streubinder zuzuordnen, die letztlich nur eine geringe
effektive Erhdhung der Ubergangstemperatur bewirken und so nur kurze Lebensdauerverlin-
gerungen ermdglichen. Ein vertieftes Verstindnis der beim Ausheilen ablaufenen Vorginge
ist deshalb eine wesentliche Voraussetzung fiir eine optimale Nutzung einer solchen Techno-
logie zur Lebenszeitverlangerung laufender Anlagen.

3. Plan und Methoden der Untersuchungen
3.1 Versuchsstrategie und Arbeitsprogramm

Das zentrale Anliegen der Untersuchung war die Erfassung der Strukturschidigung bzw. der
Gefligednderungen in WWER-RDB-Stihlen als Folge von Neutronenstrahlung. Damit sollte
beigetragen werden, die fiir diese Stahlmarken vorhandene Kenntnisliicke zu schlieBen. Um
daraus aber physikalisch begriindete sicherheitsrelevante Schlisse zum RDB-Integra-
tionsverhalten zu ziehen und Modellansitze zur Beschreibung der Strahlenversprodung abzu-
leiten, waren diese Arbeiten durch eine moglichst vielfiltige Charakterisierung der mechani-
schen Eigenschaften zu erginzen. Zur Losung dieser Aufgabe stand jedoch kein entsprechend
dediziertes Bestrahlungsprogramm zur Verfiigung.

Das Arbeitsprogramm orientierte sich deshalb

- auf die Nutzung eines moglichst breiten Materialfundus,

- auf die Verwendung von Material, das hinsichtlich seiner mechanischen Eigen-
schaften im Rahmen anderer Arbeitsprogramme bereits gut charakterisiert war,

auf die Untersuchung von Proben aus einem breiten Spektrum der Belastungsbe-
dingungen und

auf die Variation von weniger Haupteinflussparameter, wie Stahltyp, Fluenz und
Bestrahlungstemperatur.

Angestrebt wurde eine moglichst komplexe Gefligecharakterisierung mit unterschiedlichen

Verfahren der Strukturanalyse. Im Einzelfall war dabei die spezielle Verfahrensentwicklung
ebenso Bestandteil des Arbeitsprogrammes wie der Nachweis der Verfahrenseignung. Es
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stellte sich im Laufe der Bearbeitung jedoch heraus, dass eine groBe Anzahl der Methoden
keine fur die vorliegende Aufgabe relevante Information lieferte. Andere waren zu aufwendig
oder nicht mit vertretbarem Aufwand verfiigbar. So fokussierte sich das Arbeitsprogramm
zunehmend auf die Strukturanalyse mit Hilfe der Neutronenkleinwinkelstreuung.

Im einzelnen umfasste das Arbeitsprogramm die folgenden Arbeitsschritte:

Auswahl und Gewinnung von geeigneten Proben aus dem Surveillance-Programm
von WWER-Reaktoren, aus Bestrahlungen an Testlegierungen und aus dem Be-
strahlungsprogramm Rheinsberg

Erfassung der mechanischen Eigenschaften

. Bestandsaufnahme (Analyse bisheriger Untersuchungen)

. Ergénzung durch eigene Werkstoffpriifungen (Hartemessung, Charpy-Versuch,
Zugversuch, bruchmechanischer 3-Punkt-Biegeversuch)

Strukturuntersuchung

. Charakterisierung des Ausgangszustandes (Metallographie, TEM, REM)

. Hochauflosende Analytische Elektronenmikroskopie (HTEM)

. Neutronenkleinwinkelstreuung

. Rontgenkleinwinkelstreuung

. ergdnzende Verfahren

. Definition und Bestimmung von Strukturparametern zur Charakterisierung
der Strahlendefekte

Ermittlung von Korrelationen zwischen Gefligeparametern, Belastungsbe-
dingungen und mechanischen Eigenschaften

Einfluss einer Ausheilglithung

ModellmaBige Bewertung der Korrelationen

. Strahlenhirtung

. Strahlenversprodung

. Vergleich mit deutschen und ASTM-RDB-Stéihlen

. Vergleich mit Trendkurven und Vorhersagegleichungen
. Sicherheitsanalytische Bewertung

3.2 Untersuchte Werkstoffe

In das Versuchsprogramm wurden

WWER-440-RDB-Grund- und SchweilBwerkstoffe
WWER-1000-RDB-Grund- und Schweilwerkstoffe
RDB-Stédhle vom Typ ASTM A 533 B cl. 1 und A 508 cl 3 und
Eisenbasis-Modelllegierungen

einbezogen.

Eine Ubersicht der verwendeten Werkstoffe enthilt Tab. 3.1. Die chemische Zusammen-
setzung ist in Tab. 3.2 aufgefiihrt.
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Tabelle 3.1: Ubersicht der untersuchten Werkstoffe

Typ Stahlsorte Charge/ |Hersteller/ |Bemerkung
Code Lieferant

1.1 Bestrahlungsprogramm Rheinsberg 1

WWER-440 GW  15Kh2MFA R1 Prometey  aus russischer RDB-Fer-
R2 RRC-KI tigungslinie
R3
D25
WWER-1000 GW  15Khi2NMFAA  R16 VNIIAES KKW Koslodui, Block 5
S . ¢ AN KKW Sudukraine, Block 1 _
WWER-1000 S 10KhGMFAA  RI19 VNITAES KKW Siidukraine, Block 1
1.2 Bestrahlungsprogramm Rheinsberg II
WWER-440 GW  15Kh2MFA KAB-B KKW Prototyp-Werkstoff fiir
WWER-440 S SvlOKhMFT(u) KAB-W  Greifswald WWER-440/230
WWER-440 GW  15Kh2MFA ESW-A ESW Versuchsschmelze
ESW-B
ESW-C
e ESWD_
ASTM-Stahl GW A533Bcl. 1 JRQ Japan TAEA-Referenzmaterial
A508cl. 3 JFL TAEA-CRP-Programm
2. Surveillance-Proben
WWER-440 GW  15Kh2MFAA PA1-B Skoda KKW Paks, Block 1
S  SvIOKhMFT __ PAL-W_ . KKW Paks, Block 1
GW  15Kh2MFA RO-B RRC KI KKW Rovno, Block 1
e KOB KKW Kola, Block3
WWER-440 S SvIOKhMFT RO-W RRCKI KKW Rovno, Block 1
AR-W KKW Armenia, Block 2
3. Modelllegierungen
Eisenbasis-Mehrstofflegierung ML-A RRC-KI Variation von P, Cu und
(FeMnSi) ML-B Ni
ML-C
ML-D
ML-F
ML-G
ML-H

4. Sonderbestrahlung

WWER-1000 S 10KhGMFAA TA-1 RRC-KI KKW Novovoronesh,
TA-2 Block 5, Surveillance

Position

GW — Grundwerkstoff; S — SchweiBe

Die Werkstoffe des Bestrahlungsprogrammes Rheinsberg I entstammen der laufenden Pro-
duktion der russischen RDB-Produktionslinie der Jahre um 1980. Sie entsprechen in ihrer
Zusammensetzung der in jenen Jahren aktuellen Spezifikation fiir WWER-RDB im kernnahen
Bereich. Einige Probensitze sind Teil des Probenvorrates fiir das Surveillance-Programm
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ausgefithrter WWER-Blocke. Thre Gefiige sind bainitisch, zum Teil ist ein geringer Anteil von
voreutektoidem Ferrit vorhanden. Es wurden jeweils bereits gefertigte Proben geliefert, die im
Rahmen des Bestrahlungsprogrammes Rheinsberg I bestrahlt wurden, soweit sie nicht zur
Charakterisierung des Ausgangszustandes benutzt werden sollten. Ausfiihrliche Informatio-
nen zu dieser Werkstoffgruppe sind in [VIE 00] enthalten.

Tabelle 3.2: Chemische Zusammensetzung der untersuchten Werkstoffe in Masse-%

(Fe Rest)
Type Code |C Mn |Si Cr [Ni [Mo |V S P Cu [Al Co
15Kh2MFA R1 0,4 [045 (024 |2,13 |027 |061 |025 0,011 [0011 10,10
R2 0,14 |044 |025 (2,82 |02 [0,68 [029 0,014 [0,12
R3 017 [045 |026 |260 1012 |067 |030 0,024 |0,12
D25 016 [049 [023 [2,74 |00 [0,68 |032 0,017 0,11
I5SKh2NMFAA | R16 0,14 1048 [031 |221 [1,11 [0,57 [010 0,012 | 0,07
R17 0,15 [047 027 [2,08 [130 [0,57 |0,10 0,013 [0,13
10KhGNMAA __ | RI19 009 [1,14 [038 [1,66 |1,71 [0,63 [0,01 0010|0012 |004
15Kh2MFA KABB |0,14 055 1024 [2,60 1024 |062 |027 0013|0011 |022 [0010 |0,020
SviOKHMFT(u) |KAB-W 10,047 [132 1039 [1,29 [0,19 [024 [0,17 0,014 0,050 [0,19 {0015 |0,017
15Kh2MFA ESW-A 0,145 [028 |02 [235 |007 [0,70 |0723 0028|0018 |014 0025 0,011
ESW-B_|0,176 [029 |04 [2,61 |007 |068 |035 0030|0046 |0,14 0,009 |0,011
ESW-C_|0,145 |036 |08 |2,60 [007 |0,67 [0,30 0030|0018 |034 0007 |0,010
ESW-D_|0,147 [0,42 025 {265 |0,07 068 |029 0,030 0042 [032 [0,009 |0,010
PAI-B_|0,16 0,54 [029 |2,70 [007 [068 [028 0,018 0,014 [0,09 0,010
PAI-W_[004 (125 |064 [1,34 |0,06 [050 |021 0,013 |0,0i4 0,08 0,008
15Kh2MFA RO-B__ (0,170 (0,49 |0,28 |2,72 |0,3 |0,63 033 0010|0010 [0,14
KO-B__ 0,160 [041 |0,23 [263 |05 |0,66 |028 0,010 [0,011 0,09
Sv10KhMFT RO-W__|0,056 [1,24 |040 ]1,30 |02 |043 |0,19 0,014 |[0,028 |0,18
AR-W
A533BCL 1 JRQ 0204 [1,42 |023 0,03 |0,80 [052 |0,0084 |00049 |0,0203 |0,152 0,0097
A508CL 3 JFL 017 [142 025 0,16 ]075 052 |0,004 (0002 |0,004 001 |0,014
FeMnSi ML-A__[0,01 {039 0,15 0,01 0,004 [0,002__ |0,015
FeMnSiCu ML-B__|0,01 [049 |024 0,01 0,005 0,012 [0,42
FeNiZMnSi ML-C__|0,01 [035 |0,09 1,98 0004 [0,010 [0,12
FelNilMnSi MLD_[001 [041 [0,12 1,10 0004|0012 |0,i2
FeMnSiNi(P) MLE |00l [046 0,20 1,13 0,004 [0,039 [0,12
FeMnSiNiCu MLF__|0,01 047 ]021 1,19 0,004 |0012 |0,42
FeMnSi(Cu,’) [ML-G _|001 |048 037 0,012 0,004 [0,013  |0,11
FeMnSi(P) ML-H_ 001 J049 [024 0,010 0,004 0,039 |0,1
10KhGMFAA | TA-1__ |008 |074 042 1,86 159 |06l 1001 0,0075 | 0,010 _ |0,058
TA2 _|0,07 [1,05 {029 [164 [1,11 [059 {001 0,0084_ | 0,017 |0,106

Die Werkstoffe des Bestrahlungsprogrammes Rheinsberg II standen dem FZR (bzw. der Vor-
lauferinstitution ZfK) als Halbzeuge zur Verfiigung. Die Stihle mit Code KAB als WWER-
440-Grund- und KAB-W als SchweiBBwerkstoff sind dem KKW Greifswald als plattiertes, 149
mm dickes Plattensegment mit SchweifSnaht vom russischen Hersteller zur Verfiigung gestellt
worden und gelten als Prototyp der WWER-440/230-Generation, die in den 70-er Jahren auf
der russischen Produktionslinie (Izhora) gefertigt wurde. Chargen mit Code ESW-A ...-D sind
als 50-kg-Blocke in einer industriellen Kleinproduktion im Edelstahlwerk Freital hergestellt
worden, wobei bei den einzelnen Chargen die Gehalte an Cu und P gezielt variiert wor-
den sind. Die Stihle lagen am Ende als Blechstreifen in zwei verschiedenen Dicken vor und
wurden nach WWER-440-typischer Wirmebehandlungstechnologie vergiitet und angelassen.
Nihere Angaben sind [POP 89] zu entnehmen. Es zeigte sich, dass die Eigenschafien der ver-
schiedenen Blechstreifen signifikante Unterschiede aufwiesen. Fiir die einzelnen Bestrah-
lungsexperimente wurden stets Proben des gleichen Halbzeugteiles verwendet.

Aus den vorhandenen Halbzeugen wurden Charpy-V-Kerb-Standard- oder fiir bruchmechani-
sche Prufungen modifizierte (seitgekerbte, angerissene) Charpy-Proben und Kleinzugproben
hergestellt [POP 89].

Eine weitere Gruppe umfasst Proben aus den Versprodungsiiberwachungsprogrammen (Sur-
veillance-Proben) von WWER-440-Reaktoren. Die Surveillance-Proben aus dem Block 1 des
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KKW Paks charakterisieren das RDB-Material der Skoda-Produktionslinie der WWER-
440/213-Baureihe. Die Werkstoffe RO-B, KO-B, RO-W und AR-W stammen aus russischer
Produktion. AR-W ist ein SchweiBwerkstoff aus dem armenischen WWER-440/230-KKW
Medsanor-2. Es ist etwa zeitgleich mit dem WWER-440/213-Block-1 des ukrainischen KKW
Rovno gefertigt worden. Es wurden Grund-(RO-B) und Schweil-(RO-W)-Werkstoff unter-
sucht. KO-B ist Grundwerkstoff aus dem WWER-440/213-Block 3 des russischen KKW Ko-
la.

Die Gefiige der Grundwerkstoffe sind bainitisch. Im SchweiBwerkstoff sind Bereiche vorhan-
den, an denen sich an den vormaligen Austenitkorngrenzen ein Ferritnetz gebildet hat. Die
mechanische Priifung der Werkstoffe erfolgte im Rahmen des Uberwachungsprogrammes im
KKW Paks bzw. im RRC-KI. Fiir die Untersuchungen dieses Vorhabens standen jeweils hal-
be, bereits gepriifte Charpy-Kerbschlagbiegeproben zur Verfiigung,

Die Modelllegierungen wurden vom RRC-KI zur Verfiigung gestellt. Es sind jeweils Ver-
suchsschmelzen aus mehrkomponentigen Fe-Basislegierungen mit Variation des Ni-, Cu- und
P-Gehaltes. Die letzte Warmebehandlung erfolgte in Analogie zur vorgeschriebenen Wirme-
behandlung der russischen RDB-Stihle. Aus den Schmelzen wurden Charpy-V-Kerb-
Standard- und Kleinzugproben hergestellt. Die mechanischen Priifungen erfolgten im RRC-
KI. Fur die Untersuchungen dieses Vorhabens standen jeweils halbe, bereits gepriifie Charpy-
Kerbschlagbiegeproben zur Verfiigung.

Das Gefiige der Modelllegierungen ist rein oder iiberwiegend ferritisch. Néhere Angaben sind
in [BOE-99] enthalten.

SchlieBlich waren Proben aus 2 Chargen eines WWER-1000-Schweif3werkstoffes mit unter-
schiedlichem Ni-Gehalt verfiigbar (Werkstoffe TA-1, TA-2).

3.3 Bestrahlungsbedingungen
Bestrahlungsexperiment Rheinsberg I und II

Die Bestrahlung erfolgte im WWER-2 des KKW Rheinsberg iiber 1 - 3 Reaktorzyklen im
Zeitraum von 1983 bis 1990.

Der WWER-2 ist ein Prototyp-Reaktor mit einer Leistung von 70 MW. Neutronenflussdichte
und -spektrum sind vergleichbar mit WWER-440-Reaktoren. Das Temperaturniveau des Re-
aktorktihlwassers liegt niedriger (Eintrittstemperatur: 245,5 °C, Austrittstemperatur: 262 °C).
Der inzwischen stillgelegte WWER-2 besaB giinstige Voraussetzungen fiir Bestrahlungsexpe-
rimente. Er hatte 2 Arten von Bestrahlungskanilen:

- 24 vertikale Surveillance-Kanle zwischen thermischem Schild und Schacht mit klei-
nem Kanaldurchmesser (33 mm) und niedriger Neutronenflussdichte (1...2:10""/cm?s,
E > 0,5 MeV)

- 6 Hochfluss-(Target)-Kanile mit groBem Querschnitt (103 mm) und hoher Neutronen-

flussdichte (10...40-10"/cm?s), die in 60°-Symmetrie an der Core-Peripherie inner-
halb des Kernkorbes angeordnet sind.

Beide Arten wurden vom Reaktorkiihlwasser durchflossen. Abb. 3.1 zeigt einen Querschnitt
des Reaktors mit den Bestrahlungspositionen. Ein vergroBertes Detail des Querschnitts gibt
Abb. 3.2 wieder.

Eine Aufstellung der durchgefithrten Bestrahlungen ist in Tab. 3.3 gegeben. Im Bestrahlungs-
experiment Rheinsberg I wurden die Proben direkt dem einstromenden Reaktordruckwasser
ausgesetzt. Hermetisch geschlossene Bestrahlungskapseln sind im Bestrahlungsexperiment
Rheinsberg Il verwendet worden. Die Kapseln hatten in den ersten Teilexperimenten eine
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starre Wandung, spiter wurden Kapseln mit flexiblen Wandungen benutzt, die durch den
Kiihlwasserdruck kollabierten und so einen guten Warmeaustausch gewihrleisteten. Die Kap-
seln wurden zusitzlich mit Sitzen von Aktivierungsdetektoren zur Neutronendosimetrie und
mit Diamantpulver als Temperaturmonitor bestiickt.

Mehrere Kapseln wurden jeweils zu einer Girlande zusammengestellt. Die detaillierte Darstel-
lung zum Bestrahlungsprogramm ist in [POP 89], [BAR 95] und [VIE 97] zu finden.

Tabelle 3.3: Bestrahlungsexperimente im Bestrahlungsprogramm Rheinsberg

Bestrah- | Bestrah- Stahlsorte, Char- | Bestrahlungs- | Flussdichte Fluenz
lungsex- |lungskanal |ge zeit [E>0,5MeV] {[E>0.5 dpa
periment (Code) (effekt.Tage) [in 10'2cm%s! |MeV]
in 10'%cm™
RHV1 SK ESW-A,B,C,D 206 0.2-0.35 3.5 0.004
RHI1/2 TK 6 ESW-A,B,C,D 269 28-54 70 ...92 0.071...0.096
KAB-B, KAB-W
RHI/3 SK 10,11, |KAB-B 269 0.2-0.35 52 0.007
12
RHT/4 KAB-B 190 0.2-0.35 26-3.9 0.004
SK 10, 11,
RHI/5 12 KAB-B 792 0.2-0.35 10.6 — 13.4 {0.010 - 0.0013
RHI/6 SK 10, 11, |JFL, JRQ 792 0.2-0.35 12.2-14.1 (0.012-0.014
12
RH /7 KAB-B, JRQ, 297 28-54 72-140 0.073 - 0.144
SK5-8 JFL
TK 6
RHII TK 1,5 RI-R3 269 2.8-54 44 - 81 0.045 - 0.090
1-3 R16-1R17,R19 190 28-54 46 ~ 65 0.046 — 0.070
14 D25 297 28-54 128 0.128

SK — Surveillance Kanal, TK - Targetkanal

Die gammaspektrometrische Messung der Neutronenmonitore ist in [STE 02] zusammenfas-
send ausgewertet. Die Ergebnisse der Temperaturmessung sind in [STE 03] enthalten, Es wird
eine mittlere Bestrahlungstemperatur von 255 °C + 5 °C abgeschitzt. Zusitzlich wurden im
Rahmen eines BMFT-geforderten Vorhabens (,Ermittlung der Neutronendosis von bestrahl-
ten WWER-Reaktordruckbehiltermaterialien, Reaktorsicherheitsforschung, Vorh.-Nr.
1500917) detaillierte 3d-Monte-Carlo-Neutronentransportrechnungen durchgefiihrt, um die
Neutronenflussdichte und -fluenz fiir jede Bestrahlungs- und Probenposition zu bestimmen.
Dessen Ergebnisse sind in [BAR 95] beschrieben. In den Targetkanidlen trat, wie die Rech-
nungen auswiesen, ein geringer axialer, aber ein starker radialer Flussgradient auf. Abb. 3.3
zeigt ein Beispiel der berechneten Fluenzverteilung aus dem Teilexperiment RH8. Die Proben
wurden zur Prifung in solchen Gruppen zusammengestellt, dass der Einfluss des radialen
Gradienten minimiert wurde. Eine Korrekturprozedur adjustiert dariiber hinaus jeweils die
Ergebnisse eines Priifsatzes auf eine konstante mittlere Fluenz [VIE 97, VIE 00].
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Surveillance-Bestrahlung

Die Bestrahlung der Surveillance-Proben erfolgte an den projektméBig vorgesehenen Bestrah-
lungspositionen. Angaben zur Neutronenbelastung wurden vom jeweiligen Kernkraftwerk
bzw. vom RRC KI gegeben. Die Bestrahlungskapseln wurden vom eintretenden Reaktor-
kithiwasser umstromt. Eine Temperaturmessung erfolgte im allgemeinen nicht oder nicht mit
befriedigenden Verfahren. Es ist iiblich, den im WWER-440 bestrahlten Surveillance-Proben
eine Bestrahlungstemperatur von 270 °C zuzuordnen.

Flussdichte und Spektrumsharte hingen vom Beladeregime ab. Die Reaktoren Paks-1, Kola-3
und Armenia-2 wurden zur Zeit der Bestrahlung der verwendeten Surveillance-Proben mit
einem Standardkern gefahren, Rovno-1 war bereits auf einem reduziertem Kern mit Leerkas-
setten in der Randzone umgestellt. Die charakteristischen Daten der Bestrahlungsgeschichte
sind in Tab. 3.4 aufgefihrt.

3.4  Ausheiluntersuchungen

Die durch Bestrahlung verursachten Eigenschafts- und Strukturinderungen konnen durch
thermische Behandlungen bei Temperaturen oberhalb der Bestrahlungstemperatur abgebaut
werden. Diese als Ausheilen bezeichnete Warmebehandlung ist fiir die Zielstellung des Vor-
habens aus zwei Griinden interessant:

- Das Ausheilverhalten liefert Informationen iiber die Stabilitit und somit iiber die Art
der Bestrahlungsdefekte.

- Fur die sicherheitstechnische Bewertung einer Ausheilbehandlung und des nachfol-
genden Versprodungsverhaltens des RDB sind nicht nur die beim Ausheilen erreichten

Eigenschafisinderungen, sondern auch der dadurch erreichte Gefugezustand malige-
bend.

Als Standardausheilbehandlung wurden 150 h bei 475 °C in Anlehnung an die bevorzugte
groBtechnische Glithtechnologie fiir die WWER-440/230-Anlagen [PEL 94] gewahit. Da nach

Tabelle 3.4: Bestrahlungsbedingungen der Surveillance-Proben und der Modelllegie-

rungen
Werkstoff Bestrahlungsort Anzanl der Flussdichte Fluenz
Code Bestrahlungs- in 10" cm%s™ in10*¥cm™ dpa
zyklen [E>0,5 MeV] [E>0,5 MeV]

PA 1-B Paks-1 2 30 262 0.234
PA 1-W 150 0.134
RO-B Rovno-1 5 3.6 62 0.053
RO-W 3.6 62 0.053
KO-B Kola-3 5 28 480 0.415
AR-W Medsamor-2 5 32 630 0.545
ML-A Kola-3 1 30 80 0.069

-B

-G

-H
ML-A Rovno-1 1 4 10*L6 0.086

B -1.2

-C

D

-E
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Glithzeiten von > 100 h kaum noch Eigenschaftsinderungen zu beobachten sind, wurde viel-
fach auch die Glihzeit auf 100 h reduziert. In einzelnen Fillen sind isochrone und isotherme
Glihungen im Temperaturbereich von 300 — 650 °C durchgefiihrt wurden. Die Glithungen
erfolgten im Rohrofen im stromenden Argon, abgekiihlt wurde im Ofen.

Die Surveillance-Proben aus den Kernkraftwerken wurden im ausgeheilten Zustand angelie-
fert. Sie wurden 152 h bei 475 °C in Luft gegliiht. Die Modelllegierungen wurden 100 h bei
475 °C im RRC Kurchatov-Institut ausgeheilt.

3.5  Untersuchungsmethoden zur Ermittlung von Festigkeits- und Zihigkeits-
eigenschaften
3.5.1 Hirtepriifung

Die Hirte hat sich als versuchstechnisch leicht zuginglicher Indikator der Bestrahlungshir-
tung bewihrt. Fiir diese Arbeit wurde parallel zu allen Strukturuntersuchungen auch die Hirte
gemessen. Die Hartemessung wurde als Vickershdrte HV 10 mit einer Pritfkraft von 98.1 N
gemif DIN EN ISO 6507-1 an einem Kleinlasthértepriffer (HSV-20, Shimadzu) bestimmt. Es
wurden in der Regel 10 Eindriicke pro Messwert ausgewertet. Die Hirtemessung erfolgte an
halben Kerbschlagbiegeproben oder an ca. 1 mm dicken Scheiben, die mit einer Trenn-
schneideinrichtung von halben Kerbschlagbiegeproben in ausreichender Entfernung (> 8 mm)
von der Bruchfliche abgetrennt worden waren. Die Scheiben fiir die Hartemessung waren
teils identisch mit, teils unmittelbar benachbart den Scheiben fiir die SANS-Strukturanalyse.

3.5.2 Zugversuche

Um das zur Verfligung stehende Bestrahlungsvolumen effektiv zu nutzen, wurden zur Be-
stimmung von Festigkeits- und Dehnungskennwerte unter einachsiger quasi-statischer Belas-
tung, wie vielfach uiblich, Kleinzugproben verwendet. Probenform und -abmessungen sind in
Abb. 3.4 gezeigt. Es ist keine genormte Probenform, so dass die damit ermittelten GroBen
auch nicht als Kennwerte nach DIN EN 10002-1 zu bezeichnen sind.

Die Zugversuche wurden auf einem Servohydraulischen 50-kN-Priifsystem MTS-810 mit
einer konstanten Belastungsgeschwindigkeit von 0,25 mm/min (= 2,8 - 10™ s Anfangsdeh-
nungsgeschwindigkeit) bei Raumtemperatur durchgefithrt. Die Dehnung wurde iiber den mit
einem induktiven Wegmesser gemessenen Fahrweg der unteren Traverse bestimmt. Es wur-
den bei jedem Versuch die Streck- oder 0,2-%-Dehngrenze (Rer, Rpoz), die Zugfestigkeit
(Ry), Bruchdehnung (A;) und Brucheinschniirung (Z) ermittelt. Die Probenanfangs- und
-endmafle wurden mit einem Videomesssystem gemessen. Die im Folgenden gegebenen
Daten sind Mittelwerte aus mindestens 3 Zugversuchen.

