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Kurzfassung

Der Bericht enthalt eine detaillierte Beschreibung der wesentlichen Arbeiten und Ergeb-
nisse fur den Zeitraum von Projektbeginn am 1. April 2017 bis 31. Oktober 2018 im Vor-
haben RS 1552 ,Langzeitverhalten zwischengelagerter Brennelemente bei deutlich lan-
gerer Zwischenlagerung“. Ausfihrlich dargestellt werden erzielte Zwischenergebnisse
und aktuelle Arbeiten. Dieser Zwischenbericht wird in den Abschlussbericht integriert,

sodass zum Vorhabensabschluss ein zentrales Referenzdokument verfligbar wird.
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1 Einleitung

Im Einklang mit dem im "Foérderkonzept des BMWi (2015-2018) zur Forschung zur Ent-
sorgung radioaktiver Abfalle" definierten Forschungszielen ist die GRS bestrebt, Metho-
den zur Simulation des thermischen und mechanischen Langzeitverhaltens von trocken
gelagerten Brennelementen zu entwickeln. Ziel des Vorhabens ist, das Wissen um die
thermischen und mechanischen Belastungszustande der Brennstabhillrohre tiber einen
verlangerten Zwischenlagerzeitraum von mehr als 40 Jahren zu erweitern. Somit wird es
ermdglicht, relevante Schadigungsmechanismen und die Integritat der Brennstabe und
Brennelemente im Langzeitverhalten zu bewerten und Sicherheitsmargen zu quantifizie-
ren. Der erzielbare Erkenntnisgewinn ist nicht nur flr die Zwischenlagerung direkt von
Interesse, sondern tragt insbesondere zur Klarung offener Fragestellungen hinsichtlich
des unbeschadeten Transports und der anschlieBenden Konditionierbarkeit der be-

strahlten Brennelemente nach verlangerter Dauer der Zwischenlagerung bei.

Die Vorgehensweise flr die Bearbeitung der Problemstellung umfasst folgende Einzel-

ziele:

i) Abbrand-, Inventar- und Zerfallsberechnungen zur Bestimmung der Nachzerfallsleis-
tungen, Alphaaktivitdten, Spaltgasmengen u. &. fur UO»- und MOX-Brennstoffe inklusive
Hochabbrand,

i) Entwicklung und Implementierung von geeigneten Behéltermodellen zur Analyse der
sich aus diesen Daten ergebenden Temperaturen von Brennelementen und Brennsté-

ben sowie des resultierenden Temperaturfeldes innerhalb des jeweiligen Behélters;

iii) Entwicklung und Implementierung eines Modells zur Bestimmung der Hydridloslich-
keit in Zirkonium unter Berlcksichtigung der lokalen thermischen und mechanischen
Randbedingungen, sowie der Gestalt von Zirkoniumhydrid-Ausscheidungen und deren

Reorientierungsraten;

iv) Entwicklung und Implementierung eines Modells zum Huillrohrkriechen bei radial ori-
entierten Zirkoniumhydriden, und von mechanischen Modellen zur Bestimmung des tem-
peraturabhangigen Hullrohrinnendrucks und der Umfangsspannung des Hullrohrs in der

Langzeitphase;



v) Entwicklung und Implementierung eines Modells zur Bestimmung der Sprédbruch-
Ubergangstemperatur (DBTT) bei Hydridreorientierung, sowie Vergleich der Ergebnisse
mit geeigneten experimentellen Daten zum Riss- und Bruchverhalten der Brennstabhiill-

rohre.

Ergebnisse der einzelnen Rechnungen werden Uber die Wahl geeigneter Schrittweiten
zeitlich und ortlich so aufgeldst, dass die Verlaufe der interessierenden Parameter tUber
die gesamte Lagerzeit ohne Informationsverlust quasikontinuierlich dargestellt werden
kénnen. Die Loésung der Einzelschritte erfordert die Anwendung und Kopplung unter-
schiedlicher Rechencodes, u. a. zur Abbrand- und Zerfallsberechnung, zu Warmeent-
wicklung und -ausbreitung, sowie zum Hullrohrverhalten. So weit mdglich und zweckma-
Rig wird eine vollumfangliche Methodik entwickelt, welche den automatisierten

Ergebnistransfer zwischen den unterschiedlichen Programmen erlaubt.
Das Arbeitsprogram umfasst dazu folgende Punkte:

e AP1: Temperaturfeldberechnungen

0 AP1.1: Bestimmung der Nachzerfallsleistung

0 AP1.2: Temperaturfeldberechnung im Behélterinnenraum
e AP2: Brennstabverhalten
AP2.1: Zirkoniumhydride und Wasserstoff-Festkdrperloslichkeiten
AP2.2: Gestalt der Hydridausscheidung, Hydridreorientierung
AP2.3: Hullrohrkriechen bei radial orientierten Hydriden

O O O O

AP2.4: Sprodbruch-Ubergangstemperatur
o AP3: Erstellung von Datenbanken und Schnittstellen
0 AP3.1: Erstellung und Pflege von Datenbasen
0 AP3.2: Schnittstellen zwischen Berechnungsprogrammen

o AP4: Verfolgung aktueller Forschungsarbeiten

Im Anhang A befindet sich ein Verzeichnis der in diesem Vorhaben erarbeiteten Verof-

fentlichungen.



2 Temperaturfeldberechnungen

Die Arbeiten zur Berechnung der Brennstabhtillrohrtemperaturen kénnen in zwei Kate-
gorien eingeteilt werden: Es muss die Nachzerfallswarmeleistung der Brennelemente
bestimmt werden und anschlie3end die resultierende Warmeabfuhr im Behalter simuliert

werden.

2.1 Bestimmung der Nachzerfallswarme

Die Nachzerfallswarmeleistung variiert als Funktion der Abkihlzeit und kann theoretisch
aus nuklearen Daten bestimmt werden. Dies basiert auf Berechnungen des Inventars,
also den aus der Betriebsphase resultierenden Radionukliden (hauptséchlich Spaltpro-
dukte und Aktinoide), und deren radioaktiven Zerfallseigenschaften insbesondere nach

Bestrahlungsende.

Zur Berechnung der Grof3en wurde zum einen das in der GRS entwickelte Abbrandpro-
gramm KENOREST /HES 03/ verwendet. Darin wird KENO-Va aus dem SCALE Paket
fur die dreidimensionale kei- und Neutronenflussberechnung mit dem eindimensionalen
Abbrandprogramm OREST gekoppelt, das aus dem Spektralcode HAMMER fir die Wir-
kungsquerschnittsberechnung und ORIGEN flr die Inventarberechnung besteht. Au3er-
dem wurde fir Vergleichsrechnungen die aktuelle Version des Abbrandprogramms
TRITON aus dem SCALE Paket /REA 16/ verwendet. Die jeweiligen programmspezifi-

schen Einstellungen sind im Folgenden dokumentiert.

Es wurde ein generisches 18x18-24 UO, Brennelement mit einem gemittelten Abbrand
von 65 GWd/tSM angenommen, und der axiale Abbrand geméanR einem typischen Leis-
tungsprofil aus /CAC 97/ berechnet. Dabei wurde das Brennelement in 32 aquidistante
Axialzonen eingeteilt und die Nachzerfallswarmeleistung Pin- und Axialzonenweise er-
mittelt. Zusatzlich wurde axial- und pinweise aufgeltst der lokale Abbrand, die lokale
Aktivitat [Bg] und das lokale Inventar von 56 wichtigen Nukliden ausgelesen. Diese sind:
234U, 235U, 236U, 238U, 237Np, 238PU, 239PU, 240PU, 241PU, 242PU, 241Am, 242mAm’ 243Am, 243Cm,
244Cm’ 245Cm, QOSr, 95M0, 99TC, 101RU, 103Rh, 109Ag, 113Cd, 129|, 131X€, 133X€, 133CS, 134CS,
13505, 137CS, 144C€, 143Nd, 144Nd, 145Nd, 146Nd, 148Nd, 150Nd, 147Pm, 148um, 148Pm, 149Pm,
147Sm, 1498m, 15°Sm, 151Sm, 1528m, 154Sm, 151EU, 153EU, 154EU, 155EU, 154Gd, 1SSGd, 156Gd,

157Gd, *8Gd. Die berechneten GréRen wurden zum Abschaltzeitpunkt und nach zehn



unterschiedlichen Abklingzeiten dokumentiert: 2, 5, 10, 20, 30, 40, 50, 75, 100, und 150
Jahre.

Basierend auf 6ffentlich zuganglichen Daten wurde ein typisches 18 x 18-24 Brennele-
mentmodell entwickelt. FUr die verwendeten Zahlenwerte wurden fir diesen Typ von
Brennelement typische Werte angenommen. Das Brennelement (BE) mit 300 Brennsté-
ben (BS) ist achtelsymmetrisch aufgebaut. Das Modell besitzt insgesamt 24 wasserge-
fullte FUhrungsrohre, die an den jeweiligen Positionen Brennstébe ersetzten. Abb. 2.1
zeigt das untere linke Viertel des symmetrisch aufgebauten Brennelements. Dabei sind
die sechs wassergefullten Fuhrungsrohre ohne Brennstoff in Dunkelrot ersichtlich. Unter
Ausnutzung der zusatzlichen diagonalen Symmetrie (links unten bis rechts oben) des
Viertelbrennelements ergeben sich 41 individuelle Brennstabpositionen. Um diese ein-
zeln berechnen zu kdnnen, wurden die Materialen des Brennstoffs, der Hillrohre und
des Moderators in den Computermodellen individuell definiert, was durch die unter-
schiedlichen Farben in Abb. 2.1 ersichtlich gemacht wurde. In Tab. 2.1 sind die Werte
der verwendeten Grof3en fur das BE mit den zugehdrigen Quellen angegeben.

Abb. 2.1 Linkes unteres Viertel des 18x18-24 Brennelements



Tab. 2.1  Verwendete GréRen mit Quellenangabe

GrolRe Wert

BS Geometrie 18x 18

Anzahl der BS 300

Anzahl der Filhrungsrohre 24

Lange der aktiven Zone 390,0 cm
Brennstoff Durchmesser 0,80 cm
Brennstoff Temperatur 500° C (773° K)
Hullrohr Material Zr-Legierung
Hullrohr Dichte 6,56 g/cm?
Hullrohr Durchmesser innen 0,83 cm

Hullrohr Durchmesser aul3en 0,95 cm

Hillrohr Temperatur 332,8° C (605,8° K)
Moderator Material H20

Moderator Temperatur 310° C (583° K)
Moderator Druck 158,0 bar
Gitterabstand BS 1,27 cm
Gitterabstand BE 23,1 cm
Fuhrungsrohr Durchmesser in- 1,1cm

nen

Fuhrungsrohr Durchmesser au- | 1,2 cm
Ren

Es wurde zunachst reiner Uran-Brennstoff (UO-) untersucht. In Tab. 2.2 sind die fur den

Uranbrennstoff verwendeten spezifischen GréRen und ihre Werte angegeben.