3.5.3 Kerbschlagbiegeversuche

Die aus den Kerbschlagbiegeversuchen abgeleiteten Ubergangstemperaturen sind trotz ihrer
unzureichenden physikalischen Fundierung nach wie vor wichtige Kenngrofien zur Charakte-
risierung des Versprodungszustandes. Infolgedessen wurde auch der Priifung mit Kerbschlag-
biegeversuchen besondere Aufmerksamkeit gewidmet und Kerbschlagarbeit-Temperatur-
Kurven an allen untersuchten Werkstoffen ermittelt

Die Kerbschlagbiegeversuche wurden mit einem Pendelschlagwerk PSD 300 (Fa. WPM
Leipzig) in Ubereinstimmung mit DIN EN 10045 (T1) durchgefiihrt. Das Pendelschlagwerk
war mit einem U-formigen instrumentierten Pendelhammer ausgeriistet. Die Temperierung
der Proben erfolgte in einer Einrichtung, die eine Probenkiihlung durch Zufuhr von fliissigem
Stickstoff oder eine Probenerwirmung durch elektrische Beheizung erméglichte. Die gesam-
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te, in einer heiBen Zelle installierte Anlage ermoglichte eine normgerechte Temperierung und
Prifung,
Es wurde unter folgenden Bedingungen gepriift:

Ausgangsschlagenergie: 3047

Maximaler Fallwinkel: 160°
Hammermasse: 20,2 kg
Schlaggeschwindigkeit: 5,5 m/s
Temperaturbereich: -150°C ... 300 °C

Geometrie, laterale Ausbreitung und Spaltbruchanteil wurden mit einem Video-Messsystem
gemessen.

Die Kerbschlagarbeit-Temperatur-Werte einer Priifserie von mindestens 12 Proben wurde mit
einer Tangens—Hyperbohcus—Funktlon gefittet. Aus der Fitkurve wurden die charakteristi-
schen Ubergangstemperaturen fiir eine Kerbschlagarbeit von 41 J, 48 J oder 68 J bestimmt.
Nihere Details zur Priiftechnik und zur Versuchsauswertung sind in [VIE 00] dargestelit.

3.5.4 Bruchmechanische Versuche

Am Versuchsmaterial sind auch Werkstoffpriifverfahren zur Bestimmung bruchmechanischer
Parameter im sprod-duktilen Ubergangsbereich und im Bereich der Zihigkeitshochlage
durchgefiihrt worden. Fiir diese Arbeit werden nur Ergebnisse zur Bestimmung der Referenz-
temperatur T, nach dem Master-Curve-Konzept [WAL 99] gemi3 ASTM E 1921-97 verwen-
det. Die Versuche zur T.-Bestimmung erfolgten an ermiidungs-angerissenen, seitgekerbten
ISO-V-Proben im quasi-statischen 3-Punkt-Biegeversuch bei monotoner Belastung auf einem
Servohydraulischen Priifsystem MTS-810. Es wurde sowohl mit der Ein- als auch mit der
Mehrtemperaturtechnik gearbeitet. Zur T,-Bestimmung standen in jedem Fall mindestens 6

giltige Versuche zur Verfiigung. Fiir nihere Details zur Versuchsdurchfithrung wird auf [VIE
01] und [VIE 02] verwiesen.

3.6 Untersuchungsmethoden zur Gefiigecharakterisierung
3.6.1 Metallographie

RDB-Stahle besitzen einen komplexen, stark hierarchisch gegliederten Gefligeaufbau. Im
Bereich der durch die klassische Metallographie zuginglichen Gefligestrukturen werden
durch die typischen RDB-Bestrahlungsparameter keine sichtbaren Verénderungen erzeugt.
Nichtsdestotrotz scheint die Charakteristik dieses Gefiiges von nicht zu unterschitzendem
Einfluss auf die Bestrahlungsempfindlichkeit eines RDB-Stahles zu sein [BOE 02]. Deshalb
wurden alle Materialien einer detaillierten metallographischen Untersuchung unterzogen. Ne-
ben der qualitativen Charakterisierung von Gehalt, GroBe und Form der nichtmetallischen
Einschliisse, dem Aufireten von Seigerungen und der Bestimmung der KorngroBe (Ferrit,
vormaliger Austenit) wurden Gefligestrukturtyp und der Gehalt und die Art der karbidischen
Ausscheidungen im Licht-, Rasterelektronen- und Durchstrahlungselektronenmikroskop er-
mittelt. Dazu wurden mit metallographischen Standardprozeduren Schliffe hergestellt und im
ungedtzten oder im mit 3%-iger alkoholischer Salpetersdure gedtziem Zustand bewertet. Fur
spezielle Untersuchungen wurden auch abweichende Priparationstechniken verwendet. So-
weit Ergebnisse dieser Untersuchungen im Folgenden dargestellt werden, wird darauf an der
entsprechenden Stelle verwiesen.

Die metallographischen Untersuchungen dienten hauptsachlich dem dokumentarischen
Nachweis des Ausgangszustandes.
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3.6.2 Durchstrahlungselektronenmikroskopie

Die Durchstrahlungselektronenmikroskopie (TEM) diente der Charakterisierung des Aus-
gangsgefliges hinsichtlich der Anordnung, Verteilung, Form und Grofle der feineren Karbide.
Diese Untersuchungen wurden hauptsichlich vom ,,.Labor fiir Elektronenmikroskopie in Na-
turwissenschaft und Medizin“ in Halle sowie von der ,,Composite and Analytical GmbH* in
Ehrenfriedersdorf bei Chemnitz durchgefiihrt. Bestrahltes Material wurde am UJV Nuclear
Research Institute Rez, Division of Integrity and Materials untersucht.

Die Vorpriparation der Untersuchungsobjekte erfolgte am FZR. Aus halben, bereits gepriifien
Kerbschlagbiegeproben wurden 1 mm dicke Probenstiicke abgetrennt und beidseitig mit ei-
nem Probenhalter vom Typ AKUSTOP (Fa. Struers) durch sukzessives Abschleifen mit im-
mer feinerem Schleifpapier bis auf eine Restdicke von 100 pm abgediinnt. Als Endbearbei-
tung erfolgte jeweils eine mechanische Politur mit Diamantpaste der Koérnung 6 um bzw. 3
um. Aus diesen etwa 10 mm x 10 mm groBlen Probenstiicken wurden TEM-Rohproben mit
einem Durchmesser von 3 mm ausgestanzt. Die weitere Bearbeitung bis zur durchstrahlungs-
fihigen TEM-Probe erfolgte beim Auftragnehmer.

Die Strahlendefekte, die fiir die Strahlenversprodung von RDB-Stéhlen typisch sind, kénnen
mit konventioneller TEM nicht nachgewiesen werden. Bewihrt haben sich die analytische
Feldionenmikroskopie (Atom probe field-ion microscopy/APFIM) [MIL 89, MIL 92, PHY
93] und Rasterdurchstrahlungselektronenmikroskopie mit Feldemissionskathode (Field emis-
sion gun scanning transmission electron microscopy/FEG-STEM) [PHY 93, BUS 90, KEN
94].

APFIM ist eine hochempfindliche Analysetechnik, die bei atomarer Ortsauflosung die atoma-
re Zusammensetzung kleinster Probenvolumina zu bestimmen erméglicht. Eine spezielle
Auswertungsmethode fithrt zur 3d-Rekonstrution der Mikrostruktur auf atomarer Skala (opti-
cal positron-sensitive atom probe — OPoSAP [CAR 01]). Die untersuchten Probenvolumen
bleiben allerdings sehr begrenzt (5 x 10° um®). Die Technik setzt eine diffizile Probenpripa-
ration voraus. Weltweit beherrschen nur zwei Laboratorien die Anwendung der Methode auf
bestrahlte Reaktordruckbehilterstihle (Microscopy and Microanalytical Group, Oak Ridge
National Laboratory/USA; Laboratoire de Microscopie Ionique, Universite de Rouen, Frank-
reich).

Mit FEG-STEM konnen Elementzusammensetzungen mit hohem lateralen Auflosungsver-
mdgen bestimmt werden. Im ’spot mode’ kénnen bei Fokussierung des  Elektronenstrahles
auf 1,5 — 2 nm Durchmesser aus Strukturbereichen dieser GroBe Elementgehalte von deutlich
weniger als 1 % durch energiedispersive Rontgenspektroskopie (EDX) bestimmt werden. Un-
tersuchungen mit dieser Technik wurden vom Institut fir Werkstoffwissenschaft des Max-
Planck-Institutes fiir Metallforschung in Stuttgart am dortigen Rastertransmissionselektro-
nenmikroskop (Typ VG HB 501 UX) durchgefiihrt. Fiir die Analyse stand ein EDX-
Spektrometer (Gresham, 135 ¢V Energieauflosung, Moxtec-Fenster) zur Verfiigung. Es wur-
de in ’spot mode’ mit 0,5 nm Strahldurchmesser gearbeitet. Zusitzlich wurde konventionelle
TEM an einem 200 keV Durchstrahlungsmikroskop (Typ JEOL 2000 FX) eingesetzt. Das
Mikroskop erreicht ein Auflosungsvermogen zwischen 0,2 und 0,3 nm. Es wurde sowohl mit
Hellfeld- als auch Dunkelfeldabbildung gearbeitet. Von den wie oben beschrieben vorbereite-
ten Scheiben wurden mit unterschiedlichen Techniken durchstrahlbare Proben angefertigt.
Neben der Diinnung mit einem Konkavschleifgerdt (Dimpler) und anschlieBender Ionendiin-
nung wurden die Proben hauptséchlich elektrolytisch in Essigsdure abgediinnt.

Der Ferromagnetismus der Proben fithrte im Bereich der hohen VergroBerungen zu betriacht-
lichen Schwierigkeiten bei Probenpositionierung (Kippung) oder Strahlfokussierung. In der
EDX-Analyse macht sich die Radioaktivitit der Proben storend bemerkbar.
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3.6.3 Kleinwinkelstrenung
3.6.3.1 Allgemeines

Kleinwinkelstreuung ist diffuse elastische Streuung bei kleinen Streuwinkeln (® < 5°) an
nichtperiodischen Strukturen, deren GroBenskala im Bereich von 0,5 nm bis 100 nm liegt
[KOS 79]. Die Messung der Kleinwinkelstreuung erweist sich somit als geeignete Methode,
um zum einen hierarchische Gefiigestrukturen, wie sie in RDB-Stihlen vorliegen, mit einem
einzigen Verfahren zu charakterisieren und zum anderen die nano-skaligen, feindispersen,
durch Neutronen verursachten Strukturdefekte zu erfassen. Zudem wird damit integrativ iber
ein — verglichen mit TEM-Untersuchungen — sehr grofles Probenvolumen gemittelt, so dass
statistisch gesicherte Strukturparameter gewonnen werden konnen. Schlieflich erweist sich
der geringe Aufwand zur Probenpréparation nicht zuletzt fiir ein radioaktives Probenarsenal
als vorteilhaft. Je nach verwendeter Strahlenart koénnen Neutronen- oder Rontgen-
Kleinwinkelstreuung (SANS, SAXS) benutzt werden. Zur Strukturcharakterisierung durch
Kleinwinkelstreuung wurde bisher fast ausschlieBlich auf die SANS-Methode, erstmalig von
Frisius u.a. [FRI 83], zuriickgegriffen.

Die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass eine Strukturinhomogenitét (Teilchen, Cluster, Pore usw.)
der Grofle R mit dem Volumen V ein einfallendes Strahlenbiindel streut, wird durch den dif-
ferentiellen mikroskopischen Streuwirkungsquerschnitt do pro Raumwinkelelement dQ

do = = do

—(Q,R)=V2R)ANV*R)F*(Q,R) + == 3.1
dQ(Q )=V R)AT"R)F*(Q,R) T (3.1

beschrieben. Dabei ist Q der Streuvektor gemiB
Q=k_ -k, (3.2)
mit E=—;!=%:£ und 3.3)

= 4t . O
=0 =— §in— 3.4
1Q|=Q 2 Sin— (3.4)

In den Gleichungen (3.2) — (3.4) stehen K, und l?s fur die Wellenzahlvektoren des einfallen-

den und des gestreuten Strahles der Wellenlange A, die gemeinsam den Streuwinkel © ein-
schlieBen.

F2 (Q,R) ist die Einteilchenstrenfunktion, auch Formfaktor genannt, An* (R) bedeutet den
Streukontrast zwischen Matrix und Strukturinhomogenitit.

Der erste Summand in Gl. (3.1) stellt den kohirenten und damit eigentlichen Kleinwinkel-
streubetrag dar. Er ist die Fouriertransformierte des Faltungsquadrates der Streudichtevertei-
lung elementarer Streuer. Damit wird der wesentliche Nachteil der Kleinwinkelstreumethode
evident: Als nicht direkt abbildendes Verfahren liefert sie nur die Fouriertransformierte der
zugrunde liegenden Struktur und ist nie eindeutig und nur mit Hilfe einer Reihe von Vereinfa-
chungen strukturanalytisch interpretierbar. Die im Vorhaben beschrittenen Wege fiir diese
Interpretation sind im Folgenden niher beschrieben.

Der 2. Summand in Gl. (3.1) reprasentiert den winkelunabhingigen inkohiirenten Streubetrag.
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Fiir den Formfaktor gilt

F@QR)=| -\17 [®dT? (3.5)
A\

Er kann fiir eine Vielzahl von Teilchenformen berechnet werden [POR 82]. Fir die Kugel-
form, die im weiteren fiir den Strahlendefekt angenommen wird, ist er richtungsunabhingig

und betrégt

. 2
F2(Q, R)=[3 (sin QR - QR “°SQR)] (3.6)
Q'R
Setzt man flir die Teilchen eine GrofBenverteilung
h(r) =2 ®) 3.7)
N
N=|Nz (R)dR (3.8)

von insgesamt N Teilchen mit einem Volumengehalt

c= NV 3.9
Vo
und dem mittleren Volumen
V=/hR)V(R)dR (3.10)

im Probenvolumen V, voraus, so erhdlt man aus (3.1) den im Experiment bestimmten diffe-
rentiellen makroskopischen Streuquerschnitt zu

d3 = Ndo = [WR®VR®ATRFQR®R  d=
dQ(Q) Vde(Q) ¢ IhRV(R)dR " dQme @.11)

Gl. (3.11) gilt nur fiir verdiinnte Systeme, d.h. ¢ = ¢ (1 - ¢), bei denen Interferenzen zwischen
den gestreuten Wellen zu vernachliissigen sind. Die Bestrahlungsstrukturen der RDB-Stéhle
entsprechen dieser Voraussetzung.

Neben der GroBenverteilungsfunktion der Teilchenanzahldichte Ngr(R) ist es zweckmiBig,
auch die volumenbezogene Grofenverteilungsfunktion (Volumenverteilungsfunktion)

_de(R) _ N V(R) _ h(R) VR) ¢
cr(R) dR v, v (3.12)
mit c(R)=TcR(R) dR (3.13)
0
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zu betrachten. Die GroBe cr(R) steht fiir den Volumengehalt der GroBenklasse i von Teilchen
mit R; < R < (R; + AR) und c(R) fiir den Volumengehalt aller Teilchen in der Probe mit einem
Radius < R.

Fine Strukturinhomogenitit kann sich in der Atomanzahldichte (topologische Inhomogenitat)
und/oder in der Zusammensetzung (chemische Inhomogemtat) von der Matrix unterscheiden.
Das fiihrt zum Streukontrast, der ausreichend groB sein muss, damit die Strukturinhomogeni-
tit im Kleinwinkelstreuexperiment detektiert werden kann.

In der Einteilchenniherung (Teilchen einer Art in homogener Matrix) betragt der Streukon-
trast

A*®)=(p(R)-nyy) * (.19)
1 und 1y sind die Streuléingendichten fiir das Teilchen bzw. die Matrix. Sie ergeben sich aus

n=Y.n;b;=nb (3.15)

b; und n; sind die Streulinge und Anzahldichte der Atomsorte i. b ist die mittlere Streulidnge
und n die Gesamtanzahldichte im Teilchen bzw. der Matrix.

Die Streuliinge b, bei Rontgenkleinwinkelstreuung gewohnlich als Atomformfaktor f bezeich-
net, ist ein quantitatives MaB fiir die Stirke der Wechselwirkung zwischen Strahlung und
Elementarstreuer. Da hierfir im Falle der Rontgenstrahlung die Elektronen der Atomihiille,
jedoch der Atomkern im Falle der Neutronenstrahlung entscheidend sind, ist der Streukontrast
und damit die Nachweisempfindlichkeit fiir einen bestimmten Strukturdefekt von der verwen-
deten Strahlenart abhiingig. Fiir den Nachweis an sich unbekannter Struktureffekte ist es des-
halb durchaus sinnvoll, sowohl SANS- als auch SAXS-Untersuchungen durchzufiihren, um so
zwei komplementire Verfahren zur Strukturanalyse zur Verfligung zu haben.

3.6.3.2 Neutronenkleinwinkelstreuung (SANS)

Im Rahmen des Vorhabens wurde zum Nachweis und zur Analyse der bestrahlungsbedingten
Gefligeanderung hauptsichlich die SANS-Methode benutzt.

Neutronen werden an den Atomkernen (nukleare Streuung) und an den magnetischen Mo-
menten der Elektronenhiille (magnetische Streuung) gestreut. Dadurch (berlagern sich nuk-
leare und eine magnetische Streuung, wobei letztere vom Winkel zwischen dem atomaren
magnetischen Moment und dem einfallenden Neutronenstrahl abhéngt.

Die nukleare Streuldnge by, zeigt keinen regelmédBigen Gang mit der Ordnungszahl, ist von
Isotop zu Isotop unterschiedlich und kann auch negative Werte annehmen. Sie wird experi-
mentell bestimmt und ist tabelliert [KOE 91].

In Abhingigkeit von Neutronen- und Kernspinorientierung tritt auch eine inkohérente Streu-
ung auf, die zu dem 2. Term in Gl. (3.1) fithrt. Im Falle von SANS ist der nukleare inkohéaren-
te Streuanteil im Wesentlichen ein Isotopeneffekt. Er kann aus der Element- bzw. Isotopenzu-
sammensetzung des untersuchten Materials berechnet werden Fur reines Eisen ist der inkohé-
rente Streuwirkungsquerschnitt d%/dZ;,. = 0,0027 cm™. Typische Werte fiir RDB-Stéihle unter
Berticksichtigung der Gehalte an Leglerungselementen und Verunreinigungen liegen zwi-
schen 0,003 und 0,005 cm™. Der inkohirente Anteil ist vor der weiteren Analyse des Streu-
querschmttes zu separieren. Dies erfolgt, indem man das asymptotische Verhalten von dX/dQ
mlt Q fur grofle Q-Werte nutzt. Man erzeugt einen sog. Porod-Plot: Q «d2/dQ = d2/dQyc

Q* + P. Der Anstieg der Gerade liefert den zu separierenden inkoharenten Streuanteil, P ist
die Porodkonstante.
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Die magnetische Streuldnge buqg kann in der GroBenordnung der nuklearen Streuldnge liegn.
Magnetische Streuung ist besonders fiir ferromagnetische (und antiferromagnetische) Struktu-
ren zu beachten, fiir die sich ein konstruktiver Beitrag ergibt. Durch ein &uBeres Sittigungs-
magnetfeld konnen die atomaren magnetischen Momente ausgerichtet werden. Die Abhén-
gigkeit des Streuquerschnittes vom Winkel zwischen Magnetfeld und einfallendem Neutro-
nenstrahl a ermoglicht die Separation der beiden Streuanteile

dz dx ds . 9
futuall = = il . 3.
0 (o) (dg)nuc +(dQJmag sin” o 3.16)
) dx az
t —| =—(a=0 d
mi (dg]nuc 10 (x=0) un

dz T
— =dZ/dQ(aa=—-)-dZ/dQ (=0
(dQJmag de2 (o 2) d (@=0)

Ein wichtiger Strukturparameter ist die GroBe der Strukturinhomogenititen. In der Einteil-
chen-Naherung mit Teilchen gleicher GréBe und Gestalt reduziert sich Gl. (3.11) nach Elimi-
nierung des inkohérenten Anteils auf

45 _arioc.v.
dQ—A’n c-V-8(Q) 3.17)

S(Q) ist ein spezifischer Q-abhingiger Strukturfaktor. Fiir den Fall kugelformiger Teilchen ist
er in Abb. 3.5 dargestellt. Im Guinier-Bereich ist daraus mit

S(Q) = exp (-Q* - R6*/3)

der Gyrationsradius Rg bestimmbar, der bei bekannter Teilchenform in eine charakteristische
Teilchengrofe R umgerechnet werden kann [HAU 92].

Fiir polydisperse Systeme sind aufivendigere Naherungen notwendig. Ein inzwischen bewéhr-
tes Verfahren entwickelte Glatter mit der Methode der indirekten Fourier-Transformation
[GLA 80]. Auch diese Methode beruht auf der Annahme von Teilchen gleicher (bekannter)
Form. AuBlerdem wird vorausgesetzt, dass die GroBenverteilungsfunktion h(R) nur im Be-
reich einer TeilchengroBe von Ryin < R < Ruax ungleich Null ist.

In der Regel wird Ry gleich Null gesetzt. Ruax ergibt sich aus den ,,Sampling-Theorem™ der

Fouriertransformation zu 7/Quin.
Die indirekte Transformationsmethode teilt die GroBenverteilungsfunktion h(R) in eine Kom-

bination von j-Teilabschnitten (kubische Splines) auf
J
h(R) Xc, - ¢, (R) (3.18)
v=l

¢«(R) ist die sogenannte Basisfunktion und beriicksichtigt die Randbedingungen ¢,(R) #0 fur
Ruin € Rimax. Die Fouriertransformierte von ¢y(R) ist
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lex
¥, (Q= [¢,(R)An’(R)S(Q,R)dR (3.19)
R

min

Der gemessene, auf den kohérenten Anteil bereinigte Streuquerschnitt stellt eine Linearkom-
bination aus j Intensitatsbeitragen ¥y der einzelnen GroBengruppen dar

do(Q) _
o vz_lx ¥, (Q) (3.20)

Dabei bleibt A, nach den Gesetzen der Fouriertransformation erhalten und wird mit der Me-
thode der kleinsten Fehlerquadrate gefittet.

Das Verfahren kann sowohl mit der auf die Teilchenzahl als auch auf das Teilchenvolumen
bezogenen GroBenverteilung praktiziert werden.

Da im allgemeinen der Streukontrast der Teilchen nicht bekannt ist, erhélt man auf diese Wei-
se eine mit dem Streukontrast An? gewichtete Verteilungsfunktion.

Fiir diese Arbeit wurde vorzugsweise das Glatter-Verfahren benutzt. Die Basis dafiir ist ein
verfugbares, von Glatter entwickeltes Rechenprogramm JTP-92. Das Programm enthélt zur
Anpassung der GroBenverteilungsfunktion einen Dampfungsparameter, mit dem das Aufire-
ten von physikalisch unsinnigen negativen GroBenverteilungsanteilen oder starker Oszillatio-
nen vermieden werden kann. Dieser Dampfungsparameter beeinflusst aber auch die Lage des
Maximums und die Form der Verteilungsfunktion, wie eine Sensibilititsstudie zeigte [GOK
00]. Bei der Anwendung des Verfahrens wurde deshalb der Dampfungsparameter iterativ so
lange optimiert, bis eine gute Anpassung der aus der Verteilung riickgerechneten Streukurve

an die experimentelle Kurve bei einem physikalisch plausiblen Verlauf der Verteilungsfunk-
tion erreicht wurde.

Ein weiteres hiufig benutztes Verfahren ist die a priori-Annahme einer GroBenverteilungs-
funktion, deren Parameter dann so lange variiert werden bis eine befriedigende Uberein-
stimmung der experimentell bestimmten Streukurven mit der auf der Basis der erhaltenen
Groflenverteilung berechneten Streukurve erhalten wird. Bei Verwendung mehrparametriger
oder bimodaler Stammfunktionen lassen sich in aller Regel gute Anpassungen erreichen. Das
Verfahren sollte immer dann die Methode der Wall sein, wenn es physikalisch gut begriinde-
te Hypothesen iiber den Typ der Verteilungsfunktion gibt. Eine solche Situation ist fiir die
Analyse der bestrahlungsbedingten Strukturinderungen eher nicht gegeben.

Fir Untersuchungen an bestrahlten RDB-Stihlen benutzten beispielsweise eine Arbeitsgruppe
des GKSS Forschungszentrums Geesthacht ([SOL 90], [SOL 92], [BRA 93] und der Univer-
sity of California, Santa Barbara ((WIR 99], [SOK 99] eine ein- oder bimodale 2- bzw. 3-
parametrige logarithmische Normalverteilung. In [SOK 99] wird dazu auch die Gamma-
Verteilung verwendet. Mathon u.a. [MAT 97] vergleichen die Eignung der 2-parametrigen
GauB- und Log-Normalverteilung mit einer einparametrigen Lifeshitz-Slyzov-Wagner-
Verteilung zur Anpassung an die Streukurven elektronenbestrahlter bindrer Fe-Cu-
Legierungen. Sie erhalten fiir eine GauBverteilung als Fitfunktion die besten Resultate.

Im Rahmen der Arbeit wurde zusitzlich zur Glatter-Auswertung eine Fitprozedur auf der
Grundlage einer bimodalen, jeweils zweiparametrigen log-Normalverteilung ausgearbeitet.

Die Parameter werden bestimmt aus der Bedingung:

[(Z[(d_d Q)™ - ( (Q )*)/Ex(Q)P)"?
A=—D N >0 (3.21)
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unter Beriicksichtigung der Q-Abhingigkeit des relativen experimentellen Fehlers Er(Q). N
ist die Anzahl der experimentellen Punkte. Die Methode konvergiert nur dann verniinftig,
wenn der experimentelle Fehler nicht zu hoch ist (< 8 %). Deshalb wurde das Verfahren nur
zur Bestimmung der GroBenverteilung aus dem Gesamt- bzw. nuklearem Streuquerschnitt
verwendet. Fiir den magnetischen Streuquerschnitt ergeben sich fir Q > 1 nm™ zu hohe
Er(Q;)-Werte. AuBerdem muss der Fitbereich fiir groBe Q-Werte abgeschnitten werden. Mit
dieser Einschrankung sind die erzielbaren Anpassungen vielfach besser oder zumindest gleich
denen, die mit der Glatter-Methode erreicht werden. Die Prozedur ist im Rechenprogramm
FPM-95 in FORTRAN fiir JBM-PCI programmiert. Einzelheiten zum Verfahren sind in
[GOK 00] dargestellt. Grundsitzlich war damit ein 2. Auswerteverfahren verfugbar, das in
Zweifelsfillen zusétzlich zur Analyse herangezogen wurde.

Neben der Anpassung von empirischen oder kinetischen Verteilungsfunktionen ist mit der
,maximum entropy method“ nach Potton u.a. [POT 88] ein weiteres Verfahren zur Gewin-
nung von Verteilungsfunktionen vorhanden. Es wird von der englischen Schule angewandt
(IBUS 95, BUS 99)).

Bei allen Niherungsverfahren muss eine Teilchenform vorgegeben und als konstant ange-
nommen werden. Die publizierten Analysen gehen stets von einer Kugelform aus. Diese An-
nahme ist nicht zwingend, da Strahlendefekte auch als Versetzungsringe denkbar sind oder
nanodisperse Strukturdefekte in Form von flichigen, mono-atomaren Fremdatomanreicherun-
gen (z.B. AlCu-Legierungen nach Kaltaushédrtung) bekannt sind. Gokhman u.a. [GOK 00]
berechnete die GroBenverteilungsfunktion fir einige im Vorhaben untersuchte Materialien,
die sich aus den gemessenen Streuintensititsverteilungen unter Annahme unterschiedlicher
Teilchenform ergeben. Es werden dabei nicht nur andere Groflenverteilungsverlaufe, sondern
auch deutlich andere Volumengehalte an Strahlendefekten bestimmt. Da Ergebnisse anderer
Untersuchungsmethoden keine eindeutigen Hinweise auf eine nichtsphirische Teilchenform
liefern, wurde aber den weiteren Auswertungen ebenfalls die Kugelform zugrunde gelegt.

Q-Messbereich und Auswertungsmodus sind der Charakteristik der zu analysierenden Struk-
tur anzupassen. Zur Veranschaulichung sei die folgende vereinfachende Modellbetrachtung
présentiert:

Die Struktur wird bimodal zusammengesetzt aus zwei logarithmischen Normalverteilungen I

und II der Form
_InR-R,

Ny = e 2 (3.22)

- R1/2n«c

mit den Parametern R, = 0.75 nm, ¢' = 0,25 und Ri=e=271 nm, o' = 1,0 angenommen.
Abb. 3.6 zeigt die entsprechenden Verteilungsfunktionen a) der Teilchenanzahldichte und b)
der Volumenanteile. Beide Verteilungen entsprechen dem gleichen Volumenanteil ¢ = 0,3 %.
Die aus den Modellverteilungen resultierenden magnetischen Streuquerschnitte sind in Abb.
3.7 dargestellt. Man erkennt, dass die Streukurve fiir Q < 0,6 nm™ nur durch die Streuung an
den Teilchen der Verteilung IT und fir Q > 1,5 nm™ nur durch Streuung an den Teilchen der
Verteilung I verursacht wird. Lediglich in einem Ubergangsbereich um Q = 1 nm™ beeinflusst
die bimodale Charakteristik des Modellsystems die Streukurve. Das zeigt, dass nur bei ausrei-
chender GroBe des erfassten Streuvektorbereiches realistische Aussagen iiber die GroBe der
streuenden Strukturinhomogenititen zu erhalten sind. Infolgedessen sind Doppelmessungen
mit mindestens zwei unterschiedlichen Probe-Detektor-Abstinden auszufiihren. In Abb. 3.7
sind zum Vergleich auch die gemessenen Streukurven fiir einen RDB-Stahl im un- und be-
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strahlten Zustand (gestrichelte Kurven) wiedergegeben, die die Realititsnihe des angenom-
menen Modellsystems nachweisen.

Fiihrt man die Riicktransformation der Streukurve durch und berechnet die auf die Anzahi-
dichte bezogene GroBenverteilung Ng, so erhilt man die in Abb. 3.8a wiedergegebene Vertei-
lung. Die bimodale Charakteristik der Verteilung ist hier nicht mehr erkennbar, der daraus
berechnete Volumenanteil an Teilchen wire infolgedessen deutlich zu klein. Erst die Analyse
zur Bestimmung der Volumenverteilung cg reproduziert die zugrunde liegende Modellvertei-
lung. Um Fehlinterpretationen des Bestrahlungseffektes zu vermeiden, wurde deshalb stets
sowohl die Anzahldichte- als auch die Volumenanteil-GréBenverteilung direkt aus der Streu-
kurve ermittelt.

Wie die Ergebnisse zeigen, sind typische Bestrahlungsdefekte im Grofienbereich von R = 1
nm. Bei diesen TeilchengroBen erreicht aber auch die SANS-Methode die Grenze ihres
Nachweisvermogens, wie in Abb. 3.9 demonstriert wird. Fiir monodisperse Kugeln mit glei-
chem Volumengehalt ist jeweils der magnetische Streuquerschnitt (Annahme: nichtferro-
magnetische Teilchen in ferromagnetischer Matrix) berechnet worden. Nur im abfallenden
Ast der Streukurve koénnen riicktransformierbare Informationen zur TeilchengroBe erzielt
werden. Da an den SANS-Experimentieranlagen bei Q = 3 nm™ eine obere Grenze des Mess-
bereiches erreicht ist, sind TeilchengréBen von R = 0.5 nm eine obere Schitzung der Nach-
weisgrenze. Die ansteigenden Aste der Verteilungsfunktionen im Bereich R < 0.5 nm sind
demzufolge in ihrem Verlauf rein formal begriindet. Unter diesen Umsténden ist auch die
mittlere Teilchengr6Be, die aus der Verteilungsfunktion berechnet wird, weniger ein Mess-
wert als ein hypothetischer Rechenwert. Immerhin dirfte er fiir Vergleichsbetrachtungen in-
struktiv sein.

Zusitzliche Informationen zur Struktur der streuenden Teilchen lassen sich aus der Verwen-
dung polarisierter Neutronen gewinnen.

Die Untersuchungen mussten an unterschiedlichen SANS-Anlagen durchgefithrt werden. Der
Aufbau, die Messbedingungen, die Kalibrierungsprozeduren und die Auswertesofiware unter-
scheiden sich an den einzelnen Anlagen, zudem fiihrten interne Weiterentwicklungen bei
Messungen an gleichen Anlagen zu neuen Randbedingungen. Die Messmethode musste daher
stets der konkreten Situation angepasst werden. Die Konsistenz der Ergebnisse, die an unter-
schiedlichen Anlagen an vergleichbaren oder sogar an identischen Proben gemessen wurden,
kann als Nachweis der Zuverlassigkeit der entwickelten Methodik bewertet werden.

Die genutzten Anlagen sind mit ihren wichtigsten zur Messung verwendeten Parametern in
Tab. 3.5 zusammengestellt.

Fur die Untersuchungen wurden Proben des Querschnittes 10 mm x 10 mm verwendet. Die
Dicke betrug anfangs 3 mm und wurde spiter auf 1 mm, schlieBlich auf 0,8 mm reduziert.
Eine dickere Probe liefert zwar groBere Streueffekte und ein iiber ein groBeres Probenvolumi-
na gemitteltes Resultat, erhoht jedoch den Fehler bei der Transmissionsmessung und die
Wahrscheinlichkeit des Aufiretens von Mehrfachstreuung. Eine Probendicke von 0,8 mm ist
als eine nicht zuletzt auch unter dem Aspekt der Reduktion der zu handhabenden Radioaktivi-
tit optimierte GréBe zu betrachten.

Die Scheiben wurden aus halben, bereits gepriifien Kerbschlagbiegeproben herausgeschnitten.
Dabei wurde darauf geachtet, dass Proben verwendet wurden, die vollstindig oder iiberwie-
gend sprod gebrochen waren und dass die Probenahme im ausreichenden Abstand von der
Bruchfliche erfolgte.

Aus Grinden des Strahlenschutzes wurden die Proben in eine 3-teilige Kapsel aus Reinalumi-
nium eingesetzt und mit Al-Folie abgedeckt.
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Tabelle 3.5:

Genutzte SANS-Anlagen und Messparameter

tandort erlin Saclay ILL Grenoble
(BERII) (Orphee RR) (HFR) (DIDO) Budapest
Strahldurch- 7.5 7.5 75 8.0 8.0
messer in mm
Wellenldnge 05/0.6 0.5/0.6 0.5 0.715 0.47
in nm 7
Probe-Detek- 1.086; 4.0 1.5;5.0 1.1; 4.0; 16.5 1.5; 4.1 55
tor-Abstand
inm
Q-Bereich 02-32 0.2-26 0.2-4.0 0.12-1.25 0.2-0.38
in nm’
Detektortyp 2d ortsempfindlicher He-Detektor, 64 cm x 64 cm
Magnetfeld 1.3 14 ) 15 1.5 <1.0
inT
Standard Wasser - Wasser Polyithylen -
Bemerkungen sehr gute hohe Fliisse, Erprobungs- zu niedriger
Infrastruktur kurze Messzeit betrieb N-Fluss

Fiir die Experimente wurde die Wellenlinge so gewihlt, dass eine maximale Streuintensitit
erreicht, aber das Aufireten von Mehrfachstreuung ausgeschlossen ist. Eine Verringerung der
Wellenlinge vergroBert zwar den Streuvektor-Messbereich, bringt aber keine so wesentliche
Verbesserung, als dass der damit verbundene Nachteil in Kauf zu nehmen wire. Der benutzte
minimale Proben-Detektor-Abstand war in der Regel anlagenbedingt. Damit ergab sich eine
obere Grenze fiir den Q-Bereich von 3,0 ... 3.2 nm™ und folglich die bereits genannte Grenze
des Auflésungvermogens fiir kleine Teilchen von ca. 0,5 nm.

Wie bereits erlautert ist die GrofBenverteilung der Strukturinhomogenititen desto , richtiger”
zu bestimmen, je groBer der erfasste Q-Bereich ist. Wihrend die Anlage die obere Grenze
eindeutig vorgibt, ist die untere Grenze durch Vergroflerung des Probe-Detektor-Abstandes
vergleichsweise elastisch definiert. Der Zwang, die knapp zugewiesenen Messzeiten effektiv
zu nutzen, setzt aber auch hier Grenzen.

Eine einzige Messung mit konstantem Messabstand erfasst einen zu kleinen Q-Bereich, um
die Mikrostruktur in bestrahlten RDB-Stdhlen ausreichend genau analysieren zu konnen.
Deswegen wurden fiir jede Probe stets 2 Messungen mit unterschiedlichen Abstinden durch-
gefuhrt. Der zweite, groflere Probe-Detektor-Abstand wurde dann so gewihit, dass ein ausrei-
chender Uberlappungsbereich erfasst wird, um die Konsistenz der Messung nachzuweisen,
Messzeit bestimmend ist in jedem Fall die Messung mit kiirzerem Abstand, da die in diesem
Bereich deutlich geringere Streuintensitit erst nach langerer Messzeit mit einer befriedigen-
den Zzhlstatistik gemessen werden kann. Der hohe Neutronenfluss am HFR des ILL Grenoble
erlaubte in einem Fall auch eine weitere Messung bei besonders grolem Abstand.

Die Proben wurden stets in dem an der Anlage maximal moglichen Magnetfeld gemessen. Es
lag zwischen 1.3 ... 1.4 T und ist ausreichend zur magnetischen Sattigung der RDB-Stéhle,

wie experimentell nachgewiesen wurde.

Die vom Detektor gemessene Intensitit ist dem differentiellen Streuquerschnitt direkt propor-
tional

(3.23)

(Q=T,- Ay Dy T, 8p - =
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I, ist die Primérstrahlintensitit, Ap die Strahlquerschnittsfliche auf der Probe, D, die Proben-
dicke, T, die Transmission der Probe, Sp die Detektorempfindlichkeit, dQ der vom Detektor
erfasste Raumwinkel und I,(Q) die instrumentell bedingte Untergrundintensitét.

I, und Sp wurden in jeder Messserie durch Kalibrierung bestimmt. Dies erfolgte entweder mit
einem Fichstandard oder standardfrei. Als Eichstandard wurde eine Substanz mit bekanntem

(do(Q)/dQ), verwendet. Bei einem isotropen Streuer (do(Q)/dQ)s = (do/dQ)s) erhdlt man dann
den Streuquerschnitt der untersuchten Proben aus

@) __K, -
( dQ )p A,D,T, IP(Q) (3.24)
do
As 'Ds 'Ts (._—")s
mit K, = - dQ (3.25)

s

Die Indizes p und s weisen auf die entsprechenden Parameter fiir Probe bzw. Standard hin. An
den Anlagen SANS-V4 und D11 werden Wasser-Standards (inkohérente Streuung des Was-
serstoffs) und an der KWS-II eine zuvor am ILL Grenoble mit Vanadium-Standard kalibrierte
Polyethylenprobe verwendet. Eine eichfreie Kalibrierung wird an der PAXE-Anlage genutzt.
Der Term I, Ay Sp aus Gl. 3.23 wird gemessen, indem die Intensitit des einfallenden Strahies
mit dem Detektor direkt und unter den gleichen Bedingungen (Detektoreinstellung, Strahl-
querschnitt) wie die gestreute Intensitit bestimmt wird

Iref = TA d IO ‘ A.D . SD (326)

Ta ist dabei die Transmission einer Schwichungsvorrichtung, die in den probefreien Strah-
lengang eingebracht werden muss, um den Detektor vor einer zu hohen Strahlintensitit zu
schiitzen. An der PAXE-Anlage werden ca. 5 mm dicke Scheiben aus Polymethylmetacrylat

verwendet. Deren Transmission wird vorher in einer Zusatzmessung bestimmt. Der Streu-
querschnitt der Probe ist dann

do(Q) _ T, - 1(Q)
dQ  I4-D,-T,-Ap/s®

(3.27)

Ap ist die Fliache eines Detektorelementes und s der Abstand zwischen Probe und Detektor.
Die Untergrundintensitit 1,(Q) liefert eine Messung ohne Probe (empty beam). Da die Quelle
dieser Untergrundintensitit in der Regel vor der Probe liegen muss, multipliziert man die mit
dem Leerstrahl gemessene Intensitét mit der Transmission der Probe und erhilt so die Korrek-
turgroBe 1,(Q).

Die Transmission der Probe muss am nichtgestreuten Primérstrahl gemessen werden. Je nach
Anlage konnte das auf zwei unterschiedlichen Wegen ausgefiihrt werden. An der KWS-2-
Anlage ist im Beam-Stop ein Monitorzdhler geringer Empfindlichkeit eingebracht, der die
Intensitdt des durchgehenden Strahles misst. An den anderen Anlagen wird der Beam-Stop
zur Transmissionsmessung aus dem Strahlengang verfahren und nach Schwichung der Strah-
lenintensitdt mit vorgeschalteten Platten bekannter Transmission die durchgehende Intensitit
direkt mit dem Standarddetektor gemessen. Sind im Probenmaterial, wie im Falle der RDB-
Stahle, auch Streuer mit Dimension > ca. 100 nm vorhanden, die in sehr kleine Raumwinkel
streuen, so tritt ein systematischer Messfehler bei der Transmissionsmessung auf. Messung
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bei groBen Detektorabstinden, mit kleiner Detektorfenstergrofe und an Proben geringer Di-
cke (0,8 mm) reduzieren die dadurch bedingten Messfehler.

Zusammenfassend ist die Struktur der Mess- und Auswertungsprozedur in Abb. 3.10 darge-
stellt. Die Abbn. 3.11 — 3.14 zeigen an einem Beispiel wie aus den gemessenen Intensitétsver-
ldufen durch schrittweise Korrekturen der differentielle makroskopische Streuquerschnitt in
seinem Gesamtbetrag sowie in seinem nuklearen und magnetischen Anteil ausgewiesen wird.
Am Ende stehen die daraus bestimmten GroBenverteilungsfunktionen. Da die Struktur der
streuenden Inhomogenitéten a priori nicht bekannt ist, kénnen diese Funktionen nur in zufil-
lige Einheiten und gewichtet mit dem unbekannten Streukontrast dargestellt werden. Ledig-
lich aus dem magnetischen Streuquerschnitt kann die GroBenverteilung in absoluten Einheiten
ermittelt werden, wenn man voraussetzt, dass die Struktur nichtferromagnetische Teilchen in
einer ferromagnetischen Matrix enthilt.
Da diese Annahme fiir den vorliegenden Fall durchaus plausibel ist, wurden alle Auswertun-
gen in dieser Weise ausgefiihrt. Der magnetische Streukontrast der Matrix wurde dabei gleich
dem Quadrat der Teilchenstreudichte des Eisens (nbmag=2,57-107 nm™) gesetat.
Als integrale Strukturparameter wurden

- die TeilchengroBe Ruax am Verteilungsmaximum,

- das Integral der Volumenverteilungsfunktion c, zwischen einer vorgegebenen Teil-

chengroBe Ruin < R < Rpax und
- das A-Verhiltnis

verwendet.
Das A-Verhiltnis wurde von Frisius u.a. [BEA 86] eingefiihrt und ist als das Verhéltnis zwi-

schen Gesamt - und nuklearem Streuquerschnitt definiert.

(dE(Q)) +(dZ(Q)) [dZ(Q)J
dQ) nuc dQ mag dQ a=n/2

— = 3.28
Q) (20 ¢2%
dQ nuc dQ a=0
Im Falle des Modells homogene Teilchen in Matrix’ ergibt sich daraus
An?, + AN
A = 2Mmag T Allnue (3.29)

An,.

Aus diesem Verhiltnis kann zwar nicht die Struktur der Teilchen abgeleitet werden, jedoch
konnen die Vertrdglichkeit hypothetischer Strukturmodelle tberpriift und strukturelle Unter-
schiede zwischen verschiedenen Materialien vergleichend bewertet werden. Im zugrunde lie-
genden Modell ist A(Q) = const und somit keine Funktion des Streuvektors. In den SANS-
Experimenten wird jedoch hiufig eine ausgeprigte Abhangigkeit vom Streuvektor beobach-
tet, die darauf hindeutet, dass entweder die innere Struktur der Teilchen von ihrer Grofie ab-
hingig ist oder Teilchen unterschiedlicher Art und Grofle im System vorhanden sind. In die-
sem Falle lassen sich Struktur der Streuer und A-Verhiltnis nicht mehr in (berschaubarer
Weise zuordnen. In der Literatur werden in diesen hdufig anzutreffenden Fallen mittlere Wer-
te oder auf einen bestimmten Q-Wert extrapolierte Werte angegeben, deren Sinnfilligkeit
selbst bei rein vergleichenden Betrachtungen anzuzweifeln ist. Wie sich zeigen ldsst, liefert
unter diesen Umstéinden die Bestimmung des A-Verhéltnisses aus den mit Hilfe der indirekten
Transformationsmethode berechneten relativen GroBenverteilungsfunktionen (Hv(R))masg und
Hy(R)nuc+mag besser definierte Werte [GRO 00]. Fiir den Fall eines bimodalen Systems mit
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zwei Teilchenarten, die sich im Typ und mittlerer GroBe deutlich unterscheiden, kann so der
den jeweiligen Teilchentyp zuzuordnende A-Wert bestimmt werden. Die Ermittlung des A-
Wertes in dieser Weise hat sich fiir die bestrahlten RDB-Stihle als sehr hilfreich erwiesen,
damit konnten A-Werte definiert werden, die reprisentativ fiir die Bestrahlungsdefekte sind.
Fir die detaillierte Ableitung der Methode sei auf [GRO 00] verwiesen.

3.6.3.3 Anomale Rontgenkleinwinkelstreuung (ASAXS)

Die SAXS-Methode wurde bisher kaum zum Nachweis von Strahlendefekten in RDB-Stihlen
verwendet. Wahrscheinlich wurden erstmals derartige Untersuchungen von Grosse u. a.
[GRO 96] durchgefiihrt.

SAXS bietet vor allem den Vorteil, resonante (anomale) Streueffekte zur Kontrastvariation zu
nutzen. Das gestattet nicht nur reine Dichteinhomogenititen von chemischen Inhomogenititen

zu trennen, sondern auch zusitzliche Informationen tiber deren chemische Zusammensetzung
Zu gewinnen.

Das Vielfache f der Comptonstreulinge (Atomformfaktor) des Elektrons ist energieabhéngig.

In der Nihe der Absorptionskante eines Elements streuen die Elektronen der entsprechenden
Kante resonant

£2(Z,E)=|f,(Z, Q) +'(Z,E) +£"(Z, E)’ (3.30)

Z ist die Ordnungszahl, E die Energie der einfallenden Strahlung. f,(Z,Q) ist der
Atomformfaktor fiir Energien weit oberhalb der K-Kante mit f,(Q — 0) = Z. (Z,E) und
f°(Z, E) sind die anomalen Streubeitrige und kénnen aus der Energieabhingigkeit des Ab-
sorptionskoeffizienten p(E] berechnet werden [HAU 92].

Die durch die anomale Streuung erzeugte Kontrastvariation ist dadurch elementsensitiv. Eine
Anderung der SAXS-Intensitit bei Energien nahe der Absorptionskante eines Elementes, die
nicht der Energieabhéngigkeit des Quadrates der Streulingendichte der Matrix folgt, beweist
das Vorhandensein dieses Elements in den Teilchen. Tritt keine Intensititsinderung ein, so ist
das Element innerhalb der Nachweisgrenze nicht in den Teilchen enthalten.

Die genaue Position der Absorptionskante hiingt von der chemischen Valenz des betreffenden
Elementes ab. So erhoht sich beispielsweise die Energie der Vanadium-K,-Absorptionskante
um etwa 2,5 eV bei einer Valenzerh6hung um 1.

Beispielhaft sind in Abb. 3.15 die Verldufe des Realteiles £(Z, E) des Formfaktors f{Z, E) im
Energiebereich von 5,3 keV — 7,3 keV fiir die Elemente Fe und Cu und die Verbindung VC
dargestellt. Messungen in diesem Energiebereich konnten die Existenz von Vanadium-

Karbiden anzeigen, wenn eine Kontrastverstirkung in der Nihe der Kqo-Kante von Vanadium
zu beobachten ist.

Die ASAXS-Untersuchungen wurden mit der ASAXS-Kleinwinkelstreumessanlage JUSIFA
an der Synchrotronstrahlungsquelle DORIS des Hamburger Synchrotronlaboratoriums
HASYLAB durchgefiihrt. Die Anlage gestattet Messungen im Rontgenenergiebereich von 4,5
keV — 35 keV. Fir die Messungen wurde ein Energiebereich von 5,25 keV bis 7,112 keV bei
einer Energieauflosung von ca. 1 eV genutzt. Hohere Energien fithren zu starker Fe-
Fluoreszenzstrahlung, die die Kleinwinkelstreueffekte um GroBenordnungen iiberdeckt. In-
folgedessen sind auch keine Messungen an der besonders interessierenden Cu-K,-Kante mog-
lich. Ein Einfluss der Fluoreszenzstrahlung ist bereits oberhalb der V-Kante und zunehmend
oberhalb der Cr- und Mn-Kante festzustellen. Allerdings konnen diese Intensititsbetrige als
nicht winkelabhéingige Untergrundeffekte separiert werden.
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Es wurde mit einem festen Proben-Detektor-Abstand von 0,935 m gearbeitet, wodurch ein
Streuvektorbereich von 0,2 nm™ ... 4 nm™ bzw. 0,25 nm™ ... 5,5 nm™ in Abhéngigkeit von der
Rontgenstrahlenergie erfasst wird. Der Strahlquerschnitt betrug 1,0 mm x 1,0 mm. Als Detek-
tor wurde ein positionsempfindlicher 2d-Multidraht-Ar/CO,-Gasdetektor verwendet. Da be-
sonders im Bereich der Absorptionskanten die Energieabstinde zwischen den einzelnen Mes-
sungen klein gehalten werden miissen, sind fiir ein ASAXS-Experiment mehr als 20 Messun-
gen notwendig. Das fithrt zu groBen Datenmengen und zu erheblichem Zeitaufwand fiir Mes-

sung und Auswertung.

Die Messungen wurden an 0,010 mm ... 0,015 mm dicken Proben durchgefiihrt. Die Proben
wurden in #hnlicher Weise wie die Proben fiir die TEM-Untersuchungen (s. 3.6.2) durch
beidseitiges, vorsichtiges Abschleifen und Abpolieren mit dem ACUSTOP bearbeitet. Die
geringe Dicke verlangt allerdings hier ein sehr vorsichtiges, prizises Vorgehen.

In dhnlicher Weise wie fiir die SANS-Experimente werden die Streukurven von den instru-
mentell bedingten Einfliissen, dem Anteil der Rontgenfluoreszenzstrahlung und der Laue-
streuung bereinigt. Da gelegentlich auch anisotrope Streueffekte beobachtet werden, wurden
dazu azimutal gemittelte, den Anisotropieeffekt nicht beriicksichtigende Streuintensititen zu
Grunde gelegt. Fur diese Prozeduren wurden die JUSIFA-internen Auswertungsroutinen be-

nutzt.
Die weitere Auswertung erfolgte nach unterschiedlichen Vorgehensweisen:

a) Zunichst wurde zur Separierung des Bestrahlungseffektes die Streukurve des unbe-
strahlten Referenzstrahles von der Streukurve des bestrahlten Zustandes abgezogen.
Die Differenzintensitit wurde im Guinier-Plot im Q-Bereich zwischen 0,7 - 1,5 nm™
fir alle Energien auf Q = 0 extrapoliert. Fiir Q = 0 hingt die Streuintensitét nicht von
der GroBe der Teilchen oder deren gegenseitiger Anordnung, sondern nur vom Volu-
mengehalt und dem Streukontrast zur Matrix ab. Die Energieabhingigkeit von I(Q =
0) liefert dann die gesuchte Information ber die Zusammensetzung der Teilchen.

b) Das Verfahren versagt, wenn im bestrahlten Zustand, wie bei den Experimenten mehr-
fach beobachtet, keine groferen Streuintensitéten als im unbestrahlten Zustand aufire-
ten. AuBBerdem wird zur Definition des Bewertungsparameters nach a) gerade der Q-
Bereich der Streukurve benutzt, der nicht dominant durch die charakteristischen, sehr
feindispersen Strahlungsdefekte geprigt ist. Deshalb wurde die Streuintensitit in ei-
nem anderen Auswertungsmodus im Bereich von 0,5 nm” < Q < 1 nm? integriert und
deren Energieabhingigkeit als Indikator fiir die chemische Zusammensetzung der

feindispersen Inhomogenitaten gewertet.

c) Als ein dritter Weg der Auswertung wurde auch die Differenzkurve der SAXS-
Intensitit fiir zwei benachbarte Rontgenenergien, die oberhalb und unterhalb der Ab-
sorptionskante liegen, gebildet und deren Q-Verlauf im Hinblick auf die darin enthal-
tene Information zur TeilchengroBe interpretiert.

d) Schlieflich wurde versucht, den hohen Messzeitaufand, der eine systematische Mes-
sung einer groBeren Zahl von Proben verhindert, dadurch zu reduzieren, dass quasisi-
multan Transmission und integrale Streuintensitit fiir jeweils eine bestimmte Energie
gemessen werden. Es zeigt sich, dass der so erreichte Zugewinn an gemessenen Pro-
ben durch den Verlust an interpretierbarer Information, die im Experiment erhalten
wird, letztlich zu teuer erkauft wird. Dieser Weg wurde deshalb nicht weiter verfolgt.
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3.6.4 Sonstige Untersuchungsmethoden

Positronenannihilationsspektroskopie:

Seit Mitte der 80er Jahre wird mehrfach die Positronenannihilationsspektroskopie (PAS) zur
Untersuchung der Strahlenschidigung in RDB-Stdhlen eingesetzt ([GHA 87], [BRA 87],
[LOP 89]).