Tab. 2.2  Brennstoffspezifische Details UO2

GroRe Wert
Brennstoff Material uo;
Brennstoff Dichte 10,7 g/cm?
Anreicherung °U 4,65 wt%

Fur die Abbrandrechnungen wurden funf gleiche Zyklen & 325 Tagen Brenndauer, ge-
folgt von jeweils 50 Tagen Stillstandszeit angenommen. Diese Abbrandhistorie fuhrt zu
einer Gesamtbestrahlungszeit von 1625 Tagen und zu einem Gesamtabbrand von
65 GWd/tSM. Nach dem letzten Zyklus wurden die Inventare nach zehn Abklingzeiten
von 2, 5, 10, 20, 30, 40, 50, 75, 100, und 150 Jahren berechnet.



211 Berechnungen mit KENOREST

Fur die Berechnung der Nachzerfallswarmeleistung mit KENOREST wurden die Ein-
stellungen in Tab. 2.3 gewahlt. In diesem Programm wurde das komplette Brennelement
gerechnet, siehe Abb. 2.2.
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Abb. 2.2  Modellierung des 18x18-24 DWR Brennelements in KENOREST

Fur eine bessere Bestimmung der Ergebnisse wurden die Abbrandzyklen zusatzlich un-
terteilt. Neben zwei anfanglichen Zeitschritten von 0,1 und 4,9 d um das Xenon-Gleich-
gewicht zu erreichen, wurde der erste Zyklus von insgesamt 325 d in 1 x 20 d und 3 x
100 d unterteilt, die restlichen Zyklen in 1 x 25 d und 2 x 150 d.



Tab. 2.3  Einstellungen fir KENOREST

GroRRe Bedeutung Wert
$epsxlal Konvergenzkriterium flr Reaktivitéat 0.001
(startup)
Konvergenzkriterium fur Reaktivitat 0.01
(Abbrand) '
Konvergenzkriterium flr Stableistungsverteilung 0.01
(startup) '
Konvergenzkriterium fir Stableistungsverteilung 0.05
(Abbrand) '
$nbamin Minimale Anzahl der Neutronengenerationen 1.000
$nbpmin Minimale Anzahl der Neutronen pro Generation 5.000
XSDIRECTORY | Wirkungsquerschnittsbibliothek endf7-corr
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Abb. 2.3  Berechnete axiale thermische Leistung eines mittleren Brennstabs
[kW/tSM] fur O bis 150 Jahre Abklingzeit
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Abb. 2.4  Zerfallszeit in Jahren aufgetragen gegen die thermische Leistung [KW/tSM]
fur jede der 32 axial Zonen eines mittleren Brennstabs
2.1.2 Berechnungen mit TRITON

Fur die Berechnung der Nachzerfallswarmeleistung mit TRI-TON aus dem SCALE 6.2.2
Paket wurden ebenfalls die Parameter gem. Tab. 1.5 gewahlt. In diesem Programm

wurde ¥4 des gesamten Brennelements modelliert.

Fur eine bessere Bestimmung der Ergebnisse wurden die Abbrandzyklen zusatzlich un-
terteilt. Dabei wurde jeder der funf Zyklen mit dem Keyword ,nlib“ in 10 gleiche Zeit-

schritte von jeweils 32,5 d unterteilt.



Tab. 2.4  Einstellungen fir TRITON

GroRRe Bedeutung Wert

Rechensequenz fir die Abbrandrech-
nung

Wirkungsquerschnittsbibliothek ENDF/B-VII.1, 252
Energiegruppen

t-depl (2D TRITON)

Sn quadratische Ordnung fur die Trans-

sh portrechnung 4

. Maximale Anzahl an inneren Iterationen

inners . 1000
pro Energiegruppe
Maximale Anzahl an auferen Iteratio-

outers 500
nen.

epsinner Raumllche_s Konvergenzkriterium fur in- 0,003
nere Iterationen

epsouter Raumhchgs Konvergenzkriterium fir au- 0.003
Rere Iterationen

epseigen Konvergenzkriterium fir Kes 0,003

kguess Anfangliche Schatzung flr Kes 1,33

Anzahl der Einteilungen des globalen
xycmfd NEWT-Gitters pro grober Gitterzelle in 8
X- und y-Richtung

Legendreordnung fur die Momentbe-
rechnung der Streuquerschnitte fur 1
Brennstoff und Hillrohre

pn (Brennstoff,
Hullrohre)

Legendreordnung fur die Momentbe-
pn (Moderator) | rechnung der Streuquerschnitte fir den | 3
Moderator H,O

2.1.3 Weitere Berechnungen

Neben der Berechnung der Nachzerfallsleistung mittels Summationscodes wurde eben-
falls ein Programm zur Berechnung der Nachzerfallsleistung von LWR Brennelementen
anhand von verschiedenen Nachzerfallsleistungsstandards erstellt. Implementiert sind

folgende Standards:

- ANSI/ANS-5.1-2005,

- DIN 25463-1:1990,

- DIN 25463-1:1990 vereinfachte Formel,

- DIN 25463-1:2014 (fur DWR UO: Brennstoffe) und
- DIN 25463-2:2014 (fur DWR MOX Brennstoffe).



Die Standards schatzen die Nachzerfallswarmeleistung prinzipiell konservativ, also im
Vergleich zu den Summationscodes typischerweise Uberh6ht ein. Ein exemplarischer
Vergleich der ANSI/ANS-5.1-2005 Normen mit realistischeren "Best-Estimate” Rechnun-
gen unter Verwendung von OREST /HES 03/ fur ein 18x18-24 DWR Brennelement ist in
Abb. 2.5 gezeigt.

Decay Heat PWR 18x18 Fuel Assembly

Decay Heat powar [W/tHM)]

Abb. 2.5 Vergleich der Ergebnisse zwischen OREST und ANSI/ANS-5.1-2005

2.2 Temperaturfeldberechnungen im Behélterinnenraum

Zur Berechnung der Temperaturfelder wurde das Programm COBRA-SFS CYCLE 4A
IMIC 15/ herangezogen. Das Programm wurde am Pacific Northwest National Labora-
tory, USA entwickelt. Mit dem Programm wurden zwei Behélter modelliert und fir Ana-
lysen benutzt.

221 COBRA-SFS

Bei dem Code COBRA-SFS CYCLE 4A (Coolant Boiling in Rod Array — Spent Fuel Sto-
rage) handelt es sich um ein z. B. Uber die NEA Databank verfigbares Codesystem fir
die thermo-hydraulische Analyse von mit bestrahlten Brennelementen beladenen Behél-
tern. Das Programm liefert Vorhersagen von Warmefluss- und Temperaturverteilungen
unter Berlcksichtigung von naturlicher Konvektion und erzwungenen Warmetransport-

bedingungen sowohl fiir statische Gleichgewichts- als auch fir transiente Bedingungen.

10



Das Programm wird seit 1973 entwickelt, und ist gut dokumentiert und validiert /MIC 15/.

Ein besonderer Vorteil ist die kurze Berechnungsdauer von wenigen Minuten.

Die Validierung des Programms fand u.a. mit der Nachrechnung eines TN-24P Behal-
ters beladen mit 24 Brennelementen aus dem Surry Reaktor (Virginia, USA) statt. Aus-
gehend von diesen Rechnungen wurden im vorliegenden Projekt weitere Analysen
durchgefuhrt. Das Modell des Behalters ist in Abb. 2.6 dargestellt. Die Ergebnisse fur
eine homogene Beladung (alle Stébe haben identische Leistung und identisches Leis-
tungsprofil) sind in Abb. 2.7 dargestellt. Eine homogene Beladung bietet die Moglichkeit
der Symmetrietberprifung, wie die eingezeichneten Achsen im linken Bild von Abb. 2.7
zeigen. Das rechte Bild zeigt die axiale Temperaturverteilung fir die farblich gekenn-

zeichneten Stabe eines Viertels des Behélters.
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Abb. 2.6  Horizontales und vertikales Schnittbild des TN-24P Behélter mit Bela-
dungsschema, nach PNNL-1183

11



Hiillrohrtemperaturprofile

4 perfekte Symmetrien

Stehender Behdlter ) y
identische Temperaturprofile -

P
—

"

Stab (10, 112)

==Stab (11, 52)

——Stab (5, 220)

——stab (12, 136)

—=—5tab (6, 10)

——$tab (2, 15)

© 11 23 34 45 56 68 79 90 101 113 124135 146 157 160 180 191 202 214 225 236 248 259 270 281 293 304 315 326 338 349 360 371 383 304
Axiale Stelle (em)

Abb. 2.7 Horizontale Symmetrieachsen des TN-24P Behélters sowie die axiale

Temperaturverteilung ausgewahlter Stdbe bei homogener Beladung

222 Modell eines generischen Transport- und Lagerbehélters

Als ein weiteres Behaltermodell in COBRA-SFS wurde ein generisches Modell entwi-
ckelt, das an den Typ GNS CASTOR® V/19 angelehnt ist. Letzterer ist der gebrauch-
lichste Behalter fir DWR Brennelemente in Deutschland. In ihm finden bis zu 19 Brenn-
elemente mit einer maximalen Gesamtleistung von 39 kW Platz. Das entwickelte Modell
besteht aus 568 Nodes (siehe Abb. 2.8) und ist fur die folgende Analyse mit 19 DWR-

Brennelementen (18x18-24) und jeweils 36 Axialzonen konzipiert.

12
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Abb. 2.8  Graphische Darstellung der horizontalen Nodes in COBRA-SFS

Die Symmetrie wurde wieder mit einer homogenen Beladung tberprift. Die dreidimen-
sionale Visualisierung erfolgt dabei mit BR3ZL, ein auf ParaView /PAR 18/ basierendes
Analyseprogramm (siehe Kapitel 4.2). Die Ergebnisse sind erwartungsgemaf symmet-
risch, was es erlaubt einzelne, symmetriebrechende Modellierungsfehler auszuschlie-
Ben. Exemplarisch dargestellt fir eine Gesamtleistung von 39 kW und 18x18-24 DWR
Brennelemente (6,8 Watt pro Stab) ist die Visualisierung in Abb. 2.9. Ein weiteres Ana-
lysewerkzeug wurde auf Basis der Codebibliothek Matplotlib /HUN 07/ in der Program-
miersprache Python geschrieben. Der generelle Ablauf der Temperaturanalyse ist in
Abb. 2.10 dargestellit.
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Abb. 2.9 Bildschirmausschnitt der mit BR3ZL erstellten dreidimensionalen Visuali-
sierung der Temperaturverteilung der Brennelemente eines homogen bela-