Der Positronenannihilationsprozess wird durch Wechselwirkung der Positronen mit Kristall-
baufehlern in definierter Weise veridndert. Mit Positronenlebenszeitmessung oder durch Mes-
sung der Dopplerverschiebung der Energie der Annihilationsstrahlung kénnen Informationen
tiber Typ, Konzentration und GroBe der Defekte erhalten werden. Die Methode weist hohe
Empfindlichkeit fir spezifische Defektarten auf, detektiert Defekte bis hinunter zu atomarer
Ausdehnung (z.B. Einzelleerstelle), arbeitet integrierend und stellt geringe Anforderungen an
die Probenpriparation. In komplexen Werkstoffsystemen wie RDB-Stihle mit unterschiedli-
chen Strukturdefekten ist jedoch eine strukturanalytische Interpretation der Messergebnisse
auBerordentlich schwierig [BRA 95a] und hat eine weite Anwendung der Technik fir die Un-
tersuchung der Strahlendefekte in RDB-Stihlen weitestgehend verhindert. In jiingster Zeit,
nicht zuletzt angeregt durch ein von der US-NRC gefordertes Programm, das die Nutzung
dieser Technik als zerstérungsfreies Untersuchungsverfahren zur Monitorierung des Verspro-

dungszustandes von gealterten RDB fordert [CAT 00], wird der Technik wieder breiteren
Raum gewidmet.

Fur diese Arbeit wurden punktuell PAS-Untersuchungen an Modelllegierungen am Depart-
ment of Mechanical and Nuclear Engineering of the Pennsylvania State University und an
ASTM-RDB-Vergleichsstihlen von einer Arbeitsgruppe am Institut fiir lonenstrahlphysik und
Materialforschung des FZR durchgefithrt. Zur Messung wurden Scheiben der Abmessung
10 mm x 10 mm x 1 mm verwendet. Es wurden die Positron-Lebenszeit-Verteilung und die y-
Linienformparameter S und W bestimmt. Ergebnisse der PAS-Messungen sind in [CUM 01]
und [HEM 00] dargestelit.

Maossbauerspektroskopie

Mit der Mossbauerspektroskopie konnen Verinderungen der Bindungszustinde und Nachbar-
schaftsbeziehungen der resonanten Atome (*'Fe) mit hoher Sensibilitit nachgewiesen werden.
Die Methode wurde mehrfach auch zum Nachweis der Bestrahlungseffekte in RDB-Stihlen
eingesetzt (z.B. in [BRA 90], [SLU 98]), erwies sich jedoch in dieser Anwendung als kaum
interpretierbar. Nach Slugen [SLU 99] ist mit der Methode ein Nachweis der bestrahlungsbe-

dingten Gefugeinderungen nicht méglich. Die Anwendung der Mo6ssbauerspektroskopie wur-
de deshalb hier nicht weiter verfolgt.

Rontgenabsorptionsspektroskopie

Aus der Feinstruktur der Absorptionskanten eines Elementes konnen Riickschliisse auf die
Nachbarschaftsbeziehungen gezogen werden. Die als EXAFS (extended X-ray absorption fine
structure) bezeichnete Methode konnte folglich Beitrage zur Analyse der Struktur der Be-
strahlungsdefekte liefern. So konnten Pizzini u.a. ([PIZ 90], [PHY 92]) an thermisch gealter-
ten, unbestrahlten Fe-Cu und Fe-Cu-Ni-Legierungen zeigen, dass im Verlaufe der thermi-
schen Alterung ein Strukturwechsel der Kupferausscheidungen auftritt. Ergebnisse an be-
strahiten RDB-Stéhlen wurden nicht publiziert.
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Zur Anwendung dieser Methode wurden Eignungstests in Zusammenarbeit mit der Universi-
tit Leipzig an den Werkstoffen ESW-A und —C durchgefiihrt. Dabei konnten an den Cugg-
und Feg,-Absorptionskanten im bestrahlten Zustand keine charakteristischen Effekte festge-
stellt werden. Abschétzungen tiber die auf Grund der chemischen Zusammensetzung der Stih-
le maximal moglichen Anderungen im Intensititsverlauf der Absorptionsspektren lassen er-
warten, dass mogliche Effekte nur im Bereich der verfahrensbedingten Streuung liegen. Aus
diesem Grund sind weitere Untersuchungen nicht durchgefiihrt worden.

4. Ergebnisse
4.1 Einfluss der Bestrahlung auf Festigkeit und Zihigkeit

Bestrahlung fiihrt in jedem Fall zu einer Erhohung der Festigkeit und Hérte und zu einer Ver-
schiebung der Ubergangstemperatur zu héheren Werten sowie nahezu in jedem Fall zu einer
Verringerung der Kerbschlag-Hochlagenenergie.

Tabelle 4.1: Ergebnisse des Bestrahlungsprogrammes Rheinsberg 1, Festigkeits- und
Zihigkeitseigenschaften

Werkstoff Code/ Pmea/10Fcm? | Rpo/MPa | Ry/MPa | HVIOP [ TT,e/°C T,/°C
Zustand | >0,5 MeV <1,0 MeV
15Khn2MFA [R1 U 613 703 236:4 18
1 436 31,1 | 6322 750? 250+5 31
IA 5972 7352 225+3 11
R2 U 487 602 198+3 55 -147
1 80,7 576 | 609? 7142 269:4 -23 -109
1A 4799 6617 210+3 -57
R3 U 619 718 23214 7 .82
I 457 326 | 6392 720? 281:4 54 11
1A 6057 699% 246+3 14
D25 U 521 634 205+4 =70 -130
I 1276 91,1 500 5512 258:4 6
1A 4822 5552 240+3 -44
15Kh2NMFAA |R16 U 562 666 220+6 -81 150
I 46,0 32,9 | 4582 578% 30542 -16 -93
1A 4377 578% 240+4 -39
R17 U 613 710 22745 48 -107
I 72,7 51,9 | 6907 7552 292+4 76 +2
1A 594% 713% 260:4 -46
10KhGMFAA |R19 U 595 685 206+7 -16 -108
I 65,1 46,5 | 6977 7742 309:3 175 +62
1A 4962 5772 239+4 -1

Y Mittelwert und Standardabweichung aus 10 Einzelmessungen
?  berechnet aus dynamischen Festigkeitswerten: Rpo: st = 0,84 Reo.2 dym; Renstat = 0,77 Riygym
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Tabelle 4.2: Ergebnisse des Bestrahlungsprogrammes Rheinsberg II, Festigkeits- und
Zihigkeitseigenschaften

Werkstoff Code/ Omen” | Reoa/MPa | R/MPa | HVI0 | TTie/°C | TTes/°C
Zustand
15Kh2MFA KAB-0 U 529 640 216 617 -51
I 51 6082 249 -4 +4
L 71,0 7362 282 +59 +66
LA 5452 -51 -44
KAB-3/78 U 505 612 210 433 -34
I 5,2 5562 242 +7 +12
L 70,0 6952 276 +65 +77
I | 1398 739 793 287
LA 541? 211 28 =22
LA 4977 221 35 -26
LA 539 649
KAB-2 U 505 618 213
I 3,0 623 727 242
1A 559 677
KAB-10 U 465 604
I 13,6 639 738
IA 506 639
Sv10KhMFT() | KAB-W U 475 580 195 +24% +43
1 922 266 | +305 +369
TA 200
I5Kh2MFA,  |ESW-A U 210 31 75
Versuchs- I 3,0 232 72 -56
schmelze 1A 224
ESW-B U 241 86 73
I 3,2 256 -40 26,2
1A 251
ESW-C U 219 -140 -129
I 2.8 256 | -66,4 -50,0
N 1A 233
ESWD U 211 116 -110
1 3,1 255 45 -37
IA 242
A533Bcl1 |IRQ U - 488 618 204 -9 3
L 10,32 689 798 262 +116 +129
L | 769 770 847 287 +169 +174
I | 1394 843 904 307 +212 +220
A508cl.3 JFL U 467 610 211 39 32
i 9.9 534 666 216 -20,5 -16
L | 71,8 587 705 230 +12 +18
L | 1215 640 746 267 +40 +49

2 Gmewn — mitlere Neutronenfluenz in 10'Ycm?, E > 0,5 MeV

3; berechnet aus dynamischer Festigkeit: Reo s = 0,84 Reo 24y Runstat = 0,77 Ron gm
alle Werte bezogen auf 41 J

Typische Kerbschlagarbeit—Temperatur—Kurven sind in Abb. 4.1 am Beispiel der Charge KAB
des WWER-440-RDB-Stahles 15Xh2MFA fiir den unbestrahlten Ausgangszustand, fir zwei
bis zu unterschiedlichen Neutronenfluenzen bestrahlte Zustinde und fiir den ausgeheilten Zu-
stand dargestellt. Die wichtigsten Parameter zur Charakterisierung des Festigkeits- und Za-
higkeitsverhaltens sind in den Tabellen 4.1 - 4.4 zusammengefasst und in den Abbn. 4.2 —



4.10 veranschaulicht. Man erkennt den grofen Parameterbereich, der sowohl hinsichtlich der
Zihigkeits-Festigkeits-Charakteristik im Ausgangszustand als auch hinsichtlich des Bestrah-
lungseffektes mit dem Untersuchungsprogramm abgedeckt wird.

Im Ausgangszustand zeigen die untersuchten Werkstoffe eine gute Zihigkeit bei hohen Fes-
tigkeiten. Die SchweiBwerkstoffe haben schlechtere Zihigkeitseigenschafien, liegen aber ab-
gesehen von der Charge KAB-W innerhalb der Spezifikationsgrenzen.

Das Ausmal des Bestrahlungseffektes ist sehr unterschiedlich. Die Ubergangstemperaturver-
schiebung ATTa4sy bedeckt den Bereich von ca. 10 °C bis zu einem Spitzenwert von ca. 300
°C. Die Streckgrenzenerhohung ARpo, liegt zwischen < 100 MPa bis nahezu 400 MPa. Die
Zuordnung der Eigenschaftsanderung zur Neutronenfluenz zeigen die Abbn. 4.11 — 4.14. Fir
einige Chargen, die bis zu unterschiedlichen Fluenzen bestrahlt worden sind, wurden die
Messpunkte in den Abbildungen miteinander verbunden. Der Werkstoff PA1-B zeigt eine
geringe Anfilligkeit gegen Strahlenversprodung und —hirtung. Der Effekt ist deutlich hoher
fur den Werkstoff KAB des gleichen Stahltyps 15Kh2MF(A,AA). Eine hohe Anfilligkeit ist
fiir den Werkstoff JRQ vom Typ A 553 B cl. 1 charakteristisch. Eine hohe Strahlensensibilitét
weisen in der Regel auch die Schweilwerkstoffe und einige der Modelllegierungen auf. Bei
der Wertung ist zu beachten, dass sich die Ergebnisse teilweise auf unterschiedliche Bestrah-
lungstemperaturen (255 °C, 270 °C, 290 °C) beziehen.

Tabelle 4.3: Festigkeits- und Zihigkeitseigenschaften der Surveillance-Proben

Werkstoff Code/ Prcan/ 10" cm™ Rpos ARpos Ry AR, | HVIO |TTsw; ATTsy
Zustand  |>0.5 MeV >1.0 MeV [MPa] [MPa] °Cl
1I5Kh2MFAA |PA1-B U - 202 | -50
L| 67 36 81 227 | +9 +59
L| 146 78 160 235 |+38 +88
L| 228 122 175 246 |+53  +103
LA| 146 - - 212
ROB U 530 650 214 | -46
I 62 696 166 | 797 147 | 245 | +7 +53
1A 218 | -40 +6
KOB U - 530 650 216 | -45
1| 480 925 395 | 935 285 | 341 | 151 +196
1A 231 | -30 +15
SvIOKhMFT |PAI-W U - - 196 | -3
L| so 43 9% 218 |{+64 +67
L| 170 91 141 223 |+78 +81
L| 270 144 175 231 {497  +100
LA 200
RO-W U 460 590 208 | +12
I 62 721 261 | 803 213 | 258 |+132 +120
IA 208 | +25  +13
AR-W U - 460 590 208 | +I2
I| 630 780 320 | 850 260 | 316 |+292  +280
IA - 218 | +30
10KhGMFAA [ TA-1 U 546 656 211 59
I 42 620 74 | 696 40 | 225 | -2 +37
TA2 U 612 691 228 | -38
I 34 728 116 | 788 97 | 238 +7  +45

In den Abbn. 4.15 — 4.17 werden Festigkeits- und Zahigkeitsparameter verglichen, die Abbn
4.18 — 4.19 stellen den Zusammenhang zwischen Strahlenversprodung, bezogen auf die
Ubergangstemperaturverschiebung ATTsg, und Strahlenhdrtung dar Zwischen den Festig-
keitsparametern Rpo; oder der Hirte HV10 und dem ZahigkeitsmaB Charpy-Ubergangs-
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temperatur TTag; gibt es keine allgemein giiltige, Stahltyp unspezifische Korrelation. Die Har-
te- und die Streckgrenzenwerte korrelieren hingegen in einem relativ engen Toleranzband.
Korrelationen sind auch zwischen der strahlenbedingten Verschiebung der Ubergangstempe-
ratur ATT4sy und der Hirte-(AHV10) bzw. Streckgrenzen(ARpo,)-Anderung erkennbar, wenn-
gleich eine Reihe von Messpunkten bzw. Werkstoffen deutlich aus dem Trendverlauf heraus-
fallen.

Tabelle 4.4: Festigkeits- und Zihigkeitseigenschaften der Eisen-Basis-Mehrstoff-

Legierungen
Code Zustand O/ 10 cm®  |Rpoz  ARpoy | R AR, | HV10 |TT,; ATT4;
>0.5 MeV [MPa] [Mpa] [°C]
ML-A U - 257 361 110 48
I, 10 453 196 | 533 172 204 |149 101
1L 80 513 256 | 538 177 233|174 126
LA 10 222 -36 | 346 -15 107 26 222
ML-B U - 293 384 136 | <72
I 10 505 212 | 584 200 202 49 121
I 80 482 189 | 535 151 215 49 121
LA 10 348 55 | 436 52 158 | -42 30
ML-C U - 338 428 138 | -66
1 10 514 176 | 579 151 - 9 162
1A 10 318 20 | 421 =7 141 | -68 2
ML-D ii] - 317 423 150 | -47
1 10 519 202 {589 166 227 117 164
1A 10 306 -1 | 421 2 126 | -52 -5
ML-E U - 351 - 447 142 | -51
1 10 546 195 | 638 191 232|166 217
1A 327 24 | 440 -7 145 | -29 22
ML-F U - 388 475 139 [ -58
1 10 489 101 | 581 106 184 | 176 234
1A 10 431 43 | 526 51 169 | -14 44
ML-G U - 234 352 111 [ -60
80 300 66 | 396 44 179 | -23 37
1AV 80 126
ML-H U - 260 363 120 | -22
1 80 455 195 | 546 183 215 | 137 159
TAY 80 169

450°C/24 h

42  Bestrahlungsbedingte Gefiigeiinderungen
4.2.1 Metallographische und transmissionselektronenmikroskopische Untersuchungen

Alle untersuchten WWER-RDB-Stahichargen weisen ein typisches bainitisches Anlassgeflige
aus einer Mischung von angelassenem kornigen und Lattenbainit auf. Der korige Bainit ist
dominant. Zusétzlich treten Anteile von voreutektoidem Ferrit auf, deren Hohe sich bei den
verschiedenen Chargen deutlich unterscheidet. Klare Unterschiede treten auch in der Auste-
nitkorngroBe auf. Fur die SchweiBwerkstoffe ist zusitzlich ein hoher Ferritanteil entlang der
vormaligen Austenitkorner und eine stinglige Kornstruktur charakteristisch. Typische licht-
mikroskopische Gefligeaufnahmen sind in Abb. 4.20 fiir einen Grundwerkstoff und in Abb.
4.21 fur ein SchweiBmetall wiedergegeben. Es gibt eine starke Ort-zu-Ort-Variation der Bai-
nitmorphologie. Vormalige Austenitkorngrenzen und die Grenzen in der Bainitsubstruktur
sind dekoriert mit groberen Karbidausscheidungen (d = 0.2 pm), die vorwiegend als Cr-reiche
Mischkarbide vom Typ M;3Cs identifiziert werden konnen. AuBerdem tritt eine starke Popu-
lation von feinen, pléttchenartig geformten Ausscheidungen (d = 10 nm) innerhalb der Korner
bzw. Bainitlatten auf, die haufig entlang der Versetzungen liegen. Sie sind iberwiegend vom
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Typ VC (oder V4Cs). Charakteristische Erscheinungsformen sind aus den Abbn. 4.22 und
4.23 erkennbar. Die GroBenverteilung der groberen Mischkarbide ist in Abb. 4.24 dargestellt.
Das Versetzungsgefiige besteht teils aus dichten Versetzungsknaueln, teils aus Versetzungs-
netzwerken, eine Tendenz zur Zellbildung ist erkennbar (Abb. 4.25). Die mittleren Verset-
zungsdichten betragen ca. (1...3) 10'%cm?. Bestrahlung verindert weder die Charakteristik
des bainitsch-ferritischen Grundgefiiges noch die Karbidverteilung. Im Versetzungsgeflige ist
eine leichte Verringerung der Versetzungsdichte anzunehmen.

Der Nachweis spezieller bestrahlungsbedingter Gefligeerscheinungen erweist sich als aufler-
ordentlich schwierig. Dies aus folgenden Griinden:

a) GroBe Komplexitat und Heterogenitét des bainitischen Gefliges
Es ist nahezu unmoglich, den 2-Strahl-Fall und die exakte Einhaltung der fur die
Diffraktionsanalyse mit Kikuchi-Linien erforderlichen Beugungsbedingungen in der
feinzelligen Bainitstruktur mit ihrem hochdichten Versetzungsnetzwerk einzustellen.

b) Kleine DefektgroBe und niedriger Defektkontrast
Die typischen Strahlendefekte sind sehr klein und im Bereich der Auflosungsgrenze
der TEM. Der Kontrast ist schwach. Typisch sind dunkle Flecken (black-dots) oder
Kaffeebohnen artige Erscheinungen. Letztere kénnen von Versetzungsschleifen, koha-
renten Teilchen oder von besonders orientierten Versetzungen herriihren.

©) Ferromagnetismus
Der Ferromagnetismus der untersuchten Proben verschlechtert das Auflésungsvermo-

gen und erschwert die Fokussierung bei allen Manipulationen der Probe.

d) Messung der Foliendichte
Infolge des Fehlens von geeigneten Strukturphinomenen, die zur Foliendickenbe-

stimmung geeignet sind, konnen keine quantitativen Angaben zur Defektdichte ge-
wonnen werden.

Die besten Nachweisbedingungen fir die Strahlendefekte sind im Ferrit gegeben, der aber
nicht den dominanten Gefiigeanteil ausmacht. Insofern sind die Schlussfolgerungen, die aus
den Beobachtungen in den ferritischen Bereichen abgeleitet werden, nur unter Vorbehalt als
fir das Gesamtgefiige charakteristisch zu werten.

Ein Beispiel typischer Strukturen mit Strahlendefekten im Ferrit ist in Abb. 4.26 gezeigt. Es
tritt eine gemischte Population von feinen fleckartigen Beugungserscheinungen auf, die teils
von den bereits im unbestrahlten Zustand vorhandenen feinen VC-Karbiden herrithren (stark
schwarz getonte Bereiche), teils als Bestrahlungsdefekte zu identifizieren sind (schwach dun-
kel getonte Bereiche). Die Verteilung der Defekte ist stark heterogen. Wiahrend im oberen
Bild (Abb. 4.26, oben) eine sehr hohe Dichte beobachtet wird, ist ein anderes Ferritkorn der
gleichen TEM-Folie nahezu defektfrei (Abb. 4.26, unten).

Eingehend untersucht wurden die Surveillance-Proben. Es ist auch hier festzustellen, dass der
Nachweis von Strahlendefekten nur an einzelnen Stellen einer TEM-Probe méglich war. Im
grundsitzlichen Erscheinungsbild gleichen sich in allen Surveillance-Proben die Strukturphé-
nomene. Im unbestrahlten Zustand werden klare, relativ wenig strukturierte Abbildungen er-
halten, die einzelne starke Kontraste enthalten, die je nach GroBe den verschiedenen
Karbidarten zuzuordnen sind. Im bestrahlten Zustand weisen die Abbildungen immer eine
starke , Untergrundrauigkeit“ auf und enthalten neben den starken Kontrasten schwache
Kontraste mit Ausdehnungen von wenigen Nanometern. Diese sind immer heterogen verteilt
und hiufig an Versetzungen konzentriert, entlang der Korngrenzen sind ausscheidungsfreie
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an Versetzungen konzentriert; entlang der Korngrenzen sind ausscheidungsfreie Sdume vor-
handen. Die Anzahl der schwach kontrastierten Strahlendefekten unterscheidet sich fir die
verschiedenen Surveillance-Proben, sie ist besonders hoch in den Proben KO-B und AR-W,
am niedrigsten fir PA-B und PA-W. Nach Ausheilung verschwinden diese Erscheinungen
weitestgehend, die ,,Untergrundrauigkeit nimmt ab (die Abbildung erreicht noch nicht die
_Klarheit* der Abbildungen von unbestrahlten Proben). Teilweise werden Teilchen mit ,Kaf-
feebohnen“-Kontrast nachgewiesen. Typische Gefiigeaufnahmen fiir die verschiedenen Sur-
veillance-Proben enthalten die Abbn. 4.27 — 4.33.

Im FEG-STEM wurde die chemische Zusammensetzung der bestrahlungsinduzierten Struk-
turdefekten sowohl mit Rontgenspektroskopie (EDX) als auch Elektronenenergie-Verlust-
spektroskopie bestimmt. Da die Foliendicke wesentlich dicker ist als die Tiefenausdehnung
der Strahlendefekte, werden selbst bei einem hochfokussierten Elektronenstrahl (Strahl-
durchmesser = 1 nm) grofie Teile der Matrix mitangeregt. Somit erhalt man ein tiber die Mat-
tix und den Defekt gemittelte Zusammensetzung. Es ist auf diese Weise lediglich moglich,
Elemente oder Elementanteile zu identifizieren, die charakteristisch fiir den Defekt sind, in-
dem man vergleichend die Analyse in defektfreien Bereichen und bei Fokussierung auf den
Defekt bewertet. In Abb. 4.34 ist eine TEM-Gefligeaufnahme mit 3 an unterschiedlichen Po-
sitionen gewonnenen EDX-Spektren dargestellt. Das untere und obere Spektrum bezieht sich
auf eine Position mit Defekt, das mittlere ist repriasentativ fiir die reine Matrix. Wéhrend fur
die Matrix Fe, Si, Cr und Mn charakteristisch sind, treten in den Spektren aus den Strahlende-
fekten zusitzlich die Elemente Mo, V und im oberen Spektrum auch Cu auf.

Derartige Analysen wurden in groBer Zahl durchgefiihrt. Fur grofiere, kontrastreiche Teilchen,
wie sie auch im unbestrahlten Zustand gefunden werden, ist hoher V-Gehalt, u.U. auch Mo-
Gehalt typisch. Sie sind wahrscheinlich als V-Karbide zu klassifizieren. Die kleinen, schwach
konturierten Strahlendefekte variieren in ihrer Zusammensetzung betriachtlich. Zum Teil sind
innerhalb der Streuung keine Unterschiede zur Matrixzusammensetzung nachweisbar, haufig
werden, wie im gezeigten Beispiel (Abb. 4.34), hohere Cu-, V- und/oder Mo-Gehalte ausge-
wiesen. Hohe Cu-Gehalte sind vor allem fiir die Charge KAB-B charakteristisch. In Tab. 4.5
sind einige Ergebnisse der Matrixzusammensetzung zusammengestellt, die sowohl die signi-
fikanten Streuungen zwischen verschiedenen Messpositionen innerhalb einer Probe als auch
systematische Fehlereinfliisse erkennen lassen. So sind die Werte nur als Vergleichsbasis
verwendbar. Die Tabellen 4.6 und 4.7 vermitteln einen Eindruck tber die Streubreite der Zu-
sammensetzung der als Strahlendefekte definierten Strukturinhomogenititen, die in den zu-
sammengestellten Fillen durchweg Groflen kleiner 5 nm entsprachen. Wihrend fiir das
Schweilmetall AR-W eine iiberwiegend Matrix dhnliche Zusammensetzung der Strahlende-

fekte gefunden wird, werden beim Werkstoff KAB-B davon deutlich abweichende Werte
ausgewiesen.

Tabelle 4.5: Chemische Zusammensetzung der Matrix nach EDX-Spektroskopie
(Strahldurchmesser: 1 nm)

Werkstof¥/ Gehalt in Masse-%

Zustand Fe Cr Mn Si A" Mo Cu

AR-W, 1 93,93 1,59 2,09 0,82 0,16 1,42 -
9591 1,47 1,62 0,58 - - 0,42

AR-W, 1A 95,45 1,54 1,31 0,55 0,20 0,29 0,66
94 91 1,75 1,16 0,34 0,46 0,79 0,59

RO-W, 1 93.9 1,72 1,71 1,59 - 0.83 0,25

KO-B, 1A 95.75 2,92 - - 0,04 1,00 0,29
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Tabelle 4.6: Chemische Zusammensetzung der Strahlendefekte nach EDX-
Spektroskopie (Strahlendurchmesser: 1 nm) fiir den Werkstoff
AR-W im bestrahlten Zustand (in Masse-%, Fe Rest)

Cr Mn Si Vv Mo Cu
1,34 1,73 0,46 0,63 0,71 0,32
1,77 1,60 1,41 1,01 - 0,28
1,54 1,56 0,50 0,25 - 0,26
1,61 1,49 0,47 0,32 0,80 0,36
1,57 1,68 0,50 0,15 - 0,47
1,67 1,36 0,50 - - 0,27
1,47 1,59 0,46 § - 0,28
1,51 1,52 0,53 - - 0,31
1,47 1,84 0,60 - - -
1,79 2,07 0,38 - - .
1,51 1,47 0,58 - - 0,43
1,67 1,56 0,30 - - 0,34
1,52 1,61 0,30 - ; 0,48
1,62 1,50 0,23 0,10 - 0,38
1,84 1,25 - 0,07 0,39 0,56
1,45 1,34 - 0,07 0,69 0,58
1,30 1,70 - 0,86 0,93 2,60

Tabelle 4.7: Chemische Zusammensetzung der Strahlendefekte nach EDX-
Spektroskopie (Strahldurchmesser: 1 nm) fiir den Werkstoff

KAB-B im bestrahlten Zustand (in Masse-%, Fe Rest)

Cr Mn Si Vv Mo Cu
2,31 - 0,14 - - 3,7
2,37 - 0,23 1,33 1,47 5,25
2,12 - 0,21 0,13 - 3,91
3,18 - 0,06 3,47 3,56 2,57
2,45 - 0,03 1,32 1,46 5,16

4.2.2 Ergebnisse der SANS-Untersuchungen

Die Streuvektorabhingigkeit der kohirenten makroskopischen SANS-Querschnitte, die dar-
aus bestimmten GroBenverteilungskurven und der Verlauf des A-Verhiltnisses {iber dem
Streuvektor sind in den Abbn. 4.35 - 4.52 fir eine charakteristische Auswahl der untersuchten
Werkstoffe dargestellt. Der Verlauf der Streukurve ist fir alle untersuchten Stahltypen grund-
satzlich dhnlich. Der Streuquerschnitt erhoht sich durch Bestrahlung. Sind flir den Werkstoff
Proben mit unterschiedlicher Neutronenfluenz untersucht worden, so ist der Effekt desto aus-
gepragter, je hoher die Fluenz ist. Eine Ausheilglithung verringert die Erhohung oder beseitigt
sie vollstandig. Die Anderung tritt vor allem im Streuvektorbereich > 0,5 nm™ auf. Im Be-
reich kleiner Streuwinkel gibt es keine oder nur geringe Unterschiede zwischen den verschie-
denen Zustinden.

Die GroBenverteilung zeigt eine bimodale Charakteristik. Vor allem im bestrahlten Zustand
tritt eine feindisperse Verteilungspopulation im GroBenbereich 0 < R s 3 nam auf Durch Aus-
heilen wird dieses Maximum abgebaut, ohne dass in der Regel eine Verlagerung der Ver-
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Tabelle 4.8 Ergebnisse der Gefiigeanalyse mit SANS-Experimente
Werkstoff Fluenz in 10"%/cm® Ac/% Riax/nm A-Verhiltnis
[>1MeV] [>0,5MeV]
R1 31,8 44 0,008 1,05 2,2
R2 57,6 81 0,078 1,0 2,1
R3 32,6 46 0,015 1,05 2,4
D25 91,1 128 0,121 1,0 1,7
R16 32,9 46 0,063 1,0 1,8
R17 51,9 73 0,117 1,0 2,8
R19 46,5 65 0,253 1,0 2.8
KAB-B-0 3,6 5.1 0,17 2,8
3,7, 8 51,0 71,0 0,32 2,9
3,7 5,2 0,097 1,0 4,2
50,0 70,0 0,261 1,0 3,1
99,8 139,0 0,268 1,0 2,9
-2 22 3,0 0,062 1,0 3,8
KAB-W 66,0 92.0 031 1,9
ESW-A 2,5 3,0 - -
B 2,3 3,2 0,02 2,5
C 2,0 2,8 0,25 3.4
D 22 3,1 0,19 4,7
PAl1-B 32 67 0,043 1,8
80 146 0,067 1,9
140 228 0,099 1,9
RO-B 62 0,071 3,7
KO-B 480 0,439 1,5 4.1
PA1-W 32 67 0,045 3,3
80 146 0,067 2,3
140 228 0,11 1,6
RO-W 441 62 0,209 1,6 1,5
AR-W 480 630 0,448 1,7 1,9
TA-1 45 0,05 1,0 2,6
TA-2 40 0,085 1,0 2,6
ML-A 10 0,026 1,0 1,7
80 0,101 1,0 1,7
-B 10 0,310 1,2 55
80 0,320 1,2 5,0
-C 10 - - -
-D 10 0,010 1,2 2,0
-E 10 0,003 1,2 2,6
-F 10 0,026 1,2 5,0
-G 80 0,043 1,0 2,6
-H 80 0,033 1,0 1,7
JRQ 10 0,206 1,0 2,1
77 0,343 1,0 2,4
139 0,502 1,0 2.6
JFL 10 0,003 1,0 1,2
72 0,020 1,0 1,4
122 0,086 1,0 1,8
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teilungskurve zu groBeren Teilchen festzustellen wire. Im unbestrahlten Zustand tritt die
feindisperse Population gar nicht oder nur mit einem sehr geringen Anteil auf. Eine zweite
Population ist durch ein breites, flach verlaufendes Maximum um 10 nm charakterisiert, das
sich allerdings aus den Messungen nicht hinreichend genau definieren ldsst. Auf diese Popu-
lation hat Bestrahlung keinen erkennbaren Effekt.

Die A-Werte sind im allgemeinen Q-abhingig und folglich nicht interpretierbar. Wie im Ab-
schnitt 3.6.3 erwihnt, sind die im folgenden angegebenen A-Werte aus den Verteilungskurven
berechnet und beziehen sich immer auf die durch Bestrahlung erzeugte feindisperse Popula-

tion.

Die Fe-Basis-Mehrstofflegierungen zeigen, wie aus der Abb. 4.53 ersichtlich, ein vergleichba-
res Verhalten.

Abweichungen werden bei den russischen Surveillance-Proben festgestellt, die eine breitere
und zu etwas grofieren Werten verschobene Verteilung im feindispersen Bereich zeigen. Beim
Ausheilen wird das Verteilungsmaximum in seiner Hohe nicht nur reduziert, sondern ver-
schiebt sich auch zu groBeren Radien. Des weiteren treten vor allem beim SchweiBBmetall
stirkere Unterschiede im Bereich der groBeren Teilchendurchmesser zwischen den unter-
schiedlichen Zusténden auf. Das deutet auf eine Heterogenitit der Ausgangszustinde des Sur-
veillance-Materials hin. Die Abbn. 4.54 und 4.55 demonstrieren diese Erscheinungen.

Die Strukturparameter, die mit Hilfe der SANS-Analysen bestimmt worden sind, sind in Tab.
4.8 zusammengestellt. AC, = C; — C, charakterisiert den Volumenanteil der bestrahlungsver-
ursachten Streudefekte und wird als Differenz zwischen dem Integral der GroBenverteilungs-
kurve im Bereich der feindispersen Population im unbestrahlten und bestrahlten Zustand be-
rechnet. Ry, entspricht dem Dichtemittel oder Modalwert am feindispersen Verteilungsgip-

fel.
4.2.3 FErgebnisse der ASAXS-Experimente

Erste Voruntersuchungen an einem im Forschungsreaktor des tschechischen Kernforschungs-
institutes UJV Rez bei 306 °C bis auf eine Fluenz von 21-10'%/cm® [E > 0,5 MeV] bestrahiten
RDB-Stahl vom Typ 15Xh2MFAA aus der Skoda-Produktionslinie ergaben einen deutlichen
SAXS-Effekt infolge Bestrahlung. Abb. 4.56 zeigt den Verlauf der Streukurve, gemessen bei
einer Rontgenenergie von E = 5471 keV. Im Gegensatz zu den SANS-Streukurven ist die
Streuintensitit fiir beide Zustinde im gesamten Streuvektorbereich unterschiedlich, Die Ener-
gieabhingigkeit des Effektes ist in Abb. 4.57 dargestellt. Es gibt einen deutlichen Intensi-
titspeak in der Vgq-Absorptionskante. An der Crgq- oder Mngo-Absorptionskante treten keine
anormalen Streueffekte auf. Der Abfall zur Fek, —Kante resultiert aus der Verdnderung des
mittleren Atomformfaktors der Stahlmatrix und lasst schlussfolgern, dass die Streudichte der
Defekte geringer als die der Matrix sein muss. Die genaue Position des Peaks im Verlauf der
Energieabhingigkeitskurven an der Vg,-Kante, die auf den Valenzzustand und somit auf die
Art der fiir die Unstetigkeit verantwortlichen Streuinhomogenititen schlieBen lésst, ist aus den
Messungen nicht festzulegen. Immerhin deutet Abb. 4.58 eine bessere Ubereinstimmung der
Messwerte mit dem Verlauf fiir eine V-Wertigkeit von 0 (reine V-Ausscheidung) als von +3

(V4Cs-Karbidbildung) an.

Dieser Effekt konnte in den ASAXS-Experimenten an den Materialien dieses Vorhabens
nicht bestitigt werden. Vielmehr wurde durch Bestrahlung keine Erhéhung, sondern in der
Regel eine deutliche Abnahme der SAXS-Intensitét festgestelit. Die Abbn. 4.59 - 4.62 veran-
schaulichen das am Beispiel der Werkstoffe ESW-C, KAB-3, KO-B und AR-W In diesen
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Abbildungen wird die SAXS-Intensitit reprasentiert durch die im Streuvektorbereich 0.5 nm’*
< Q < 1,0 nm™ integrierte Intensitit. Im Falle der Surveillance-Proben sind im unbestrahlten
Zustand die Streubilder stark anistrop mit ,,Streak“-Bildung. Im bestrahlten und im ausgeheil-
ten Zustand sind die Anisotropie-Effekte weitestgehend verschwunden (Abb. 4.63).

Der Peak an der Vg.-Kante ist sowohl im un- als auch im bestrahlten Zustand vorhanden. An
den Surveillance-Proben werden im bestrahlten Zustand ein geringer Anstieg der Integralin-
tensitét in der Nihe der Mn-Kante beobachtet (Abbn, 4.61, 4.62). Die Ausheilglithung bei 475
°C fithrt zu einem leichten Riickgang der SAXS-Intensitit, verdndert aber nicht den Verlauf
der Energieabhéangigkeit.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass mit SAXS in dem an den existierenden An-
lagen moglichen Rontgenenergiebereich Strahlendefekte an den RDB-Stihlen in der Regel
nicht detektiert werden konnen.

4.3  Ausheilverhalten
Das Ausheilverhalten wird mit dem Ausheilkoeffizienten

R* = Rir ™ X 4.1)

Xirr - Xo
beschrieben. X bedeutet einen Eigenschafiswert, auf den das Ausheilverhalten bezogen wird
und die Indizes ’irr’, ’ann’ und ’0’ stehen fiir die entsprechenden Werte nach Bestrahlung,
nach dem Ausheilglithen und im unbestrahlten Ausgangszustand. Als Bezugseigenschaft wer-
den die Ubergangstemperatur (R™), die Zugfestigkeit (R®), die Vickershirte HV10 (R™") und
der Volumenanteil an nanodispersen Strukturdefekten, der aus den SANS-Untersuchungen
bestimmt worden ist (R™®), benutzt. Die erhaltenen Werte der Ausheilkoeffizienten sind in
den Tabellen 4.9 — 4.12 zusammengefasst und in den Abbn. 4.64 — 4.67 veranschaulicht. Die
Werte bezichen sich, wenn nicht anders vermerkt, auf eine 100- oder 150-stiindige Glihung
bei 475 °C. Ein Ausheilkoeffizient von 1,0 bedeutet vollstindige Wiederherstellung der Aus-
gangseigenschaften. Gelegentlich werden Ausheilkoeffizienten > 1 ermittelt, was in jedem
Fall auf eine irreversible Zustandsinderungen hindeutet. Bei kleinen Eigenschaftsinderungen

infolge der vorangegangenen Bestrahlung sind R*Werte > 1 unter Umstdnden auch nur durch
die hohen Eigenschaftsstreuungen des Materials bedingt.

Fiir den auf die Mikrostruktur bezogenen RMS-Wert wird vereinzelt R™ = 0 ermittelt. In die-
sen Fallen wird der feindisperse Verteilungspeak, der im bestrahlten Zustand gefunden wird,
verbreitert und zu héheren Radien verschoben. RM® = 0 bedeutet dann nicht, dass der bestrahl-
te Zustand vollig erhalten bleibt und keine Strukturianderung durch die Ausheilglithung statt-

finden wiirde, sondern ist hier eher eine formale Folge der R*-Definition nach Gl. (4.1), die in
diesen Fillen versagt.

Im Allgemeinen fithrt die Ausheilbehandlung zu einem betréichtlichen Abbau des Bestrah-
lungseffektes. Das AusmaB der Erholung ist unterschiedlich fiir die verschiedenen Bezugs-
groBen und Stihle bzw. Chargen. Knapp 50 % der bestimmten R*-Werte liegen bei > 0,9 und
weisen somit auf eine mindestens nahezu vollige Erholung hin. Ein Ausheilkoeffizient < 0,5

wird nur in 12 % der ermittelten Werte ausgewiesen, im Falle der Erholung der Ubergangs-
temperaturverschiebung nur in einem einzigen Fall.
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Tabelle 4.9: Ausheilkoeffizient R ’ RR, RY und R™® fiir Werkstoffe aus dem Bestrah-
lungsprogramm Rheinsberg I

Fluenz
Werkstoff Code [in 10" ecm®| R™ RR R RMS
[E>0,5 MeV]

15Kh2MFA R1 436 0,65 1,79

R2 80,7 1,07 0,83

R3 457 0,85 0,71 >1

D25 127.6 0,66 0,34 0,88
15Kh2NMFAA R16 46,0 0,35 0,76

R17 72,7 0,08 0,49 0,72
10KhGMFAA R19 65,1 0,92 0,68 0,92

Tabelle 4.10: Ausheilkoeffizient RTT, RR, R™ und R™® fiir Werkstoffe aus dem Bestrah-
Iungsprogramm Rheinsberg IT

Fluenz
Werkstoff Code in 10" cm™ R R® R¥ RMS
[E>0,5 MeV]
15Kh2MFA KAB-0 71 0,92 0,87 0,87
-3,7,8 52 0,70 0,97 0,53
70,0 0,93 - 0,83 0,87
139 0,8
-2 3,0 0,89 0,46
-10 13.6 0,59 0,74
Sv10KhMFT KAB-W 922 0,93 0,88
15Kh2MFA ESW-A 3,0 0,36
Versuchsschmelze -B 3,2 0,33
C 2.8 0,62
D 3.1 0,30
A553Bcl. 1 JRQ 10,3 0,98
76,9 0,97
1394 0,99
A508cl. 3 JFL 99 0,80
71,8 0,88
121,5 0,92 0,08
Tabelle 4.11: Ausheilkoeffizient R™™, R®, R"Y und R fiir Surveillance-Proben
Fluenz
Werkstoff Code in 10" em?| R™ R® RHY RMS
[E>0,5 MeV]
15KhZMFA PAL-B 146 0,68 0,63 0,70 0.35
RO-B 62 0,89 0,87 0,72
KO-B 430 0,92 0,88 1,00
Sv1OKhMFT PALI-W 170 0,85 0,57
RO-W 62 0,89 1,00 0.97
AR-W 630 0,94 0.91 1,00
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Tabelle 4.12: Ausheilkoeffizient R™", RR, R™ und R™® fiir Eisenbasis-Mehrstofflegie-

rungen
Fluenz
Code in 10'® cm™ R™ R} RHY RMS
[E > 0,5 MeV]

ML-A 10 1,22 1,09 1,03 1,00

8oV - - 0,96
ML-B 10 0,75 0,74 0,70 0

8ov - - 0,34
ML-C 10 1,00 1,05 0,96 1,00
ML-D 10 1,03 1,01 1,31 -
ML-E 10 0,90 1,04 0,97 -
ML-F 10 0,81 0,52 0,33 0
ML-G 80Y - - 0,78 -
ML-H 80V - - 0,48 1,00

1) Ausheilen bei 450 °C/10 h

In der Regel gilt:

- Je groBer die vorangegangene Fluenz und je stirker der Bestrahlungseffekt, desto voll-
standiger die Ausheilung.

- Die Strahlenversprodung wird stérker abgebaut als die Strahlenhértung.

Die mikrostrukturbezogene Ausheilung ist, abgesehen von zwei Werkstoffen aus dem Pro-
bensatz der Fe-Basis-Mehrstofflegierungen, hoch und ist konsistent mit dem Erholungsverhal-
ten der mechanischen Parameter.

Ein Zusammenhang des Ausheillverhaltens mit dem Cu- oder P-Gehalt ist aus den Ergebnis-
sen nicht zu erkennen.

5. Modellhafte Beschreibung des Mechanismus der Neutronenversprodung

Das folgende Kapitel enthalt einige Modellierungsentwiirfe zur Kinetik der Defektbildung,
leitet thermodynamische Argumente fiir die Bildung von Mehrkomponentenclustern ab und
untersucht den Einfluss der Strahlendefektbildung auf die Festigkeitseigenschaften. Dazu
werden vorzugsweise Modellierungsansitze aus den Arbeiten von Odette und Stoller [ODE
98a,b; 01], [STO 93, 96] verwendet. Sie werden auf typische WWER-Bedingungen iibertra-
gen, aber auch vom Ansatz her erweitert, da es sich herausstellte, dass mit unmodifizierten
Ansitzen die experimentellen Befunde an den WWER-RDB-Stahlen nicht hinreichend konsi-
stent mit den Modellaussagen sind. Die Modelluntersuchungen zur Kinetik der Strahlende-
fektentwicklung setzen das Modell einer bimodalen Strahlenschidigung infolge der Bildung
von Leerstellenclustern und Cu-reichen Ausscheidungen voraus und beruhen auf der sog.
Multi-state—Kinetiktheorie, die die Entwicklung des thermodynamischen Systems in den Teil-
prozessen Keimbildung, Wachstum und Vergroberung beschreibt. Fir das Keimbildungssta-
dium wird auf die Ergebnisse der molekular-dynamischen Simulation des Kaskadenzustandes
zuriickgegriffen. Im Sinne der in Abb. 2.1 schematisch gezeigten Entwicklungsphasen bezieht
sich die Modellierung somit im Wesentlichen auf die Alterungsphase der strahlenbedingten
Gefligeentwicklung. Im Folgenden wird zu diesen Arbeiten nur ein knapper Uberblick gege-
ben. Fur ausfuhrlichere Darstellungen wird auf [GOK 02a,b,c] verwiesen.
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5.1

Kinetik der Clusterbildung

Keimbildungsphase

Computersimulationen zeigen die Bildung von Leerstellen- und Zwischengitteratom-
clustern [STO 00b], [GAL 93]. Mit zunehmender Bestrahlungstemperatur verdndert
sich die Uberlebensrate von Leerstellen und Zwischengitteratomen, die Cluster bilden.

Wachstumsphase

Das Clusterwachstum dR/dt wird deterministisch als Nettostrom der Leerstellen im
Gleichgewicht zwischen Punktdefektgeneration, -rekombination und —trapping be-
schrieben. Aus der Grundgleichung der clusterdynamischen Néherung

dR/dt = (1/R) (D, - Cy - DiC; - D\Cr) (.1)

wird durch zusitzliche Berticksichtigung einer elastischen Wechselwirkung ¢ zwi-
schen Fe-Matrix und dem Cluster sowie eines vom Clusterwachstum abhéngigen
Grenzflichenenergieterms o eine modifizierte Wachstumsgleichung abgeleitet:

dR/dt=——(D,-C, —D,-C; ~D, -Cg)
RC

al 2 1 8¢° (52)
o)

D,-C,--D,-C.(=—+

( v ! ’(R 47R2 SR)

v

RC,” kT

D, und Dj; sind die Diffusionskoeffizienten der Leerstellen und Zwischengitteratome
und C, und C; deren Atomkonzentration. Cr charakterisiert die Konzentration der aus
der Grenzfliche in die Matrix zuriickdiffundierenden Leerstellen und wird mit Hilfe
der Thomson-Freundlich-Gleichung

o
C,=C —
R ve exp(R)

aus der thermischen Gleichgewichts-Leerstellenkonzentration C,. und der spezifischen
Grenzflichenenergie Or.., der Cluster-Matrix-Grenzfliche
265, -2, )

ky-T
abgeschitzt. R ist der Radius des Clusters, kg die Boltzmann-Konstante, T die Tempe-
ratur, t die Zeit, Qp. das Atomvolumen von Fe und C, die Leerstellenkonzentration im

Cluster.
Der zeitliche Verlauf der Zwischengitter- bzw. Leerstellenkonzentration folgt aus:

(-

G, T
(t) DS (1—exp(
G Gr T
C, ()= v {1 ~exp K-— i DS, ]H (5.4)
GSi"lir'l‘Dv'svT SiT

1
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G; und G, sind die strahlenbedingte Produktionsrate der Zwischengitteratome und
Leerstellen, Sy" und S;" die Starke der Senken fiir Punktdefekte und r der Rekombina-
tionskoeffizient.

Zur numerischen Losung der Gleichungssysteme des Modells ist das Computerpro-
gramm CLUDYN Iin VISUAL FORTRAN ausgearbeitet worden.

Die Berechnung des zeitlichen Verlaufes mit den Gleichungen (5.3) und (5.4) ergeben,
dass unter typischen WWER-Bestrahlungsbedingungen der stationdre Zustand fiir die
Zwischengitteratome bereits nach < 1 ms und fiir die Leerstellen innerhalb weniger
Minuten erreicht ist. Die Sittigungskonzentration an Zwischengitteratomen ist um das
10%-fache kleiner als die der Leerstellen. Beide Werte steigen mit abnehmender Be-
strahlungstemperatur und zunehmendem Neutronenfluss. Der typische Verlauf ist in
Abb. 5.1 dargestellt. Eine Neutronenflussdichte von 1,0 -+ 10° dpa s entspricht den
Bedingungen im Targetkanal des WWER-2 Rheinsberg, 0,3 - 10® dpa s ist typisch fiir
Surveillance-Positionen in einem WWER-440-Reaktor mit Vollkern.

Gleichung (5.2) liefert die zeitliche Entwicklung der Clustergrofe, die in dem modifi-
zierten Modell einen Sittigungswert erreicht. Seine Grofle wachst mit der Bestrah-
lungstemperatur und sinkt mit der dpa-Rate, wie Tab. 5.1 erkennen lasst. Die Werte
sind deutlich kleiner, aber im GréBenbereich der experimentellen Ergebnisse.

Tabelle 5.1  Siittigungsradius Ry in nm fiir unterschiedliche Bestrahlungs-
temperaturen T, und dpa-Raten Gypa

Tin/°C Gupa / 10° dpa/s
10 4 2 04 0,1 0,05
255 0,55 0,58 0,61
270 0,69 0,73 0,79
290 0,95 0,96

Vergroberungsphase (Ostwald-Reifung)

Die Wachstumsphase geht in eine Phase des konkurrierenden Wachstums iiber, deren
thermodynamische Triebkraft die Reduktion der Grenzflichenenergie beim Teilchen-
wachstum ist. Aus den Abschitzungen fiir die vorausgehenden Phasen folgt, dass die
in den Nachbestrahlungsuntersuchungen gemessenen Effekte vor allem durch die Ki-
netik dieser als Ostwald-Reifung bezeichneten Phase bestimmt werden, wihrend die
anderen Phasen lediglich die Ausgangsbedingungen definieren.

Die Zeitentwicklung der GroBenverteilungsfunktion F(R,t) wird aus der Kontinuitits-
gleichung

5 (F(R,t)dR)
SF(R, t) dt  _
5 + R =0 (5.5)

bestimmt. Zur Losung von (5.5) wird die Lifshitz-Slezov-Naherung [LIF 61] in einer
wiederum unter Beriicksichtigung der elastischen Wechselwirkung zwischen Cluster
und Matrix modifizierten Form verwendet. Daraus werden die folgenden Gleichungen

abgeleitet, die numerisch mit einem selbst entwickelten Visual-Fortran-Programm
(CLUDYN 1I) gelost werden.
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5.2

2ix (4| 9x%)(158u
X dt_(27j(l 4RCJ( b +l) (5.6)

o(u, 1)
FR t)="—~22 )
R,1) R (D) (5.7
Fu)=L =0 5.8)
du
R, R
X= yU=—,
R, R,

0 ist ein Koeffizient, der die elastische Wechselwirkung charakterisiert, R, R; und t©
sind charakteristische, von den Randbedingungen abhingige Parameter.

Die mit Hilfe der Gleichungen (5.6) — (5.8) erhaltenen GroBenverteilungsfunktionen
nach einer Bestrahlungszeit von einem Jahr fiir die Parameter Bestrahlungstemperatur
Tir und dpa-Rate sind in Abb. 5.2 wiedergegeben. Es wird grundsitzlich der in den
SANS-Experimenten gefundene feindisperse Verteilungspeak nahe einem Cluster-
radius von 1 nm gefunden. Mit der Bestrahlungstemperatur verschiebt sich der Mo-
dalwert der GroBenverteilung zu héheren Radien. Der Einfluss der dpa-Rate ist in die-
ser Darstellung eher als Fluenzabhingigkeit zu interpretieren, da bei konstanter Be-
strahlungszeit die verschiedenen dpa-Raten zu unterschiedlichen Fluenzen fiihren. In
Ubereinstimmung mit den Experimenten wichst mit der Fluenz die Peakhohe, wih-
rend die Peaklage davon kaum beeinflusst wird. Die mit dem Modell berechnete
Fluenzabhéngigkeit des Volumenanteils der Leerstellencluster ist in Abb. 5.3 gezeigt.
Die berechneten Volumenanteile sind in der GroBenordnung der experimentellen Be-
funde. Der Einfluss der Bestrahlungstemperatur wird im Modell tendenziell nicht rich-
tig wiedergeben.

Kinetik der Bildung kupferreicher Ausscheidungen

Die Cluster-Dynamik-Naherung wurde auch zur Modellierung der Kinetik der Bildung kup-
ferreicher Ausscheidungen benutzt. Unter Vernachléissigung der Diffusion von Kupferatom-
paaren oder hoherzahligen Komplexen folgt die Bildung von Kupferausscheidungen einer
kinetischen Beziehung der Form [SCH 00]
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(n+1).n

(5.9)
r:(n+l) : f(nﬁt) - ng:(iﬂ) f(n’t)

f(n,t) ist die GroéBenverteilungsfunktion der Cluster der GroBe n zur Zeit t, n die Anzahl der
Cu-Atome im Cluster (= kupferreiche Ausscheidung), W, ,.; ist die Zutrittswahrscheinlich-
keit pro Zeiteinheit fiir ein Cu-Atom zu einem Cluster der GroBe (n-1) und W®, ., die ent-
sprechende Ablosewahrscheinlichkeit im Cluster der GroBe n. Diese Wahrscheinlichkeiten

sind aus den entsprechenden Veridnderungen der Gibbs’schen fireien Energie AG zu berech-
nen.

W, = W, -exp (X230
=

(5.10)

Unter der Annahme einer idealen Losung, einer Grenzflichenspannung o zwischen Cu-
Cluster und Fe-Matrix und eines bestrahlungsbedingten effektiven Diffusionskoeffizienten
Dy* fiir Cu in der Fe-Matrix ergibt sich fiir W', ,, die Gleichung

(m-1)
o fl(t) acy (511)

m-2
3 3QFe * n)
4n

Der Parameter m wird dabei durch den geschwindigkeitsbestimmenden Mechanismus des
Wachstums bestimmt. m = 0 bedeutet, dass die Kinetik durch die Grenzflichenreaktion be-
stimmt wird, fir m = 2 ist die Gitterdiffusion und fiir m = 3 die Diffusion entlang der Korn-
grenzen oder des Versetzungsnetzwerkes der geschwindigkeitsbestimmende Prozess.

+
W((nzl),n =4 D

Zur numerischen Losung des Gleichungssystems (5.9) unter Beachtung von Gleichungen der
Art (5.10) und (5.11) wurde wiederum ein eigenes Computerprogramm CLUDYN III entwi-
ckelt. Es nutzt das kommerzielle Programm DO2EAF (NAG Fortran Library Manual), das ein
steifes System erster Ordnung iiber eine variable-order-variable-step-Methode mit Riickwirts-
Differentiation integriert. Mit anderen Programmen konnten bei der hohen Anzahl von Glei-
chungen im Gleichgewichtssystem (5.9) keine stabilen Lésungen erhalten werden.