denen Behalters

Eine direkte Validierung des Modells ist auf Grund mangelnder Verfiigbarkeit von expe-
rimentellen Ergebnissen derzeit nicht mdglich. Dagegen kdnnen die Ergebnisse mit den-
jenigen anderer Codes verglichen werden. Dazu wurden Ergebnisse des gleichen Be-
halters und gleicher Beladung berechnet mit den Codes COCOSYS /COC 01/ und
ANSYS-CFX /Zitat/ herangezogen /STE 14/. Die Modellierung in den Codes unterschei-
det sich prinzipiell, so dass hier nur die Brennstédbe des inneren Brennelements (Nr. 10
in Abb. 2.8) sinnvoll verglichen werden kénnen. Die Modellierung in COCOSYS erfolgte
hierbei in zwei Dimensionen. Das zentrale Brennelement wurde durch neun verschiede-
nen Brennstabe simuliert, wahrend die Ubrigen Brennelemente als homogenisierte War-
mequellen angenommen wurden. Die durchgefiihrten Berechnungen unterschatzen den
konvektiven Warmeaustausch durch Helium, so dass die Lésungen als konservativ, also
die Temperatur uberschétzend, angenommen werden konnen. Die Modellierung mit
ANSYS-CFX benutzt ein dreidimensionales Modell der heil3esten Axialzone. Dabei wird
das zentrale Brennelement sehr detailliert modelliert mit 1,5 Millionen Elementen. Die
weiteren Brennelemente werden als homogenisierte Einheiten angenommen. Weiterflih-

rende Details zu den Modellen und Rechnungen sind in /STE 14/ beschrieben.

14
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Abb. 2.10 Grafische Zusammenfassung des Ablaufs der Temperaturanalyse

Die Ergebnisse der Hullrohrtemperaturen aus den drei Rechnungen wurden fir das hei-

Beste Brennelement verglichen. Die Ergebnisse sind grafisch in Abb. 2.11 dargestellt.

Die Abbildung zeigt die Hullrohrtemperaturen des zentralen Brennelements an der hei-

Besten Stelle einer homogenen Beladung. Die unterschiedlichen Temperaturverlaufe

sind mit den unterschiedlichen Modellierungsannahmen und Rechenmethoden zu erkla-

ren. Innerhalb dieser Unterschiede sind die Ergebnisse gut miteinander vergleichbar.

Abb. 2.11
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Vergleich der Hillrohrtemperaturen flr die heiReste Axialzone zwischen
den Codes COBRA-SFS, ANSYS-CFX und COCOSYS
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In Abb. 2.11 sind die Ergebnisse der COBRA-SFS Rechnung fir die heil3este axiale
Zone dargestellt Die Temperaturen variieren von 150° C (blau) bis 325° C (rot). Man kann

gut erkennen, dass sich die heil3esten Zonen der jeweiligen Brennelemente in Richtung
der Behéltermitte einstellen.

8 9 10

Abb. 2.12 Temperaturverteilung der heiResten axialen Zone, berechnet mit COBRA-
SFS

Eine weitere Darstellung der Temperaturen ist in Abb. 2.13 gegeben. Betrachtet man die
gesamte axiale L&nge, dann variieren fur die homogene Beladung unter Annahme eines
generischen und typischen Abbrandprofils die Hullrohrtemperaturen von ca. 70° C (FA8)

bis 325° C (FA10). Ebenfalls lasst sich ein groRer Temperaturgradient innerhalb eines
Brennelementes feststellen.
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— 250 FA 9
)
=
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Abb. 2.13 Hillrohrtemperaturdomanen fiir die Brennelemente 8, 9, und 10
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3 Brennstabverhalten

3.1 Zirkoniumhydride und Wasserstoff-Festkdrperloslichkeit

Fur die Beschreibung der Zirkoniumhydride im Brennstabhullrohr werden Kenntnisse
Uber das Losungs- und Ausscheidungsverhalten von Wasserstoff in der Zirkoniumlegie-
rung bendtigt. Verschiedene Experimente haben gezeigt, dass die Ldslichkeit stark tem-
peraturabhangig ist. Die gemessenen Werte lassen sich Uber einen exponentiellen Fit
analog zur Arrhenius-Gleichung darstellen. Die Loslichkeit in Gewichtsanteil ergibt sich

ZUu

C =Aexp [—%] (3-1)

mit C als Konzentrationsmassenanteil in ppm, A als Fitfaktor, Q als Aktivierungsenergie
in Joule, R als Gaskonstante in J/(mol-K) und T als Temperatur in K. Da es sich um einen
Fit handelt, sind alle nicht separat erfassten Informationen in den Gréf3en A und Q ent-
halten. In der Literatur finden sich mehrere Computer-Codes, die fur die Hydridausschei-
dung erweitert wurden und deren Ldslichkeitsmodelle auf den Messungen von McMinn
/MCM 00/ beruhen, z. B. der Code BISON /STA15/. Das kann darauf zurtickgefuhrt wer-
den, dass McMinn in der Literatur als einer der ersten bestrahlte und unbestrahlte Pro-
ben von zwei haufig verwendeten Hullrohrwerkstoffen (Zry-2 und Zry-4) untereinander

vergleichen hat.

— TSSp /
350 TSsd

300
250

200

Cooling
150

100 .
Heating

Hydrogen Concentration [wt. ppm]

—

0 50 100 150 200 250 300 350 400

Temperature [°C]

Abb. 3.1 TSSd und TSSp Kurve mit eingezeichneter Hysterese
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Es wurde eine Literaturrecherche Uber die verfligbaren Experimente durchgefuhrt und
mit den entsprechenden Werten eine Datenbank aufgebaut. Zur experimentellen Be-
stimmung der Ldslichkeitsgrenzen TSSp (Terminal Solid Solubility precipitation) und
TSSd (Terminal Solid Solubility dissolution) wurden verschieden Verfahren angewandt.

Eine Ubersicht der betrachteten Experimente ist Kapitel 4.3 dargestellt.

Deutsche DWR verwenden hauptsachlich die vier Hullrohrmaterialien Zry-4, ZIRLO, M5
und DUPLEX. Bei Zry-4 handelt es sich dabei um die Varianten PCA-2A und -2B. Die
vorliegenden Experimente sind nicht in Deutschland durchgefiihrt worden, und es gibt
kein Hinweis darauf, dass darin genau die deutsche Zry-4-Spezifikation verwendet
wurde. Experimente mit DUPLEX, einem Material mit einer Beschichtung (engl. liner)
fehlen ebenfalls. Hier gibt es jedoch vergleichbare Anhaltspunkte, bei Untersuchungen
von Une et al. /JUNE 09/ bei dem Zry-2 mit einem Zirkoninum-Liner auf Ldslichkeitsun-
terschiede untersucht wurde. Die moderneren Werkstoffe M5 und ZIRLO sind trotz ihrer
relativ grof3en Verbreitung nur einmal bzw. gar nicht in der Literatur n&her untersucht
worden. Die verwendeten Messverfahren beinhalten die Diffusionsmethoden, Dynami-
sche-Differenz-Kaloriemetrie (DSC, engl. Differential scanning calorimetry), Messung
des E-Moduls (DEM, engl. Dynamic elastic modulus), Dilatometrie (Messung von Deh-

nungen) sowie Rontgendiffractometrie (in-situ XRD, engl. X-ray diffraction).

Tragt man die einzelnen Messungen der Loslichkeit Giber die Temperatur auf, zeigen
sich die zum Teil gro3en Abweichungen (Abb. 3.2). Hierbei haben verschiedene Expe-
rimente gezeigt, dass der Einfluss der Legierungselemente nur gering ist. So leiten z. B.
Kearns, McMinn und Une jeweils nur eine Korrelation fir mehrere Materialen ab. Das ist
bemerkenswert, da es sich teilweise Legierungen handelt, die deutliche Unterschiede in
ihrer Textur und ihrem Verhalten aufweisen. So geht McMinn z. B. auf verschiedene
Warmebehandlungen von Zry-2 und Zry-4 ein, und kommt zu dem Schluss, dass es

keine signifikanten Unterschiede im Léslichkeitsverhalten gibt /MCM 00/.
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Fur langsame Abkihlraten kann man erwarten, dass sich die TSSp Kurve der TSSd
Kurve annahert. In den oben diskutierten Experimenten sind Abkuhlraten der Grofien-
ordnung von ein bis zehn Grad pro Minute untersucht worden. Tats&chlich erwartet man
unter Bedingungen der langerfristigen Zwischenlagerung noch wesentlich langsamere
Abklhlprozesse, so dass sich die Hydride unter Gleichgewichtsbedingungen ausbilden

kénnen. Ein Szenario ist in Abb. 3.4 dargestellt.

Rttt enoli Slow cooling Slow cooling
P g with hydrides present without hydrides present
j " H——> e H
‘ ; S \
H —_—
e
H — H \H
' o . H—— i \
! \ H
/I +
H H
/ H ——> g /
(] (] H——>
H Hydrogen

— Zirconium hydride

¢ Secondary precipitate

Abb. 3.4  Ansicht von drei moglichen Szenarien der Hydridbildung in Abh&ngigkeit
der Kihlrate und Hydridkonzentration. Bild aus /KAU 18/

3.2 TESPA-ROD Weiterentwicklungen

3.2.1 Axiale Diffusion von Wasserstoff im Hullrohr

Im Projekt RS1557 ist eine Implementierung von Diffusionsgleichungen fur den axialen
Transport von Wasserstoff im Brennstabhullrohr in den Code TESPA-ROD durchgefihrt
worden. Fir das Projekt RS1552 wurden damit erste Analysen Uber die axiale Diffusion
wahrend der Langzeitlagerung durchgefihrt. Das bisherige Berechnungsmodell bertick-

sichtigt die Diffusion nach dem Konzentrations- sowie dem Temperaturgradienten.

Nicht berticksichtigt sind bisher Spannungsgradienten. Die ersten Analysen haben erge-
ben, dass der Effekt der Diffusion aufgrund des Konzentrations- und Temperaturgradi-

enten gering ist.
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Der Code TESPA-ROD ermdoglicht die Unterteilung des Brennstabs in einzelne axiale
Ebenen. Jede Brennstabebene besitzt alle Eigenschaften des Brennstabs und lasst de-
taillierte Analysen des Brennstabverhaltens aufgeteilt in Ebenen zu. In jeder Ebene exis-
tiert eine gemittelte Wasserstoffkonzentration und eine gemittelte Temperatur. Fur die
Berechnung der axialen Wasserstoff-Diffusion im Hullrohr wird zwischen den Ebenen
eine Wasserstoffbilanz erstellt. Temperatur- oder Konzentrationsunterschiede erzeugen
einen diffusionsgetriebenen Fluss J von einer Ebene zur anderen. Fur die Bestimmung
des Flusses zwischen zwei Ebenen werden gemittelte Werte von Temperatur und Was-
serstoffkonzentration verwendet, wie in Abb. 3.5 schematisch dargestellt, wobei die Ebe-
nen E, und E,.1 mit ihren jeweiligen Temperaturen T und Wasserstoffkonzentrationen C
dargestellt sind. Der Diffusionsfluss J wird Uber die Mittelwerte von Temperatur T, und

Konzentration Cn, berechnet.

En( Th, Cn) En+1 ( Tn+1,Cr+t )
Jn<—>n+1 (Tm, Cm)
—

Abb. 3.5 Schematische Darstellung des Flusses zwischen zwei Ebenen n und n+1

Zur Darstellung der Diffusionseffekte werden im Folgenden zwei beispielhafte Rechnun-
gen fur die Diffusion im Hullrohr vorgestellt. Die erste Rechnung findet unter konstanten
Temperaturen statt, um den Effekt der reinen konzentrationsgetriebenen Temperatur
darzustellen. Die zweite Rechnung enthalt zusétzlich die temperaturgetriebene Diffusion

(nach dem Soret-Effekt/Thermo-Migration).