Das Modell wird an den SANS-Messungen an der Fe-Basis-Mehrstoff-Modellierung ML-B
kalibriert. Fir diese Legierung mit einem hohen Cu-Gehalt von 0,42 % ist die Bildung kupfer-
reicher Ausscheidungen als Strahlendefekt besonders plausibel. Der Parameter m und der
effektive bestrahlungsbedingte Diffusionskoeffizient Dy* werden dabei zur Modelljustierung
benutzt. Abb. 5.4 zeigt den Einfluss von m auf die GroBenverteilungsfunktion. Die beste
Ubereinstimmung wird bei einem Wert von m = 0,82 gefunden, Fiir m > 0,82 sind die Defek-
te zu klein und der Cu-Gehalt in der Matrix ist zu hoch, fiir m < 0,82 sind umgekehrt die De-
fekte groBer als experimentell bestimmt und der Cu-Gehalt in der Matrix ist zu klein. Ein
Wert 0 < m < 1 bedeutet physikalisch, dass die Grenzflichenreaktion mit einer der Diffusi-
onsgeschwindigkeit vergleichbaren Geschwindigkeit abliuft.

Der sich mit diesem Parameter ergebende Entwicklungsablauf ist in den Abbn. 5.5 und 5.6
dargestellt. Der Keimbildungsprozess verlauft sehr rasch und fiihrt zu einer groBen Zahl sehr
kleiner Ausscheidungen. Im Wachstumsstadium wachsen diese sehr langsam, vornehmlich
durch Abnahme des Cu-Gehaltes in der Matrix, wobei die GroBenverteilung breiter und das
Maximum zu hoheren Werten verschoben wird. Eine Vergréberungsphase tritt im 1-Jahr-
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Bestrahlungszeitraum nicht auf. Unterschiedliche Neutronenflussdichten wirken sich auf die
Kinetik kaum aus. Letzteres steht im Einklang mit dem Experiment. Den eigentlichen kineti-
schen Ablauf kénnen die verfiigbaren Experimente nicht verifizieren. Vergleicht man die Er-
gebnisse des Rechenmodells mit dem experimentellen Ergebnis, das an der Modelllegierung
ML-A gewonnen wurde, so zeigt sich eine schlechte Ubereinstimmung. Da in dieser Cu-
freien Legierung (Cu = 0,015 %) die Bildung von kupferreichen Ausscheidungen nicht aufire-
ten kann, ist die Diskrepanz zur Modellrechnung ein indirekter Nachweis fiir die Brauchbar-

keit des Modells.
5.3 Multi-Komponenten-Cluster

APFIM-Untersuchungen zeigen die Existenz von nanodispersen Strahlendefekten, die aus
mehreren Komponenten zusammengesetzt sind (= Multi-Komponentencluster) [ODE 98a,b].
Sie enthalten neben Fe unterschiedliche Anteile von Mn, Si, Ni, Cu oder P. Da Leerstellen mit
APFIM nicht nachweisbar sind, miissen auch Leerstellen als eine potentielle Komponente
betrachtet werden. Die Bildung von Mn-, Si- oder Ni-haltigen Clustern ist aus dem konventi-
onellen thermodynamischen Gleichgewichtsbedingungen nicht verstdndlich, da die géngigen
Anteile dieser Elemente in den RDB-Stahlen im Loslichkeitsbereich liegen. Allerdings kon-
nen die hohen Punktdefektkonzentrationen als Folge der Bestrahlung Entmischungsvorginge
bis hin zur Bildung neuer Phasen induzieren.

Fiir eine erste Abschitzung der Moglichkeit eines solchen Verhaltens wurde die Keimbildung
von Multi-Komponenten-Clustern aus thermodynamischer Sicht untersucht. Die Abschitzung
basiert auf einer von Schmelzer und Mitarbeitern (SCH 99] aus der klassischen Gibbs’schen
Keimbildungstheorie fiir bindre Systeme abgeleiteten Naherung.

Nach [SCH 99] definiert eine Funktion f die thermodynamische Bedingung einer Clusterbil-
dung. Clusterbildung tritt nur auf, wenn die Funktion f negativ ist. Die Zusammensetzung der
Cluster entspricht dem Minimum oder einem lokalen Minimum (Sattelpunkt) von f.

£, X!, x¥, x9')=x§ [m (xS /x¥)+ \ZBA -Tl-(xi’z - Xﬁfz):l +
B

(5.12)
X< {m (x<t rx)+ V]ZBA %(ng - ng)}

B

Wi, ist die Bindungsenergie zwischen den Komponenten A und B; XA,BM'C‘ sind die molaren
Anteile von A und B in Matrix bzw. Cluster.

Eine Verallgemeinerung fiir ein mehrkomponentiges System mit i Komponenten fiihrt zu
£lx, X, XY, X8, .. XM, x%)=
XS (XS /X4)+ Wy, /Ky - T (XS = X3 )+
Wae/kpT (XS = XM7Y 4+ Wy /KT (X2 XM+ (5.13)
XY [In(XS /XY )+ W 7k - T (xg" - x‘g)+ Wae kg T
(xg" - Xg")+...+ W,/ kg T (x?" - XiM’)+...

Was (= Wpg), Wac, ..., Wai ... Wiy sind die Wechselwirkungsenergien zwischen den Atom-
paaren der Komponenten A-B, B-C usw. Leider sind derartige Parameter in der Literatur

nicht oder nur fur einzelne Paarungen verfligbar. Als erste Naherung wurde Wag=Wac=...=
2Tcks benutzt. T, ist die kritische Temperatur, bei der die Cluster verschwinden Aus den
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Ergebnissen der Ausheilexperimente wurde T, im Bereich von 400...500 °C festgelegt und die
Funktion f fiir ein 4-Komponentensystem Fe-Mn-Si-Leerstelle bzw. fiir ein 5-Komponen-
tensystem Fe-Mn-Si-Cr-Leerstelle mit allen Variationen in 1%-Schritten berechnet. Dem 4-
Komponentensystem wurde eine Legierungszusammensetzung vom Typ SviOKbMFT und
dem 5-Komponentensystem vom Typ 15Kh2MFA zugrunde gelegt.

Die Modellrechnungen fiihren zu folgenden Ergebnissen:

- Negative f-Werte treten nur dann auf, wenn in der Umgebung der Multi-Kompo-
nenten-Cluster sehr hohe Leerstellenkonzentrationen von mindestens 50 % angenom-
men werden.

- Es tritt im Allgemeinen kein Sattelpunkt, sondern ein absolutes Minimum auf.

- Die Zusammensetzung der Multi-Komponenten-Cluster ist kaum von der angenom-
menen kritischen Temperatur im gewéhlten Bereich abhéngig.

- Bei minimalem f liegt die Zusammensetzung fiir die Legierung Sv10KhMFT im Be-
reich von Fe = 44-48 At-%, Mn = 7-10 At-%, Si = 8-9 At-%, Leerstellen = 36-46 %
und fir die Legierung 15Kh2MFA bei Werten von 53-3-2-6(Cr)-31. Die Matrixzu-
sammensetzung um den Cluster hat dann einen Gehalt an Leerstellen von 90...99 %.

- Ein 6-Komponentensystem unter Beriicksichtigung von Cu liefert 68 At-% Fe, 2 At-%
Mn, 1 At-% Si, 3 At-% Cr, 2 At-% Cu und 24 % Leerstellen. Die umgebende Matrix
besteht zu 92 % aus Leerstellen.

Die berechneten Zusammensetzungen liegen dicht an den in APFIM-Untersuchungen [MIL
00, 01] erhaltenen Ergebnissen. Die hohe Leerstellenkonzentration in der Matrix ist nur mit
einem Schalenmodell erklirlich. Multi-Komponenten-Cluster erfordern nach dieser Abschét-
zung eine leerstellenreiche Randzone. Dieses Ergebnis ist konsistent mit molekulardynami-
schen Simulationsrechnungen.

S.4  Modellierung der Strahlenhiirtung

Die Streckgrenzenerh6hung ARpg; durch Bildung von kupferreichen Ausscheidungen oder
Multi-Komponentencluster (Strahlenhéirtung) wurde unter Verwendung des Orowan- [KEL
73], Friedel- [STO 93] und Russel-Brown- [RUS 72]-Modells fiir einige der untersuchten
Materialien und Bestrahlungsbedingungen auf der Basis des kinetischen Modells abgeschétzt
und mit den experimentellen Werten verglichen.

Das Orowan-Modell setzt harte Teilchen voraus, die unter Bildung von Versetzungsschleifen
tiberwunden werden. Es liefert eine obere Abschitzung der GroBe

ARy, :3‘1'%}1 N,-d, (5.14)

G ist der Gleitmodul (= [8,81-10* - 3,1 T] MPa), b deren Burgersvektor (= 0,249 nm) , N,, die
Anzahldichte und d, der Durchmesser der Strahlendefekte. § ist MaB fiir die Barrierenfestig-
keit und wird in Ubereinstimmung mit [KOJ 91] zu B = 4 gewihlt.

Das Friedel-Modell setzt schwache Versetzungsbarrieren voraus, die eine Art Reibungswider-
stand fiir die Versetzungsbewegung darstellen.
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Die Streckgrenzenerhbhung ARp» berechnet sich danach zu

ARpp2=3,1G-b-d- Np**-1/B (5.15)
mit 8 = 8 fiir krz-Metalle.
Das Modell von Russel-Brown wurde zur Deutung der Teilchenhdrtung durch Cu-

Ausscheidungen in bindren Fe-Cu-Legierungen entwickelt und resultiert aus der Differenz des
Gleitmoduls in Matrix und Ausscheidung. Es fiihrt auf die Gleichung

E
ARpg, =3, {hg}G-b/L-(l - _]gﬂ]

o (5.16
I RS >
ln(EC_J E L rPPt

I

(1]

——pg— ist das Verhiltnis der Gleitmodule in Ausscheidung und Matrix, r, = 2b, 1. = (7/ps)°";

pn ist die Versetzungsdichte. Der mittlere Abstand L der Ausscheidungen errechnet sich aus

. . I
dem mittleren Teilchenradius 1y, und dem Volumenanteil ¢y zu L=1,77 - -j'LlE—.
cV

Die elastischen Konstanten der Strahlendefekte werden nach der Mischregel aus den fiir die
reinen Metalle geltenden Werten berechnet. Die Zusammensetzung der Defekte wird dabei in
Ubereinstimmung mit den APFIM-Ergebnissen gewihlt. Tabelle 5.2 gibt eine Zusammenstel-
lung der nach den 3 Hirtungsmodellen berechneten Wert fir ARpg;. Zum Vergleich sind die
experimentell bestimmten Streckgrenzeninderungen mit aufgefuhrt. Grundsitzlich liefert das
Orowan-Modell erwartungsgemiB zu hohe Werte, wihrend das Friedel-Modell zu niedrige
Werte abschitzt. Die Rechnungen mit dem Russel-Brown-Modell liefern teilweise eine dem
experimentellen Ergebnis nahekommende Abschitzung. Insgesamt gesehen kann aber auch
hier die Ubereinstimmung nicht voll befriedigen.

Tabelle 5.2: Vergleich der experimentellen Erhohung der Streckgrenze ARpp; mit
Modellrechnungen (ARpg2 in MPa)

Rechnung nach
Werkstoff Fluenz/ Experiment | Orowan Friedel Russel-Brown
10'%- cm?

ML-A 10 196 195 27 127

80 256 384 65 250
ML-B 10 212 640 137 383

80 189 550 98 250
D25 125 167 340 59 150
R19 65 324 510 101 115
JRQ 140 355 580 120 350
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6. Bewertung der Ergebnisse
6.1 Beziehungen zwischen den Gefiige- und Eigenschaftsiinderungen

TEM-, SANS- und PAS-Untersuchungen weisen klar bestrahlungsbedingte Gefligednde-
rungen aus. Quantifizierbar durch reproduzierbare Gefiigeparamenter sind diese Gefligednde-
rungen jedoch nur mit der SANS-Methode, mit der als charakteristische Erscheinungsform
ein Defekttyp im GroBenbereich 0 <R <3 mm bestimmt wird, dessen wesentliche, von Mate-
rial und den Bestrahlungsbedingungen abhéngige Grofle seine Anzahldichte bzw. sein Volu-
menanteil ist. Auf der anderen Seite werden sowohl in den Festigkeits- als auch in den Zahig-
keitseigenschaften ein deutlicher Bestrahlungseffekt festgestellt. Es erhebt sich die Frage, ob
die mit SANS nachgewiesene Strukturinderung tatsichlich die Anderung der mechanischen
Eigenschaften verursacht. In diesem Falle sollte ein Zusammenhang zwischen dem Volumen-
anteil an nanodispersen Strukturdefekten, die durch Bestrahlung gebildet worden sind, und
der Eigenschaftsinderung nachzuweisen sein. In den Abbn. 6.1 — 6.3 sind die Streckgrenzen-
erhshung ARy, die Hirteinderung AHV10 und die Verschiebung der Ubergangstemperatur
ATy in Abhingigkeit von der Anderung des Volumenanteils an nanodispersen Strukturde-
fekten fur alle untersuchten Werkstoffe aufgetragen. Die Messpunkte repréisentieren dabei
unterschiedliche Materialtypen, Hersteller, Bestrahlungstemperaturen, Neutronenfluenzen und
—flussdichten. In Anbetracht des weiten Parameterfeldes, das darin zusammengefasst ist, ist
das breitstreuende Punktfeld nicht tiberraschend. Es ergibt sich jedoch in jedem Fall eine er-
kennbare Korrelation (Tab. 6.1), die sich, wenn die Ergebnisse der Modell-Legierungen nicht

berticksichtigt werden, durch 2 Geraden, besser durch eine Abhangigkeit von %/A. beschrei-

ben ldsst. Eine durch den Koordinaten-Nullpunkt gehende Korrelationsgerade beschreibt den
Zusammenhang zwischen Streckgrenzen- bzw. Hirtednderung und Volumenanteil schiecht.

Bei dieser Betrachtung wird von einer linearen Uberlagerung der strahlenbedingten Hartungs-
effekte mit den bereits im Ausgangszustand vorhandenen ausgegangen. Fiir ein der vorliegen-

den Situation entsprechendes Strukturmodell mit Versetzungsbarrieren, die sich in ihrer Stir-
ke, Konzentration und rdumlicher Verteilung deutlich unterscheiden, ist eine Uberlagerung

der Form
2 2
G =4/6; +0,

c” =0y + o}

oder allgemein

mit ¥2 < o < 3/2 besser mit experimentellen Ergebnissen und Modellrechnungen vertriglich
[REP 93].

Tabelle 6.1: Korrelationskoeffizienten R bzw. R? fiir Korrelationen von Strahlenhiir-
tung und Strahlenverspréodung

ARpos  Apgon ™" AHV10 AHV10*" ATy
lineare Korrelation ¥ | 043 -1,31 0,45 -0,12 0,70
Dl 0,95 0,94 0,83 0,93
Korrelation fiir n=1/2 { 0,90 0,40 0,70 0,82 0,78

Y Korrelationsgerade durch Koord.-ursprung 2 freie lineare Korrelation

Fur den Fall einer phytagoraischen Uberlagerung (o = %4) ergibt sich der Bestrahlungseffekt
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AR, =3[R}, — R}y, . bzw. (6.1a)

ABV10 =3/(HV10), — (HV10)! (6.1b)

irr

In den Abbn. 6.4 und 6.5 sind die Messwertpaare Ac - ARy 2 bzw. Ac - AHV10 nach Korrek-
tur mit den Gleichungen (6.1a,b) aufgetragen und die sich dabei ergebenden Korrelationsbe-
ziehungen dargestellt. Die Korrektur liefert kaum bessere Korrelationen, reduziert aber den
breiten Streubereich. Eine Korrelation mit n = 1/3 oder n = 1/6 konnte den Zusammenhang
besser abbilden.

Auch bei dieser Betrachtung fallen die Modell-Legierungen deutlich aus der Korrelation her-
aus. Die Modell-Legierungen zeigen, von der Legierung ML-B abgesehen, bei kleinen Struk-
tureffekten bereits groBe Eigenschaftsanderungen. Diese Legierungen haben eine ferritische
Ausgangsstruktur, die sich von dem bainitischen Gefiige der RDB-Stéhle hinsichtlich Verset-
zungsdichte, Dichte der Klein- und Grofwinkelkorngrenzen und dem Gehalt an Partikeln so-
wie an nanodispersen Strukturdefekten deutlich unterscheiden. Dieser Unterschied zeigt sich
bereits im SANS-Effekt des unbestrahlten Effektes, der um etwa eine GréBenordnung gerin-
ger ist als fur die typischen RDB-Strukturen. Abb. 6.6 verdeutlicht das am Beispiel der
SANS-Streuquerschnitte der Fe-Basis-Mehrstofflegierung ML-A und des WWER-1000-
SchweiB-werkstoff R19.

Eine besonders starke Abweichung vom Korrelationsverlauf zeigen auch die beiden
SchweiBmetalle. Hier wird eine hohe Ubergangstemperaturverschiebung gemessen. Beide
Chargen haben einen sehr breiten Ubergangsbereich, der eigentlich nicht mit dem gleichen
Formalismus bewertet werden kann wie die relativ steilen Ubergangskurven der anderen
Stihle. In diesem Fall sind zusitzliche Mechanismen der Bestrahlungswirkung nicht auszu-

schlieBen.

Von diesen Sonderféllen abgesehen, erlaubt der allgemeine Trend die Schlussfolgerung, dass
die mit SANS ermittelten Strukturdefekte im Wesentlichen Ursache der strahlenbedingten
Eigenschaftsinderungen sind.

Das bestitigen auch die Ergebnisse der Ausheilbehandlungen, in denen durch stufenweises
Ausheilen unterschiedliche Anteile an Strukturdefekten erzielt worden sind. Korreliert man
diese Anteile mit der Hirte im jeweiligen Zustand, so lassen sich gute Korrelationen erken-
nen. Die Abbn. 6.7 und 6.8 demonstrieren das am Beispiel von Ergebnissen aus den
15Kh2MF A-Stahichargen KAB und PA1-B sowie den dazugehorigen Schweifichargen KAB-
Wund PAI-W.

6.2 Einflussfaktoren
6.2.1 Neutronenfluenz und —flussdichte

Der Zusammenhang zwischen dem Volumenanteil der Strahlendefekte und der Neutro-
nenfluenz im Bestrahlungsprogramm Rheinsberg liefert fiir alle der untersuchten Werkstoffe
qualitativ einen eindeutigen Befund der Art, dass mit wachsender Fluenz der Volumenanteil
zunimmt (Abb. 6.9). Die Zunahme ist klar materialabhéngig, der Werkstoff JFL. vom Typ 508
ClL 1 begrenzt dabei das Streuband nach unten und JRQ vom Typ A 533 B CI. 3 nach oben.
Mit diesem Streuband wird etwa eine GréBenordnung der strukturbezogenen Strahlenemp-
findlichkeit abgedeckt. Eine tendenzielle gleiche Fluenzabhingigkeit mit &hnlicher Ordnung
der Strahlenempfindlichkeit zeigt die Auswertung, wenn als Kriterium die
Ubergangstemperaturverschiebung ATsg (Abb. 6.10) oder, mit stiarkerer Streuung, die
Hiartednderung gewihlt wird.
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Das Bild wird weniger tibersichtlich, wenn wie in Abb. 6.11 dargestellt, alle untersuchten
Werkstoffe in die Betrachtung einbezogen werden. Eine eingehendere Analyse zeigt jedoch,
dass die Fluenzabhingigkeit auf verschiedene Grundmuster zuriickgefiihrt werden kann, de-
ren Erscheinungsform vom Cu-Gehalt des Stahles abhingig ist. Stidhle bzw. Fe-Legierungen
mit einem Cu-Gehalt < 0.12 % lassen sich nidherungsweise mit einer linearen Proportionalitét
Ac ~ ¢ beschreiben. Fiir Stdhle mit einem mittleren Cu-Gehalt zwischen 0,18 ...0,22 % bei
WWER-RDB-Stahl, beim ASTM-Stahl A 533 B Cl. 3, Code JRQ bereits bei 0,15 % Cu ist

die Abhingigkeit formal besser mit %/5 anzunihern. Die Fe-Basis-Legierung ML-B mit 0,42
% Cu zeigt eine starke Defektbildung bei einer Fluenz von 10 - 10*® cm™ [E > 0,5 MeV], die
bis 80 - 10'® cm™ kaum weiter ansteigt und etwa einer Proportionalitit Ac ~ % folgt.

Ein Einfluss der Neutronenflussdichte kann nicht nachgewiesen werden. Unterschiedliche
Neutronenflussdichten ergeben sich zum Beispiel zum einem im Vergleich zwischen den Er-
gebnissen der Surveillance-Proben RO-W und AR-W oder RO-B und KO-B oder der Modell-
Legierungen ML-A und ML-B, bei denen jeweils die Bestrahlungen in WWER-440-
Reaktoren mit voll- oder reduziertem Kern vorgenommen worden sind, und zum anderen im
Bestrahlungsprogramm Rheinsberg durch Vergleich von Target- und Surveillance-
Kanalproben. In jedem Fall liegen hierbei nicht nur Flussdichte-, sondern vor allem auch
Fluenzunterschiede vor. Da sich die Ergebnisse unabhingig von der vorliegenden Flussdichte

in den gleichen Trend der Fluenzabhingigkeit einordnen lassen, ist die Annahme eines Fluss-
dichteeinflusses eher unwahrscheinlich.

6.2.2 Legierungszusammensetzung

Im russischen Regelwerk wird die Zusammensetzung, wie im Abschnitt 2.1 (s. Tab. 2-1) dar-
gestellt, an den Cu- und P-Gehalt festgemacht und mit dem chemischen Faktor

AY =800 (cp +0,07 cg,) (6.2)

beschrieben. Die Ergebnisse des Bestrahlungsprogrammes Rheinsberg sind in dieser Weise
unter Beriicksichtigung von Gleichung (2.1) mit n = 1/3 und unter Korrektur der von der
Standardtemperatur T°'= 270 °C abweichenden Bestrahlungstemperatur Tr gemaf

Ar= A+ K (T™ - Tp) (6.3)

ausgewertet worden. Ar ist der fiir die Bestrahlungstemperatur giiltige Wert, wenn A die
sich aus (6.2) ergebende GroBe des chemischen Faktors ist. K ist ein Materialkoeffizient, der
gleich 0,2 fiir Grund- und 0,4 fiir Schweiwerkstoff gesetzt wird. Das Ergebnis der Auswer-
tung ist in Abb. 6.12 gezeigt. Die gestrichelte Linie gibt den Verlauf nach Gl. (6.2) wieder.
Sie liefert eine Trendlinie, die den Einfluss von Kupfer und Phosphor wenigstens fiir die
WWER-440-Stihle tendenziell richtig andeutet. Sie kann aber nicht wirklich die Strahlenver-
sprodungsempfindlichkeit quantitativ wiedergeben.

Um aus den Ergebnissen mit ihrem weiten Bereich der Parametervariation die Abhéngigkeit

der gefiigebezogenen Strahlenempfindlichkeit von der Zusammensetzung erkennen zu kon-
nen, wird ein Zusammenhang der Form

Ac=AMS. pm (6.4)
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zugrunde gelegt. AMS st der gefligebezogene Koeffizient der Strahlenempfindlichkeit. Fir
den Parameter n wird die in 6.2.1 beschriebene Abhéngigkeit vom Cu-Gehalt benutzt. Soweit
fiir einige Werkstoffe Ergebnisse nach unterschiedlichen Fluenzen vorlagen, ist AM® als Mit-
telwert der Einzelbeobachtungen berechnet worden. Die auf diese Weise ermittelten Volu-
menanteile an feindispersen Strahlendefekten nach einer Fluenz von 10 - 10'® ¢m? und nach
100 - 10" em™ [E > 0,5 MeV] sind in den Abbn. 6.13 und 6.14 in Abhingigkeit vom Cu-
Gehalt wiedergegeben. Der Fluenzbereich charakterisiert genéhert den Bereich zwischen den
ersten Einsatzjahren bis zur Mitte der Projektlebenszeit eines WWER-440-Reaktors. In einer
ersten Naherung kann eine einfache Proportionalitit zwischen dem Volumenanteil an Strah-
lendefekten und dem Cu-Gehalt angenommen werden. Der Kupfereinfluss hingt dabei vom
Legierungstyp ab. Er ist am hochsten bei den Ni-haltigen Legierungen (JRQ, R16, R17) und
deutlich geringer bei den nickelfreien oder —armen WWER-440-RDB-Grund- und Schweil3-
werkstoffen. Insbesondere der V-haltige WWER-RDB-Stahl 15Kh2MFA hat eine bessere
,»Cu-Vertriglichkeit“. Es bleibt aber ein weiter Streubereich, der vor allem im Gebiet der typi-
schen Cu-Gehalte der WWER-440-RDB-Stihle von 0,09 — 0,13 % Cu liegt. Nur teilweise
sind die Ergebnisse der Fe-Basis-Mehrstofflegierungen in die Grundtendenz einzuordnen. Der
hohe Effekt des WWER-1000-Schweifimetalles R19 und der hochreinen ferritischen Modell-
Legierung ML-A sind mit dem Cu-Einfluss in keiner Weise in Verbindung zu bringen.

Ein zusitzlicher P-Einfluss auf die Strahlendefektbildung 1ldsst sich aus den SANS-
Ergebnissen nicht eindeutig herauskristallisieren. Wertet man die Ergebnisse mit einer Skala
gemilB der Gleichung (6.2) unter Bezug auf (0,07 ccu + cp) aus, wird der Streubereich eher
verbreitert als reduziert. Die Modell-Legierungen, die teilweise sehr hohe P-Gehalte aufwei-
sen (ML-E, -H) besitzen eindeutig keinen P-Einfluss. Auch fir die 4 RDB-Stihle vom Typ
15Kh2MFA des Bestrahlungsprogrammes Rheinsberg I, deren P-Gehalt sich bei nahezu glei-
chem Cu-Gehalt immerhin um den Faktor 2,2 unterscheidet, sind die Unterschiede im Volu-
menanteil der Strahlendefekte darauf nicht zuriickzufiihren. Immerhin kénnte die erhohte ge-
fiigebezogene Strahlenempfindlichkeit der WWER-440-RDB-SchweiBmetalle aus den P-
Einfluss resultieren, allerdings nicht in der Wichtung nach Gleichung (6.2).

Die Untersuchung des Ni-Einflusses war nicht Gegenstand der Arbeit, da innerhalb der nied-
rigen Ni-Spezifikationsgrenze der WWER-440-RDB-Stahl kein Ni-Effekt zu erwarten ist.
Grundsitzlich scheint die hohere Strahlenempfindlichkeit, die die Ni-haltigen ASTM- und
WWER-1000-Stéhle bei vergleichbaren Cu-Gehalten aufweisen, auf einen Ni-Einfluss hinzu-
deuten. Fin einfacher additiver Einfluss scheint den Ni-Effekt nicht beschreiben zu kénnen.
Die Bewertung der SANS-Ergebnisse auf einer Skala (cn; + 10ccy + 100c¢p), wie in Abb, 6.15
gezeigt, liefert zwar einen Trendhinweis und beseitigt z.T. Unterschiede zwischen den Stahl-
typen, kann aber in keiner Weise die besonders hohen Effekte bei den Legierungen ML-A,
R19, JRQ und ML-B oder die niedrige Empfindlichkeit der Legierung ML-H und ML-E er-

kldren.
6.2.3 Einfluss der Bestrahlungstemperatur

Bis auf die Bestrahlungen der Werkstoffe TA-1 und -2 sind die Bestrahlungen entweder auf
den Bestrahlungspositionen des WWER-440 oder des WWER-2 vorgenommen worden, die
sich im Hinblick auf die Kiihlwassertemperatur an den Bestrahlungspositionen um < 15 °C
unterscheiden. Da Messungen der Temperatur an den Bestrahlungsproben im WWER-440-
Surveillance-Programm ebenso wie im Bestrahlungsexperiment Rheinsberg fehlten oder nur
unzureichend realisiert waren, ist eine belastbare Bewertung der jeweiligen Bestrahlungstem-
peratur nicht moglich. Im Rahmen der erlduterten Abhingigkeiten lassen sich aber keine sys-
tematischen Abweichungen herausfiltern, die auf die Temperaturunterschiede zwischen den
WWER-440- und WWER-2-Bestrahlungen hinweisen wiirden. Es wird deshalb eingeschitzt,
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dass die gefligebezogenen Ergebnisse aus dem Bestrahlungsprogramm Rheinsberg représenta-
tiv fiir WWER-440-Bedingungen sind.