Fur die erste Rechnung wird ein 60cm langes Hillrohr in vier gleich lange Teilstlicke
eingeteilt. Eine Ebene enthélt eine hohe Konzentration von Wasserstoff, und die anderen
Ebenen enthalten zunachst keinen Wasserstoff. Unter gleichbleibender Temperatur wird
ein Konzentrationsausgleich stattfinden, bis der Anteil an geléstem Wasserstoff im Hall-

rohr sich immer weiter annahert.

Tab.3.1  Anfangsbedingungen fir Beispielrechnung 1

Ebene 1 2 3 4
Wasserstoff-Gehalt zu Beginn (ppm) | 400 0 0 0
Konstante Hullrohrtemperatur (°C) 400 400 400 400
Lange der Ebene (m) 0,15 0,15 0,15 0,15
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Level 1 - Version: TESPA-ROD_20.3.1.28276 Level 2 - Version: TESPA-ROD_20.3.1.28276

.
o
=

e

=

Wasserstoff gesamt —— Wasserstoff gesamt ——
g — | ydride ——
Wassarstoff gelost ——

.
=1
=

P2

=

Wassarstoff gelost ——

€0
3}
=

=
=
=

R o8
L=}

Wasserstoff-Konzentration (ppm H)
g g 8
=
&
Wasserstoff-Konzentration (ppm H)
5 2

wn

=
=]
=

==y
=

o
o

(=1
[
e
F
wn
L=
-
o«
ow
S
(=1
[
e
F
wn
L=
-
o«
ow
S

Zeit (Jahre) Zeit (Jahre)

Level 3 - Version. TESPA-ROD_20.3.1.26276

Level 4 - Version: TESPA-ROD_20.3.1.28276

Wasserstoff-Konzentration (ppm H)
Wasserstoff-Konzentration (ppm H)
o
=]

Wasserstoff gesamt —— Wasserstoff gesamt ——
ydride —— 1 10 ydride —— 1
Wasserstoff gelost —— Wasserstoff gelost ——

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
Zeit (Jahre) Zeit (Jahre)

Abb. 3.6  Ergebnisse der Beispielrechnung 1, berechnet mit TESPA-ROD

Es zeigt sich, dass ohne Verzégerung Wasserstoff von der ersten Ebene (in der Abbil-
dung: Level 1) in die anderen Ebenen transportiert wird. In Ebene 1 befindet sich zudem
der gesamte Wasserstoffgehalt von anfanglich 400 ppm oberhalb der Léslichkeitsgrenze
fur die gegebene Temperatur von 400 °C. Der Konzentrationsunterschied zwischen
Ebene 1 und Ebene 2 wird durch den geltsten Wasserstoff ausgeglichen. In Ebene 1 ist
zu sehen, dass der Anteil des geldsten Wasserstoffs zunachst konstant bleibt (blaue
Linie), jedoch die Hydride sich im Metall |I6sen (griine Linie). Das liegt daran, dass bei
dem Vorhandensein von Hydriden die Loslichkeitsgrenze des Metalls ausgeschopft ist,
d. h., dass das Metall mit geléstem Wasserstoff gesattigt ist. Flie3t, wie in diesem Fall,
geldster Wasserstoff durch Diffusion in eine andere Ebene ab, wird dieser Unterschied
durch das Auflésen von Hydriden ausgeglichen, bis die Loslichkeitsgrenze wieder er-
reicht ist. Eventuelle Ungleichgewichte sind in diesen langen Zeitraumen nicht zu erken-
nen.

Sobald Wasserstoff von der Ebene 1 zu 2 wandert, stellt sich ein Konzentrationsgradient
zwischen den Ebenen 2 und 3 ein. Betrachtet man die Ebene 2, so nimmt sie anfénglich
sehr viel Wasserstoff aus Ebene 1 auf, erkennbar an dem steilen Anstieg der Konzent-
ration innerhalb der ersten zwei Jahre. Gleichzeitig gibt die Ebene 2 Wasserstoff an die
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Ebene 3 ab, was den Anstieg verlangsamt. Dieser Effekt wiederholt sich in abge-
schwachter Form fir die Ebenen 3 und 4. Die Ebene 4 kann diffusionsgetrieben nur
Wasserstoff aufnehmen, da es keine weiteren anschlieRenden Ebenen gibt und diese

als letzte den Wasserstoff empfangt.

Die Ebene 2 zeigt ein lokales Maximum nach ca. zwei Jahren, was bedeutet, dass die
Aufnahme von Wasserstoff bis zu diesem Punkt groRer war als die Abgabe. Auf Dauer

streben alle Ebenen einen Ausgleich auf einen Wasserstoffgehalt von 100 ppm an.

Tab. 3.2  Anfangsbedingungen fur Beispielrechnung 2

Ebene 1 2 3 4

Wasserstoff-Gehalt zu Beginn (ppm) 250 250 250 250
Konstante Hullrohrtemperatur (°C) 400 390 380 370
Lange der Ebene (m) 0,15 0,15 0,15 0,15

In einem zweiten Rechenbeispiel wird die Diffusion aufgrund von Temperaturgradienten
dargestellt. Hierbei werden alle Ebenen mit einem gleichm&Rigen Wasserstoffgehalt be-
laden. Jede Ebene besitzt eine konstante Temperatur, die sich jeweils um 10 °C von der
nachsten Ebene unterscheidet. Die treibende Kraft ist der Temperaturgradient. Bei ei-
nem konstanten Temperaturgradienten diffundiert Wasserstoff so lange, bis die Kon-
zentration des gelésten Wasserstoffs in der warmeren Zone gleich der Wasserstoff-Kon-

zentration in der kalteren Zone ist.
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Abb. 3.7 Ergebnisse der Beispielrechnung 2, berechnet mit TESPA-ROD

In dem 2. Rechenbeispiel ist die Ebene 1 (Level 1) die Zone mit der hdchsten Tempera-
tur, und folglich wird Wasserstoff abgeben. Analog zum ersten Rechenbeispiel Iosen sich
die Hydride bis die Ldslichkeitsgrenze bei ca. 240 ppm erreicht ist, anschlielRend sinkt

auch der Anteil des gelosten Wasserstoffs.