6.2.4 Einfluss des Werkstofftyps

Firr die gefiigebezogene Strahlenempfindlichkeit bleibt eine Abhéngigkeit vom Werkstofftyp,
der nicht auf die Fluenz oder den Gehalt an den Elementen Cu, P und/oder Nickel zurtickge-
fiihrt werden kann.

Offensichtlich ist eine Klassifizierung der Art
- Modell-Legierung
- ASTM-bezogene RDB-Stahichargen JRQ (JFL)
- WWER-440-RDB-Grund- und SchweilBwerkstoffe
- WWER-1000-RDB-Grundwerkstoffe
- WWER-1000-RDB-Schweiwerkstoffcharge R19.

Dabei sind die WWER-440-RDB-Stéhle am unempfindlichsten und R19 sowie JRQ am emp-
findlichsten gegen Strahlendefektbildung. Die Modell-Legierungen zeigen ein sehr wechsel-
haftes, sich vielfach nicht in das allgemeine Grundmuster einordnendes Verhalten.

Als potentielle Ursachen konnen fir diese Werkstofftyp spezifische Strahlenempfindlichkeit
der Gefugetyp des Ausgangsgefiiges und der Anteil an karbidbildenden Legierungselementen
(Cr, Mo, V) herangezogen werden. Auflerdem werden deutliche Unterschiede im Gehalt an
feindispersen Strukturdefekten im unbestrahlten Zustand beobachtet. Dabei scheinen sich die
Ergebnisse in die Regel einzuordnen, das mit wachsendem Gehalt an feindispersen Struktur-
defekten die Strahlenempfindlichkeit abnimmt. Damit sind beispielsweise die aus der Zu-
sammensetzung nicht erklarbaren Unterschiede der Strahlenempfindlichkeit fir die Werkstof-
fe des Bestrahlungsprogramms Rheinsberg I in der Tendenz richtig einzuordnen. Auch fiir die
ASTM-Stahlchargen korrespondiert die hohe Strahlenempfindlichkeit mit dem niedrigen
feindispersen Strukturdefektanteil im Ausgangszustand. Vom Gefligetyp sind die Modell-
Legierungen rein ferritisch, die ASTM-RDB-Stahlchargen zeigen einen kornigen Bainit mit
hohem Ferritanteil, wihrend die WWER-440-Stihle stirker zum unteren Bainit hin tendieren.
In die Erkldrungshypothese fiigt sich allerdings nicht ein, dass die deutlichen Gefiigeunter-
schiede zwischen WWER-440-RDB-Schweif3- und —Grundmetall sich nicht ebenso klar auch
in einer unterschiedlichen Strahlenempfindlichkeit manifestieren.

In der richtigen Reihenfolge lasst sich die Strahlenempfindlichkeit auch mit dem Parameter
»HAnteil an karbidbildenden Elementen® ordnen. Es besteht hier natiirlich auch ein enger Zu-
sammenhang zum Gefligetyp.

Grundséatzlich muss man eine vom Werkstoffiyp abhingige Strahlenempfindlichkeit akzeptie-

ren, ohne dass dafiir gegenwirtig schon der Strukturparameter definiert werden kénnte, der
diese Abhéangigkeit beschreibt.

6.2.5 Ausheilverhalten

Auch im Ausheilverhalten sind werkstoffspezifische Unterschiede festzustellen. Fur die
WWER-Stihle des Bestrahlungsprogrammes wird in der Regel der bereits oberhalb 300 °C
einsetzende Abbau des feindispersen Gefligeanteiles beobachtet, wobei keine oder nahezu
keine Verschiebung der Verteilungskurve zu groBeren DefektgroBen auftritt. Das ist beson-
ders deutlich in der GroBenverteilung der Anzahldichte zu erkennen, wie Abb. 6.16 fiir das
Schweiimetall R19 zeigt. Eine Ausheilbehandlung von 475 °C/150 h reproduziert zu etwa 90
% den Ausgangszustand. Hochbestrahlte Zustidnde heilen in der Tendenz vollstindiger aus.
Werkstoffe mit hohem Cu-Gehalt entsprechen diesem Verhalten nicht. Die in diesen Werk-
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stoffen erzeugten Strahlendefekte werden erst bei hoheren Temperaturen reduziert. Gleichzei-
tig tritt eine Teilchenvergroberung ein. Das ist sowohl bei der Modell-Legierung ML-B mit
0,42 % Cu als auch bei der Sonderschmelze ESW-C mit 0,34 % Cu nachweisbar. Fiir letztere
ist die Anderung der GroBenverteilungsfunktion in Abb. 6.17 wiedergegeben.

An den beiden hochbestrahlten Surveillance-Proben KO-B und AR-W wird der feindisperse
Gefligeanteil mit zunehmender Ausheiltemperatur allmihlich abgebaut und vergrébert. Das
ist besonders ausgeprégt fiir die Charge AR-W. Zur Veranschaulichung sind in Abb. 6.18 die
relativen GroBenverteilungskurven fiir beide Werkstoffe gezeigt. Das besondere Ausheilver-
halten der Chargen ist méglicherweise damit in Verbindung zu bringen, dass in beiden Fillen
durch die hohe Neutronenfluenz wihrend der Bestrahlung bereits groBere Defekte entstanden
sind.

6.3 Vergleich mit Trendgleichungen

Die im Abschnitt 2.1 erwihnte Trendgleichung (2.2) muss als die qualifizierteste Korrelation
zur Abschitzung der Charpy-Ubergangstemperaturverschiebung betrachtet werden. Sie beruht
auf einer umfangreichen Datenbasis aus den Surveillance-Ergebnissen der US-
amerikanischen Reaktoren, wendet qualifizierte statistische Methoden an und wichtet die Fit-
Parameter auf der Grundlage der gegenwirtig gesicherten Vorstellungen zum Mechanismus
der Strahlenversprodung. Es ist naheliegend, das Modell zum Vergleich mit den Ergebnissen
dieses Vorhabens heranzuziehen.

Abb. 6.19 veranschaulicht das Ergebnis dieses Vergleiches. Die ASTM-RDB-Stahl-Chargen
JRQ und JFL liegen in der Nihe der Modellvorhersage. Fiir JFL werden zu hohe Werte vor-
hergesagt. Diese RDB-Stahlcharge besitzt sehr hohe Reinheit und ist untypisch fiir das in der
Datenbank zur Ableitung des Modells verwendete Material. AuBBerdem sind derartige Abwei-
chungen auch innerhalb der verwendeten Datenbank nicht ungewohnlich. Auch die Ni-
haltigen WWER-1000-RDB-Stiihle des Types 15Kh2NMFAA sind mit dem Modell auf ei-
nem akzeptablen Niveau konsistent. Die Ubereinstimmung mit dem Cr-Mo-V-legierten
WWER-440-Stahl vom Typ 15Kh2MFA ist jedoch unbefriedigend. In diesem Fall sagt das
Modell eine héhere Versprodung voraus als im Experiment tatsdchlich gemessen wird. Das
deutet auf eine geringere Versprodungsanfilligkeit dieser Stahlsorte hin. Nicht anwendbar ist
das Modell auch zur Vorhersage des Versprodungsverhaltens von rein ferritischen Legierun-
gen, wie die starken Abweichungen im Falle der Modell-Legierungen zeigen. SchlieBlich sei
auf die Abweichung bei der WWER-1000-SchweiBmetallcharge R19 hingewiesen. In diesem
Fall ist der experimentelle Wert wesentlich groBBer als der mit dem Modell erwartete. Dieses
Ergebnis fillt auch sonst aus allen Vorhersagen deutlich heraus. Da das experimentelle Er-
gebnis auf vollig unabhiingigen Weg (andere Probensitze, bestrahlt in anderen Positionen und
Reaktorzyklen) auch von der Materialpriifanstalt Stuttgart im Rahmen eines anderen Vorha-
bens [FOH 99] bestitigt worden ist, kann ein experimenteller Fehler ausgeschlossen werden.
Das Ergebnis ist insofern besonders beachtenswert, da der Probensatz aus dem Bestand der
Surveillance-Proben fiir ein ukrainisches KKW stammt.

7. Schlussfolgerungen

Bestrahiung erzeugt in bainitischen WWER-RDB-Stahlen in dhnlicher Weise wie in ferriti-
schen Eisen-Legierungen oder in den ASTM-bezogenen RDB-Stihlen westlicher Provenienz
nanodisperse Strukturdefekte mit einem Durchmesser von wenigen Nanometern. Mit Neu-
tronenkleinwinkelstreuung lassen sich diese Defekte eindeutig nachweisen und ihre Groflen-
verteilung bestimmen. Fir Fluenzen < 50 -10"%/cm? [E > 0,5 MeV] bleiben die Defektgrofien
so klein, dass sich Unterschiede der mittleren Teilchengrofien nicht mit hinreichender Sicher-
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heit bestimmen lassen. Mit Vorbehalt ermoglichen SANS-Analysen auch die Bestimmung des
Volumenanteils oder der Anzahldichte. Der Vorbehalt resuitiert aus der Tatsache, dass Zu-
sammensetzung und Struktur der Defekte und somit ihr Streukontrast aus den Untersuchun-
gen nicht bestimmbar sind. Mit Hilfe des A-Verhiltnisses lassen sich aber Hinweise auf Un-
terschiede in der Zusammensetzung oder Struktur gewinnen.

Als weniger geeignet erweist sich die Rontgen-Kleinwinkelstreumethode, da der Streukon-
trast der Strukturdefekte fiir Rontgenstrahlung zu gering ist. Sie werden deshalb in Anbetracht
anderer im Material enthaltener Strukturinhomogenititen von den Rontgenstrahlen ,iiberse-
hen“. Die Durchstrahlungsmikroskopie liefert nur punktuell bei giinstiger Gefiigekonstellation
Aussagen tber die nanodispersen Strahlenschaden, deren Représentativitit fiir den Gesamt-
werkstoff nicht zweifelsfrei nachgewiesen werden kann.

Die Zusammenhénge zwischen der Entwicklung der Strukturdefekte und den Parametern der
Belastung (Fluenz, Flussdichte, Temperatur) sowie des Materials (Zusammensetzung, Aus-
gangsgefiige) sind komplex und nicht auf einfache Korrelationsbeziehungen reduzierbar. Das
Modell eines monomodalen Mechanismus mit Bildung einer einzigen Art von Strahlendefek-
ten erklart die experimentellen Befunde nicht. Stattdessen sind (mindestens) 2 Defekttypen
anzunehmen, die sich in ihrer Zusammensetzung und — ganz besonders — in ihrer Bildungs-
kinetik deutlich unterscheiden, zwischen denen aber auch flieBende Uberginge nicht auszu-
schliefen sind. Der wesentliche Parameter ist dabei der Cu-Gehalt des Stahles. Mit zuneh-
mendem Cu-Gehalt wird vorzugsweise ein sich bereits im Fluenzbereich bis 10 - 10'¥/cm?® [E
> 0,5 MeV] bildender Defekttyp dominant. Er wird in Anlehnung an die Literatur als kupfer-
reiche Ausscheidung bezeichnet, obwohl weder aus den Ergebnissen der elektronenmikrosko-
pischen noch der SANS-Untersuchungen auf einen sehr hohen Kupferanteil in den Struktur-
defekten geschlossen werden kann. Daneben bildet sich ein zweiter Defekttyp, der mit einem
in der Literatur haufig als Matrixdefekt bezeichneten und als Leerstellencluster interpretierten
Strukturphdnomen korrespondiert.

Der Einfluss von Cu auf die Bildung der Strukturdefekte lasst sich mit einer linearen Korrela-
tion tiber einen relativ groBen Variationsbereich des Cu-Gehaltes annihern (Abb. 6.14)

Ac=(o- ccu-B) (7.1)

o und B sind Stahltyp abhingige Konstanten. Fir die WWER-440-RDB-Grund- und
SchweiBwerkstoffe ist der Anstieg der Korrelationsgeraden gleich. Ein Cu-Einfluss tritt erst
ab einem bestimmten Mindestgehalt an Cu auf. Dieser Schwellwert liegt etwa bei ca. 0,12 %
fr Grund- und 0,09 % fir SchweiBwerkstoff. Eine Temperaturabhingigkeit des Cu-
Einflusses deutet sich im Untersuchungsbereich nicht an.

Ein Phosphoreinfluss ist nicht nachweisbar. Selbst Legierungen mit stark iberhohten
P-Gehalten zeigen keine stirkere Strahlendefektbildung. Der Ni-Einfluss wurde nicht syste-
matisch untersucht, jedoch wurde in einer hoch-Ni-haltigen WWER-1000-Schweicharge
eine hohe Strahlensensibilitit festgestelit.

Der wesentliche Belastungsparameter ist die Fluenz. Als geeigneter Fluenzparameter wird
dabei der dpa-Wert oder die integrierte Neutronenfluenz fiir Energien > 0,5 MeV betrachtet.
Die Fluenzabhéngigkeit unterscheidet sich deutlich fiir die verschiedenen Stahltypen oder
~-chargen. Das breite Streufeld der Ergebnisse ldsst sich ndherungsweise ordnen, wenn dem
Verhalten das Modell eines bimodalen Mechanismus infolge einer strahlenbeschleunigten und
einer strahleninduzierten Defektbildung zugrunde gelegt wird.

In Abb. 7.1 sind die Ergebnisse in dieser Weise geordnet. In RDB-Stihlen mit ausreichendem
Cu-Gehalt entstehen rasch Cu-haltige Strahlendefekte infolge bestrahlungsbeschleunigter
Diffusion und/oder Keimbildung. Bereits nach Neutronenfluenzen < 10 - 10'® n/em? [E > 0,5
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MeV] ist die Defektbildung weitestgehend abgeschlossen. Auf diesen Vorgang hat der Ni-
Gehalt Einfluss. Ni-haltige Legierungen zeigen den Sittigungseffekt der Ni-armen, Cu-
haltigen Legierungen nicht, oder erst nach hohen (hier nicht erfassten) Fluenzen.
Simultan zur Bildung der Cu-haltigen Ausscheidungen entstehen leerstellenreiche Fremd-
atomkomplexe, deren Anzahl niherungsweise linear mit der Fluenz wichst. Mit zunehmender
Bestrahlungstemperatur nimmt die Anzahldichte dieser Fremdatom-Leerstellen-Cluster ab. In
erster Naherung ist die Kinetik nicht vom Ausgangsgefiige abhingig und fiir WWER-440-
Grund- und Schwei3werkstoffe gleich.
Eine einfache Summation von beiden Bildungsmechanismen kann die vorliegenden Ergebnis-
se nicht voll erklaren. So ist die Fluenzabhangxgkelt der stark Cu-haltigen Charge KAB fiir ¢
> 10 - 10'®/cm? deutlich flacher als aus einem simplen Uberlagerungsmodell zu folgern wire.
Fur die hochbestrahlte, Cu-arme WWER-440-RDB-Surveillancecharge KO-B hingegen wiir-
de eine hohere als die gemessene Defektbildung zu erwarten sein.
In grober Niherung ergibt sich die Fluenzabhiingigkeit bis zu Fluenzen von 200 - 10'® n/cm?
nach

Ac=o (Cey —B)F+ye* T . $/10"% cm™ (7.2)

F ist eine Funktion der Form

F = ¢/ fiir & < dgr =10 - 10" cm™ [E > 0,5 MeV]
=1 fir ¢ > ¢y

¢, B, v und & sind materialabhingige Konstanten.

Die zur Verfiigung stehenden experimentellen Daten erlauben nicht die Konstanten mit einer
abschitzbaren statistischen Sicherheit zu ermitteln. Die in Tabelle 7.1 angegebenen Daten
sind als Richtwerte zu betrachten, mit denen fir eine Reihe der Ergebnisse grofBenordnungs-
méiBig richtige Abschitzungen erhalten werden.

Tabelle 7.1: Korrelationskonstanten nach Gleichung (7.1) und (7.2)

Materialtyp o B y/107¢ o/K
15Kh2MFA 1,23 0,111 3,94 15043
SVi0KhMFT 1,23 0,145 3,94 15043
JRQ, JFL 1,23 0 ; )

In den GroBenverteilungskurven lassen sich die beiden Defekttypen nicht unterscheiden. Die
Lage des Maximums und die Breite der GroBenverteilung sind weder vom Cu-Gehalt noch,
zumindest im Fluenzbereich < 100 - 10'® cm™, von der Fluenz abhéingig.

Die ermittelten A-Werte, das Ausheilverhalten und die Ergebnisse der PAS-Untersuchungen
an den Modell-Legierungen (s. in [CUM 01], [CUM 02]) unterstiitzen die Annahme eines
bimodalen Mechanismus der Strahlenschidigung. Cu-haltige RDB-Stéhle haben stets héhere
A-Werte. Mit der Fluenz verindern sich die A-Werte. Der Defekttyp ’Leerstellen-
Fremdatom-Komplex’ wird durch Glithen bei 475 °C/100 h nahezu vollstindig wieder aufge-
lost. Fiir Cu-haltige Defekte ist dies nicht in jedem Fall anzunehmen. Nach Langzeitbestrah-
lung bis zu hoher Fluenz ist eher, zumindest partiell, eine Vergroberung der Teilchen festzu-
stellen. Das bedeutet, dass Cu-arme Legierungen sich bei Wiederbestrahlung nach Ausheilung
wie bei der Erstbestrahlung verhalten. Fiir RDB-Werkstoffe mit hoherem Cu-Gehalt ist bei
Wiederbestrahlung eine verminderte Strahlenanfélligkeit zu erwarten.
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Die Gefligeinderungen infolge Bestrahlung sind fur die WWER-RDB-Stihle vom gleichen
Grundtyp wie die fir ASTM-RDB-Stihle. Im Vergleich zu Ni-armen WWER-440-RDB-
Stahlen zeigen die ASTM-RDB-Stéhle nach Bestrahlung bei 255 °C eine wesentlich stirkere
Cu-Abhingigkeit und keinen Sattigungseffekt im Fluenzbereich < 150 "10'® cm™. Die schid-
liche Wirkung von Cu vermindert sich mit dem Gehalt an karbidbildenden Elementen bzw.
mit dem Anteil an feindispersen Karbiden im Ausgangsgeflige. In dieser Form ist ein solcher
Befund wahrscheinlich erstmals ausgewiesen worden. Eine Erklarung dafiir kann gegenwirtig
nicht gegeben werden.

Zwischen den Festigkeits- und Zahigkeitsparametern lassen sich — insbesondere im Hinblick
auf deren Anderung bei Bestrahlung — Korrelationen ausweisen.

Die Vickershirte HV10 und die Streckgrenze Rpo. folgen einer Gleichung der Form (Abb.
7.2).

Rp02/MPa = 3,443 - HV10 — 214,2] 50 (7.3)

Die Korrelation kann benutzt werden, um bei fehlenden Zugversuchen Werte der Streckgren-
ze aus den gemessenen Hiértewerten abzuschitzen.

Der Vergleich zwischen der strahlenbedingten Hérte- und Streckgrenzenidnderung ergibt
ARy02/MPa = 3,445 AHV10 = 60 7.4)

in Ubereinstimmung mit Gl. (7.3), wobei die rein ferritischen Modell-Legierungen schlechter
in die Korrelationsbeziehung hineinpassen. Der Anstieg der Korrelationsgeraden stimmt bis

auf eine Differenz < 5 % mit der von Mancuso u.a. (zit. in [ENG 90]) fiir A533B angegebe-
nen Korrelation tiberein.

Der Zusammenhang zwischen der Ubergangstemperaturverschiebung ATTssy und der Streck-
grenzen-(ARyo2) bzw. Hirtednderung (AHV 10) wird genshert durch

ATT4s/K = 0,53 - ARy 2/MPa + 25 (7.5)
ATT4e/K =2 - HV10 + 30 (7.6)

Gleichung (7.5) stimmt gut mit der aus den Gleichungen (7.3) und (7.6) sich ergebenden Kor-
relation {iberein. Diese Korrelationen liegen nahe dem Streuband anderer im Schriftgut publi-
zierter Naherungsgleichungen [ODE 83], [LUC 83}, [PAV 93], [ENG 90], [GER 02}, die sich
haufig flir Grund- und SchweiBwerkstoffe unterscheiden. Der Unterschied ist im Trend un-
einheitlich und wird mit dem Umfang der benutzten Datenmenge in der Regel kleiner. Die
Ergebnisse dieser Arbeit zeigen diesen Unterschied nicht. Sie liegen stattdessen eher nahe
dem Mittelwert der sonst getrennt ausgewiesenen Korrelationen.

Eine stark streuende, aber statistisch signifikante Korrelation (Abb. 7.3) ergibt sich fir den

Zusammenhang zwischen der bestrahlungsbedingten Streckgrenzen-(oder Hirte-)anderung
und dem Volumenanteil von Strahlendefekten.

AR o,/ MPa = 476 ¥/Ac/ % + 38 7.7

Eine Abhingigkeit der Potenz 0,5 ist niaherungsweise aus der Theorie der Matrixhirtung
durch nanodisperse Strukturdefekte zu erwarten.
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Das vorhandene Datenmaterial reicht nicht aus, einen potentiellen Einfluss der Legierungszu-
sammensetzung oder der Fluenz auf die Korrelation zu erkennen. Nach dem postuliertem bi-
modalen Strahlenschidigungsmodell wire ein derartiger Effekt zu erwarten, wenn den beiden
Defektarten eine unterschiedliche Effektivitdt hinsichtlich ihrer Wirkung auf die Versetzungs-
bewegung zuzuordnen ist.

Die Annahme einer nichtlinearen Superposition der Hartungswirkung von strahlenunbeein-
flussten Gefiigephéinomenen und von Strahlendefekten bzw. der beiden Strahlendefektarten
liefert keine besseren Korrelationen.

Aus den Korrelationen (7.2), (7.5) und (7.7) ergibt sich fiir Fluenzen bis zu 200 - 10" cm?
[E > 0,5 MeV] eine empirische Beziehung der Fluenzabhingigkeit der Ubergangstemperatur-
verschiebung fiir WWER-440-Grundwerkstoff der Form

15043

ATT,g; = 252 4(1,232 - Ccyl/ % —0,1454) +3,94-107¢ . ¢ -$/108 em™  (7.8)

irr

und fiir WWER-440-SchweiBwerkstoff

15043 - $/10" cm (7.9)

irr

ATT,q; =252 ‘/(1,232 - Cey/%—0,1111)+3,94.107'% - ¢

Tabelle 7.2: Vergleich der experimentell bestimmten und der nach Gl (7.8) und (7.9)
berechneten Ubergangstemperaturverschiebungen ATT sy

Code $/10%cm? [Cu-Gehalt/% | Acy%”  Ac/%> |ATTu/K ATTw/K
R1 44 0,10 0 0,040938 51 13
R2 81 0,12 0,00244  0,07536 7 32
R3 46 0,12 0,00244  0,04280 54 47
D25 128 0,11 0 0,11909 87 76
KAB 3,5 0,22 -
52 0,12564  0,004838 91 54
70 0,12564 0,065128 | 110 108
139 0,12564  0,12933 127 182
KAB-W 92 0,19 0,1230  0,085597 | 115 281
ESW-B 3,3 0,14 0,02708  3,07-10° 44 46
C 2,8 0,34 0,27348  2,605-10°] 132 74
D 3,1 0,32 0,24884 2.884-10°| 127 71
RO-B 62 0,14 0,02708  0,026257 58 53
KO-B 480 0,09 0 0,20328 113 196
AR-W 630 0,18 0,11066 0,2668 155 280
RO-W 62 0,026257 94 120
PA-B 67 0,09 0 0,02837 42 59
146 0,06183 63 88
228 0,096558 78 103
PA-W 67 0,08 0 0,02837 42 67
146 0,06183 63 81
228 0,096558 78 100

) Anteil der Cu-reichen Strahlendefekie (Strahlendefekttyp 1)
? Anteil der leerstellenreichen Fremdatomkomplexe (Strahlendefekttyp 11)
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Die berechneten Ubergangstemperaturverschiebungen sind in Tab. 7.2 mit den experimentel-
len Werten verglichen. Die Ubereinstimmung ist unbefriedigend. Bei niedrigeren Fluenzen (¢
< 100 - 10'® n/cm?) werden zu hohe und fiir hohe Fluenzen zu niedrige Werte berechnet. Vor
allem die betrdchtlichen Verschiebungen, die fur die Surveillance-Proben nach Bestrahlung
bis zu hoher Fluenz oder fur den SchweiBwerkstoff KAB-W gemessen wurden, werden damit
nicht erfasst. Das zeigt, dass ein einfaches bimodales Modell der additiven Superposition von
zwei voneinander unabhingigen Bildungsmechanismen, von denen der eine bei niedrigen
Fluenzen Sittigung erreicht und der andere linear von der Neutronenfluenz abhingig ist, die
mikrostrukturellen Prozesse nicht ausreichend beschreibt.

Ein verbessertes Modell erfordert die Verbreiterung der Datenbasis. Ein geeigneter Ansatz ist

die Einbeziehung von SANS- und — punktuell - APFIM-Untersuchungen in die Verspro-
dungsiiberwachungs-Programme der WWER-Reaktoren.
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bis 3.1-10" /em? [E > 1 MeV], Ferritkorn mit hoher Defektdichte (oben) und
niedriger Defektdichte (unten)

TEM-Aufhahme der Surveillance-Probe AR-W, unbestrahlt

TEM-Aufhahme der Surveillance-Probe AR-W, bestrahlt
(a, b - unterschiedliche Probenausschnitte)

TEM-Aufhahme der Surveillance-Probe KO-B, unbestrahlt

TEM-Aufnahme der Surveillance-Probe KO-B, bestrahlt
(a, b — unterschiedliche Probenausschnitte)

TEM-Aufnahme der Surveillance-Probe RO-B, ausgeheilt

TEM-Aufhahme der Surveillance-Probe RO-B, bestrahlt
(a, b — unterschiedliche Probenausschnitte)

TEM-Aufhahme der Surveillance-Probe PA-B, bestrahlt
(a, b — unterschiedliche Probenausschnitte)

TEM-Aufnahme mit EDX-Spektren der Surveillance-Probe KO-B, bestrahlt,
Pfeile weisen auf zu den Spektren gehorige Position
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Abb. 4.35:

Abb. 4.36:

Abb. 4.37.

Abb. 4.38:

Abb. 4.39:

Abb. 4.40:
Abb. 4.41:

Abb. 4.42:

Abb. 4.43:
Abb. 4.44:

Abb. 4.45:

Abb. 4.46:
Abb. 4.47:

Abb. 4.48:

Abb. 4.49:
Abb. 4.50:

Kohirender makroskopischer SANS-Querschnitt des Werkstoffs KAB-B,
a) nuklear + magnetisch, b) nuklearer, c) magnetischer Streuanteil

Volumenanteil-GroBenverteilungskurve, berechnet ans dem Streuverlauf nach
Abb. 4.35, a) und b) gewichtet mit Streukontrast, c) fiir nicht-ferromagnetische
Streudefekte

A-Verhiltnisse fiir Werkstoff KAB-B, berechnet aus dem Streuverlauf nach
Abb. 4.35

Kohirente Streuwirkungsquerschnitte fiir den RDB-Stahl 15Kh2MFA, Charge
25, a) Gesamtstreuwirkungsquerschnitt, b) Kernstreuwirkungsquerschnitt und
¢) magnetischer Streuwirkungsquerschnitt

Volumenverteilungsfunktionen von Strukturinhomogenititen, berechnet
aus dem Streuverlauf nach Abb. 4.38, a) und b) gewichtet mit Streukontrast, in
willkiirlichen Einheiten, ¢) fiir nicht-ferromagnetische Teilchen

A-Verhiltnisse, berechnet aus dem Streuverlauf der Abb. 4.38

Kohirente Streuwirkungsquerschnitte fiir den RDB-Stahl 15Kh2NMFAA,
Charge R17, a) Gesamtstreuwirkungsquerschnitt, b) Kernstreuwirkungsquer-
schnitt und ¢) magnetischer Streuwirkungsquerschnitt

Volumenverteilungsfunktionen von Strukturinhomogenitéten, berechnet aus
dem Streuverlauf nach Abb. 4-41, a) und b) gewichtet mit Streukontrast,
in willkiirlichen Einheiten, ¢) fiir nicht-ferromagnetische Teilchen

A-Verhiltnisse, berechnet aus dem Streuverlauf der Abb. 4.41

Kohirente Streuwirkungsquerschnitte fiir SchweiBwerkstoff 10KhGMFAA,
Charge R19, a) Gesamistreuwirkungsquerschnitt, b) Kemstreuwirkungsquer-
schnitt und c) magnetischer Streuwirkungsquerschnitt

Volumenverteilungsfunktionen von Strukturinhomogenititen, berechnet aus
dem Streuverlauf nach Abb. 4.44, a) und b) gewichtet mit Streukontrast,
in willkiirlichen Einheiten, ¢) fiir nicht-ferromagnetische Teilchen

A-Verhilinisse, berechnet aus dem Streuverlauf der Abb. 4.44

Kohirente Streuwirkungsquerschnitte fiir den RDB-Stahl A533 B CI.1, Charge
JRQ, a) Gesamtstreuwirkungsquerschnitt, b) Kernstreuwirkungsquerschnitt und
c¢) magnetischer Streuwirkungsquerschnitt

Volumenverteilungsfunktionen von Strukturinhomogenitdten, berechnet aus
dem Streuverlauf nach Abb. 4.47, a) und b) gewichtet mit Streukontrast, in
willkiirlichen Einheiten, c) fiir nichtferromagnetische Teilchen

A-Verhiltnisse, berechnet aus dem Streuverlauf nach Abb. 4.47

Kohrente Streuwirkungsquerschnitte fiir den RDB-Stahl A508 CI. 3, Charge
JFL, a) Gesamtstreuwirkungsquerschnitt, b) Kernstreuwirkungsquerschnitt und
¢) magnetischer Streuwirkungsquerschnitt
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Abb. 4.51:

Abb. 4.52:
Abb. 4.53:

Abb. 4.54:

Abb. 4.55:

Abb. 4.56:

Abb. 4.57:

Abb. 4.58:

Abb. 4.59:
Abb. 4.60:
Abb. 4.61:

Abb. 4.62:

Abb. 4.63:
Abb. 4.64:

Abb. 4.65:

Abb. 4.66:
Abb. 4.67:

Abb. 5.1:

Volumenverteilungsfunktionen von Strukturinhomogenitéiten, berechnet aus
dem Streuverlauf nach Abb. 4.47, a) und b) gewichtet mit Streukontrast, in
willkiirlichen Einheiten, ¢) fiir nichtferromagnetische Teilchen

A-Verhiltnisse, berechnet aus dem Streuverlauf der Abb. 4-50

Volumenanteil-GroBenverteilungskuve fiir nickelfreie (oben) und nickelhaltige
(unten) Fe-Basis-Mehrstofflegierungen

GroBenverteilungsfunktion fiir das Surveillance-Schweifimetall AR-W und
RO-W

GroBenverteilungsfunktion flir die Surveillance-Probe KO-B

SAXS-Intensititsverlauf bei einer Rontgenenergie von 5,471 keV fiir einen
RDB-Stahl 15Kh2MFA (Herst.: Skoda-Werke) im unbestrahlten Zustand und
nach einer Bestrahlung mit ¢ = 21-10'® n/cm? [E > 0,5 MeV] bei 306 °C

Energicabhingigkeit der Differenz der SAXS-Intensitit bei Q=0 zwischen dem

bestrahiten und unbestrahlten Zustand (Werkstoff und Zustand wie in Abb.
4.56)

Vergleich der Energieabhingigkeit der SAXS-Streuintensitit in der Néhe der
Vko-Kante fiir Vanadium in unterschiedlicher Wertigkeit (Kurve a, Wertigkeit

= 0, Kurve v, Wertigkeit = +3) mit der Lage der Messpunkte (Detail aus Abb.
4.57)

Energieabhiingigkeit der integralen SAXS-Intensitit fiir den Werkstoff ESW-C
Energieabhiingigkeit der integralen SAXS-Intensitit fiir den Werkstoff KAB-3

Energicabhiingigkeit der integralen SAXS-Intensitdt fiir das Surveillance-
Material KO-B

Energieabhingigkeit der integralen SAXS-Intensitit fiir das Surveillance-
Material AR-W

2-d-SAXS-Streubilder fiir das Surveillance-Material AR-W

Ausheilkoeffizienten R™", RR, R™Y und RM® fiir die Werkstoffe des Bestrah-
lungsprogrammes Rheinsberg I

Ausheilkoeffizienten R™", R¥, R™ und R™® fiir die Werkstoffe des Bestrah-
lungsprogrammes Rheinsberg 11

Ausheilkoeffizienten R™", RR, R"Y und R™® fiir die Surveillance-Proben

Ausheilkoeffizienten R™, R¥, R™Y und R™® fiir die Fe-Basis-Mehrstoff-
legierungen

Zeitabhingigkeit der Leerstellen- (oben) und Zwischengitteratom-(unten)-
Konzentration fiir unterschiedliche dpa-Raten und Bestrahlungstemperaturen
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Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb. 6.10:

Abb. 6.11;

5.2:

5.3:

5.4:

5.5:

5.6:

6.1:

6.2:

6.3:

6.4:

6.5:

6.6:

6.7:

6.8:

6.9;

GroBenverteilungsfunktion fur Leerstellencluster nach einer einjihrigen Be-
strahlungszeit bei unterschiedlichen dpa-Raten und Bestrahlungstemperaturen

Volumenanteil der Leerstellencluster in Abhingigkeit von der dpa-Rate nach
einer 1-jahrigen Bestrahlungszeit bei Bestrahlungstemperaturen Ty, von 255 °C
und 270 °C

Berechneter Verlauf der GroBenverteilung fir ML-B nach einer einjihrigen
Bestrahlung (¢ = 80-10'%/cm?, E>0,5 MeV) fiir unterschiedliche Werte von m

Berechnete zeitliche Entwicklung der GroBenverteilungskurven fir ML-B
(Flussdichte = 30 - 10" cm™s™)

Entwicklung des mittleren Radius Ry, des Volumenanteiles f,, der Anzahl-
dichte N, und der Kupferkonzentration cc, nach Modellrechnungen fiir ML-B
(Flussdichte = 30 -10" cm™ s™)

Korrelation der strahlenbedingten Streckgrenzeninderung ARgo2 mit dem Vo-
lumenanteil Ac der Strahlendefekte

Korrelation der strahlenbedingten Hirtednderung AHV10 mit dem Volumen-
anteil Ac der Strahlendefekte

Korrelation von Ubergangstemperaturverschiebung ATagy und Volumenanteil
Ac der Strahlendefekte

Korrelation der strahlenbedingten Streckgrenzenénderung ARyo2"" bei nicht-
linearer Superposition (berechnet mit Gl. (6.12) mit dem Volumenanteil Ac der

Strahlendefekte

Korrelation der strahlenbedingten Hérteidnderung AHV10°™ bei nichtlinearer
Superposition (berechnet mit Gl. [6.1b]) mit dem Volumenanteil Ac der Strah-

Iendefekte

Vergleich der SANS-Streuquerschnitte einer Fe-Basis-Mehrstofflegierung
(ML-A) und eines RDB-Stahles (R19)

Abhingigkeit der Hirte HV10 von der Anzahldichte der feindispersen Struk-
turanteile fiir das Material KAB-B (oben) und PA-B (unten)

Abhingigkeit der Hérte HV10 von der Anzahldichte der feindispersen Struk-
turanteile fiir das Material KAB-W (oben) und PA1-W (unten)

Fluenzabhingigkeit des Volumenanteils Ac der Strahlendefekte
Ergebnisse des Bestrahlungsprogramms Rheinsberg

Fluenzabhiingigkeit der Verschiebung der Ubergangstemperatur ATag;
Ergebnisse des Bestrahlungsprogrammes Rheinsberg

Fluenzabhingigkeit des Volumenanteils Ac der Strahlendefekie
Gesamtergebnis
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Abb. 6.12:

Abb. 6.13:

Abb. 6.14:

Abb. 6.15:

Abb. 6.16:

Abb. 6.17:

Abb. 6.18:

Abb. 6.19:

Abb. 7.1:

Abb. 7.2:
Abb. 7.3:

Experimentell ermittelte Versprodungsempfindlichkeit Ar in Abhéngigkeit
vom Gehalt an Phosphor (cp) und Kupfer (cc,), gewichtet nach Gleichung (6.2)

Abhingigkeit des Volumenanteils Ac der Strahlendefekte vom Cu-Gehalt nach
Bestrahlung bis zu einer Neutronenfluenz von 10-10'® cm™ [E > 0,05 MeV]
(berechnet aus experimentellen Ergebnissen nach Gl. (6.4))

Abhéngigkeit des Volumenanteils Ac der Strahlendefekte vom Cu-Gehalt nach
Bestrahlung bis zu einer Neutronenfluenz von 100 - 10'® ¢cm™ [E > 0,5 MeV]
(berechnet aus experimentellen Ergebnissen nach Gl. (6.4))

Abhingigkeit des Volumenanteils Ac der Strahlendefekte vom Gehalt an Kup-
fer, Phos%)hor und Nickel nach Bestrahlung bis zu einer Neutronenfluenz von

100 - 2 [E > 0,5 MeV] (berechnet aus experimentellen Ergebnissen
nach Gl. (6. 4))

Volumenverteilungsfunktion Dy und Teilchenanzahlverteilungsfunktion Dy,
fiir den WWER-1000-SchweiBwerkstoff R19 nach unterschiedlichen Ausheil-
glithungen (t = 10 h)

GroBenverteilungsfunktion Dy, gewichtet mit dem Streukontrast, nach unter-
schiedlichen Ausheilglithungen (t = 100 h) fiir die Charge ESW-C

GroBenverteilungsfunktion Dy, gewichtet mit dem Streukontrast, nach unter-
schiedlichen Ausheilglihungen (t = 100 h) fiir die Chargen KO-B (oben) und
AR-W (unten)

Vergleich der Ergebnisse mit der Versprédungstrendgleichung (2.2) nach
[SER 01]

Einfluss der Neutronenfluenz (E > 0,5 MeV) auf den Volumenanteil Ac, der
Strahlendefekte

Korrelation zwischen Streckgrenze Rpo2 und Hérte HV10

Zusammenhang zwischen Strahlenhirtung (bezogen auf die Streckgrenzenén-
derung AR, 2) und dem Volumenanteil Acy an Strahlendefekten
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Gefiigemodifikation in RDB-Stdhlen
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Abb. 2.3: Verschiebung der Ubergangstemperatur ATs,; in Abhéngigkeit von der
Fluenz & fiir Kh2MFA-Surveillance-Proben aus Loviisa-1 und -2 nach

[VAL 93]
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Abb. 2.4 Verschiebung der Ubergangstemperatur AT47; und Erhohung der FlieBgrenze

ARy in Abhéingigkeit von der Fluenz ¢ fiir Surveillance-Proben des KKW
Paks nach [GIL 89] und [OSZ 93]
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Verschiebung der Ubergangstemperatur AT47y und Erh6hung der FlieBgrenze
AR in Abhingigkeit von der Fluenz ® fiir Surveillance-Proben aus dem
KKW Bohunice, Block 3 (oben) und 4 (unten) nach [KUP 93] und [FAL 95]
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Abb. 2.6:  Verschiebung der Ubergangstemperatur ATs7; und Erhohung der FlieBgrenze
ARy 2 in Abhéngigkeit von der Fluenz @ fiir Surveillance-Proben aus dem
KKW Kolskaya-4 (oben) und Armenien-2 (unten) nach [KRU 94]
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Abb. 3.2: Querschnittsegment des Reaktors WWER-2 Rheinsberg mit Lage der
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Abb. 3.6 GroBenverteilungsfunktionen

a) Teilchenanzahidichteverteilungen (Log. Normalverteilung) mit den
Parametern I: Re=0,75 nm, ¢ = 0,25; II: R;=e=2,71 nm, c=1,0
b) resultierende Volumenverteilungsfunktion
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Berechnete differentielle makroskopische Streuquerschnitte fiir nichtferro-
magnetische Teilchen entsprechend den GroBenverteilungsfunktionen I
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Abb. 3.8: Aquivalente GroBenverteilungsfunktionen zur Abb. 3.6 a,b (Ordinate im

gleichen MabBstab fiir beide Verteilungen und Abszisse linear skaliert)



T R
gy 1 2 ‘.
- Kk ;{1}_1** s
§ 01 T ——
~—~ = 1 nm . ® | "
~ -0.75n0m . o
Q 001 o5
% 1E3 ko25nm
S
1B4 b
02 03 05
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GréBe R; und gleichem Volumengehalt ¢ = 0,3 %, berechnet mit einem Streu-
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Struktur der Mess- und Auswerteprozedur fiir SANS-Messungen
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Abb. 3.11:  Gemessene SANS-Streuwirkungsquerschnitte a) senkrecht («=7/2) und

b) parallel (a=0) zu einem duBeren Magnetfeld, ¢) Differenz aus a) und b)
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Bestimmung des inkohérenten SANS-Streuanteils
Porod-Darstellung der Streukurven des unbestrahlten Materialzustandes
in Abb. 3.11 (Anstieg der Geraden ist der inkohérente Streuanteil)
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Abb. 3.13:  Kohidrente SANS-Querschnitte
a) Gesamtstreuquerschnitt, b) nuklearer Streuquerschnitt,
c) magnetischer Streuquerschnitt
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Volumenverteilungsfunktion von Strukturhomogenitiiten, berechnet aus

dem Streuverlauf nach Abb. 3.13
a) und b) gewichtet mit Streukontrast, in willkiirlichen Einheiten,

c¢) fiir nicht-ferromagnetische Teilchen
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Abb. 4.12:  Einfluss der Neutronenfluenz auf die Hértedanderung AHV10
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Abb. 4.13:  Einfluss der Neutronenfluenz auf die Anderung der Streckgrenze ARpo.2

15Kh2MFA: KAB-B

A533Bcl1: JRQ

A 508 cl.3: JFL

18Kh2MFAA: RO-B, KO-B

Sv 10KhMFT: RO-W, AR-W
10KhGMFAA: TA-1, TA-2

FE - Basis ~ Mehrstofflegierungen

AR, [MPa]

o OB X+ M

®I10"%em™; E>0.5 MeV

Abb. 4.14:  Einfluss der Neutronenfluenz auf die Anderung der Zugfestigkeit AR
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Abb. 422:  TEM-Aufnahme eines Stahles 15SKh2MFA. (Charge KAB-0)
mit gréBeren Karbiden an den Bainitlattengrenzen und fei-
neren Karbiden im Korninneren



Abb. 4.23:  TEM-Aufnahme einer Extraktionsreplika eines Stahles 15Kh2MFA
(Charge KAB-8), Verteilung der groberen Karbide
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Abb. 4.24:  Groflenverteilung der groben Karbide eines Stahles 15Kh2MFA
(Charge KAB-3)

Abb. 4.25:  Versetzungsstruktur eines Stahles 15Kh2MFA (Charge KAB),
TEM-Aufnahme



0,2 pm

Abb. 4.26 a,b: TEM-Aufnahme eines Stahles 15Kh2MFA (Charge KAB-3) nach
Bestrahlung bis 3,1-10!%cm? [E > 1 MeV], Ferritkorn mit hoher
Defektdichte (oben) und niedriger Defektdichte (unten)
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Abb.4.27: TEM-Aufnahme der Surveillance-Probe AR-W, unbestrahlt



Abb. 4.28a,b: TEM-Aufnahme der Surveillance-Probe AR-W, bestrahlt
(a, b — unterschiedliche Probenausschnitte)
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Abb. 4.29: TEM-Aufnahme der Surveillance-Probe KO-B,
unbestrahlt



Abb. 4.30 a,b: TEM-Aufnahme der Surveillance-Probe KO-B, bestrahlt
(a, b — unterschiedliche Probenausschnitte)
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Abb. 4.31:  TEM-Aufnahme der Surveillance-Probe KO-B, ausgeheilt



a)

Abb. 4.32 a,b: TEM-Aufnahme der Surveillance-Probe RO-B, bestrahlt
(a, b — unterschiedliche Probenausschnitte)

Abb. 4.33 a,b: TEM-Aufnahme der Surveillance-Probe PA-B, bestrahlit
(a, b — unterschiedliche Probenausschnitte)
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Abb. 4.34: TEM-Aufnahme mit EDX-Spektren der Surveillance-Probe KO-B, bestrahlt
(Pfeile weisen auf zu den Spektren gehdrige Position)
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Abb. 4.36: Volumenanteil-GroBenvertei-
lungskurve, berechnet aus dem Streuver-
lauf nach Abb. 4.35

a) und b) gewichtet mit Streukonirast

¢) fiir nicht-ferromagnetische Streudefekte

Abbn. 4.35 - 4.37:
SANS-Ergebnisse fiir RDB-Stahl
15Xh2MFA, Charge KAB

Abb. 4.37: A-Verhiltnisse fiir Werkstoff KAB-B,
berechnet aus dem Streuverlauf nach

Abb. 4.35
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Abb. 4.38: Kohirente Streuwirkungsquer-
schnitte, a) Gesamtstreuwirkungsquerschnitt,
b) Kemnstreuwirkungsquerschnitt und c)
magnetischer Streuwirkungsquerschnitt
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Abb. 4.40: A-Verhiltnisse, berechnet aus dem
Streuverlauf der Abb. 4.38
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Abb. 4.39: Volumenverteilungsfunk-
tionen von Strukturinhomogenitéten,

berechnet aus dem Streuverlauf nach
Abb. 4.38, a) und b) gewichtet mit Streu-
kontrast, in willkiirlichen Einheiten, c)
fiir nicht-ferromagnetische Teilchen

Abbn. 4.38 — 4.40:
SANS-Ergebnisse fiir RDB-Stahl
15Kh2MFA, Charge D25
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Abb. 4.41: Kohirente Streuwirkungsquer-
schnitte, a) Gesamtstreuwirkungsquerschnitt,

b) Kernstreuwirkungsquerschnitt und c)
magnetischer Streuwirkungsquerschnitt
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Abb. 4.43: A-Verhiltnisse, berechnet aus dem

Streuverlauf der Abb. 4.41
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Abb. 4.42: Volumenverteilungsfunktionen
von Strukturinhomogenititen, berechnet aus
dem Streuverlauf nach Abb. 4.41, a) und b)
gewichtet mit Streukontrast, in willkiirlichen
Einheiten, c) fiir nicht-ferromagnetische

Teilchen

Abbn. 4.41 — 4.43:

SANS-Ergebnisse fiir RDB-Stahl

15Kh2NMFAA, Charge R17
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Abb. 4.44: Kohérente Streuwirkungsquer-

schnitte, a) Gesamtstreuwirkungsquerschnitt,

b) Kemnstreuwirkungsquerschnitt und c)
magnetischer Streuwirkungsquerschnitt
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Abb. 4.45: Volumenverteilungsfunktionen
von Strukturinhomogenititen, berechnet aus
dem Streuverlauf nach Abb. 4.44, a) und b)
gewichtet mit Streukontrast, in willkiirlichen
Einheiten, ¢) fiir nicht-ferromagnetische
Teilchen
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Abb. 4.46: A-Verhiltnisse, berechnet aus
dem Streuverlauf der Abb. 4.44
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Abb. 4.47: Kohirente Streuwirkungsquer-
schnitte, a) Gesamtstreuwirkungsquerschnitt,
b) Kernstreuwirkungsquerschnitt und c)

magnetischer Streuwirkungsquerschnitt
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Abb. 4.48: Volumenverteilungsfunktionen
von Strukturinhomogenititen, berechnet aus
dem Streuverlauf nach Abb. 4.47, a) und b)
gewichtet mit Streukontrast, in willkiirli-
chen Einheiten, c¢) fiir nicht-ferromagne-
tische Teilchen
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Abb. 4.49: A-Verhiilinisse, berechnet aus dem
Streuverlauf nach Abb. 4.47
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Abb. 4.50: Kohirente Streuwirkungsquer-
schnitte, a) Gesamtstreuwirkungsquerschnitt,
b) Kernstreuwirkungsquerschnitt und c)
magnetischer Streuwirkungsquerschnitt
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Abb. 4.52: A-Verhiltnisse, berechnet aus dem

Streuverlauf der Abb. 4.50
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Abb. 4.51: Volumenverteilungsfunktionen
von Strukturinhomogenititen, berechnet aus
dem Streuverlauf nach Abb. 4.50, a) und b)
gewichtet mit Streukontrast, in willkiirli-
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Abbn. 4.50 — 4.52:
SANS-Ergebnisse fiir RDB-Stahl
A508 Cl. 3, Charge JFL
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Abb. 4.54:  GroBenverteilungsfunktion fiir das Surveillance-Schweifmetall AR-W (F2)
und RO-W (F1)
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Abb. 4.55:  GroBenverteilungsfunktion fiir die Surveillance-Probe KO-B
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SAXS-Intensititsverlauf bei einer Rontgenenergie von 5,471 keV fiir einen
RDB-Stahl 15Kh2MFA (Hersteller: Skoda-Werke) im unbestrahlten Zustand
und nach einer Bestrahlung mit ® = 21-10"® n/cm® [E > 0,5 MeV] bei 306 °C
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Abb. 4.57:  Energieabhingigkeit der Differenz der SAXS-Intensitéit bei Q = 0 zwischen

dem bestrahlten und unbestrahlten Zustand (Werkstoff und Zustand wie in

Abb. 4.56)
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Abb. 4.58:  Vergleich der Energieabhiingigkeit der SAXS-Streuintensitit in der Néhe der
Vke-Kante fiir Vanadium in unterschiedlicher Wertigkeit (Kurve V°, Wertig-
keit = 0, Kurve V", Wertigkeit = +3) mit der Lage der Messpunkte (Detail
aus Abb. 4.57)
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Abb. 4.59: Energieabhingigkeit der integralen SAXS-Intensitit fiir den Werkstoff ESW-C
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Abb. 4.60: Energieabhingigkeit der integralen SAXS-Intensitit fiir der Werkstoff KAB-3
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Energieabhingigkeit der integalen SAXS-Intensitit fiir das Surveillance-

Material KO-B
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Abb. 4.62:  Energieabhiingigkeit der integralen SAXS-Intensitét fiir den Werkstoff AR-W
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Abb. 4.63: 2-d-SAXS-Streubilder fiir das Surveillance-Material AR-W
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Abb. 4.65: Ausheilkoeffizienten R, RR, R"Y und R™® fiir die Werkstoffe des Bestrah-
fungsprogrammes Rheinsberg I1
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Fig. 5.1: Zeitabhingigkeit der Leerstellen- (oben) und Zwischengitteratom- (unten)-

Konzentration fiir unterschiedliche dpa-Raten und Bestrahlungstemperaturen
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Fig. 5.4 Berechneter Verlauf der Grofienverteilung fur ML-B

nach einer einjahrigen Bestrahlung (¢ = 80-10'%/cm?,
E > 0,5 MeV) fiir unterschiedliche Werte von m
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Fig. 5.5: Berechnete zeitliche Entwicklung der GroBenverteilungs-

kurven fur die Fe-Basis-Mehrstofflegierung ML-B

(Flussdichte = 30 - 10" em™®s™)
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ML-B (Flussdichte = 30 -10" cm™ s™)
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Abb. 6.1: Korrelation der strahlenbedingten Streckgrenzenénderung ARpo.»
mit dem Volumenanteil Ac der Strahlendefekte
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Abb. 6.2: Korrelation der strahlenbedingten Harteinderung AHV mit dem
Volumenanteil Ac der Strahlendefekte
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(6.2)
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Abb. 6.13:  Abhingigkeit des Volumenanteils Ac der Strahlendefekte vom Cu-Gehalt
nach Bestrahlung bis zu einer Neutronenfluenz von 10 - 10 em™

[E > 0,05 MeV] (berechnet aus experimentellen Ergebnissen nach Gl. (6.4))
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Abb. 6.14:  Abhingigkeit des Volumenanteils Ac der Strahlendefekte vom Cu-Gehalt
nach Bestrahlung bis zu einer Neutronenfluenz von 100 - 10" cm™?
[E > 0,5 MeV] (berechnet aus experimentellen Ergebnissen nach Gl. (6.4))
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Abb. 6.15:  Abhingigkeit des Volumenanteils Ac der Strahlendefekte vom Gehalt an
Kupfer, Phosghor und Nickel nach Bestrahlung bis zu einer Neutronenfluenz
von 100 - 10" ¢cm™ [E > 0,5 MeV] (berechnet aus experimentellen Ergeb-

nissen nach GL. (6.4))
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Volumenverteilungsfunktion Dv und Teilchenanzahlverteilungsfunktion Dy,
fiir den WWER-1000-Schweiwerkstoff R19 nach unterschiedlichen Ausheil-

glithungen (t = 10 h)
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GroBenverteilungsfunktion Dy, gewichtet mit dem Streukontrast, nach unter-
schiedlichen Ausheilglithungen (t = 100 h) fiir die Charge ESW-C
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Abb. 6.18:  GroBenverteilungsfunktion Dy, gewichtet mit dem Streukontrast, nach
unterschiedlichen Ausheilglithungen (t = 100 h) fir die Chargen KO-B
(oben) und AR-W (unten)
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