In Ebene 2 steigt der Gesamt-Wasserstoffgehalt (rote Linie) innerhalb des ersten halben
Jahres und zusatzliche Hydride entstehen (griine Linie). Die Ebene 3 ist weist eine noch

geringere Temperatur auf, weshalb der Wasserstoff von Ebene 2 zu 3 diffundiert.

Die Ebene 4 ist die kalteste Zone an der sich der Wasserstoff konzentriert. Der Anteil
des geldsten Wasserstoffs liegt bei ca. 160 ppm. Durch die konstanten Temperaturen
andert sich dieser Wert nicht. Der aus Zone 3 aufgenommene Wasserstoff scheidet als
Hydrid aus. Dieser Vorgang schreitet so lange voran, bis der gesamte Wasserstoff aus
den Zonen 1 bis 3 in der vierten Zone ankommt, in diesem Fall wird sich in der Ebene 4
eine Wasserstoff-Menge von 1000 ppm einstellen. Ein endliches Diffusionsgleichgewicht
zwischen der Soret-Diffusion (Temperatur getrieben) und der Fick’schen-Diffusion (Kon-
zentration getrieben) ist mit den gewahlten Zonen-Langen von 0.15 m nicht darstellbar,

so dass in diesem Fall der gesamte Wasserstoff die 4. Zone erreicht.
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Diese Ergebnisse zeigen anschaulich den Effekt der Diffusion aufgrund von Konzentra-
tions- und Temperaturgradienten. Die hier dargestellten Beispiele wurden unter sehr ho-
hen Temperaturen berechnet, wie sie in Realitat nie oder nur kurzzeitig auftauchen wur-
den. Zu beachten ist hier weiterhin, dass der Beispiel-Brennstab nur 60 cm misst und
daher die Diffusion schneller einen Gleichgewichtszustand liefert als z. B. bei einem

LWR-Brennstab voller Lange.

3.2.2 Zusammenfassung weiterer Arbeiten

Es wurde ein Modell zur Vorhersage der Hydridausscheidung in den Brennstab-Code
TESPA-ROD implementiert. Ebenfalls wurden Kriterien beziglich Hillrohrspannungen
und -temperaturen fur die Orientierung gebildet und in das Modell implementiert. Die mit
diesen Modellen durchgefiihrten Analysen zeigen den Effekt der neuen Modelle: Hohe
Temperaturgradienten lber die Hullohrwanddicke, wie sie z. B. wahrend des Betriebs
auftreten, fihren zu umfangsgerichteten (= azimutalen) Hydriden. Hohe Umfangsspan-
nungen fuhren zu radialen Hydriden, wobei der Spannungseffekt gegentiber dem Tem-
peratureffekt in der Langzeitlagerung tberwiegt. Niedrige Spannungen und flache Tem-
peraturgradienten fihren zu keiner bevorzugten Richtung, also einer gleichverteilten

Ausscheidung von Hydriden.

Es wurde ferner das Pelletschwellen wahrend der Langzeitlagerung und die resultieren-
den Spannungszustande néaher untersucht. Das im abgeschlossenen Vorhaben RS1518
entwickelte TESPA-ROD Modell fur Pelletschwellen durch Alpha-Zerfalle wurde auf
Langzeittransienten in einer Parameterstudie angewendet. Es wurden zwei verschie-
dene Betriebsweisen fur die simulierten Brennstabe im letzten Zyklus miteinander ver-
glichen: Betriebsende unter nahezu Volllast, sowie einem Betriebsende im sog. Stretch-
out-Betrieb. Weiterhin wurden die Auswirkung verschiedener betrieblicher Spaltgasfrei-
setzungen auf das Verhalten wahrend der Langzeitlagerung ausgewertet. Es hat sich
gezeigt, dass das Modell fir das Brennstoffschwellen groRen Einfluss auf die Span-
nungsentwicklung im Brennstabhullrohr haben kann. Ein Betriebsende unter (nahezu)
Volllast fuhrt generell zu hohen Spannungen im Hullrohr wahrend der Langzeitlagerung.
Ein Betriebsende im Stretch-out-Betrieb flhrt zu einer Konditionierung des Huillrohrs,
wobei schon wahrend des Betriebs Hullrohrspannungen durch Bestrahlungskriechen
langsam abgebaut werden kénnen. Die Parametervariationen fir die Spaltgasfreiset-
zung haben gezeigt, dass kleine Freisetzungen wahrend des Betriebs zu einem geringen
Brennstabinnendruck fihren. Wahrend der Lagerung fihrt dies in Kombination mit dem

Brennstoffschwellen zu einem frihen Spaltschluss und daraus resultierenden hohen
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Festkorperspannungen. Umgekehrt fihrt eine hohe Spaltgasfreisetzung wahrend des
Betriebs zu einem verzdgerten oder ausbleibenden Spaltschluss, was die Hillrohrspan-

nungen insgesamt begrenzt.
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Abb. 3.8 Beispielhafte Entwicklung des Gasinnendruckes, abgebildet flr verschie-

dene Abbrande (BU) und betriebliche Spaltgasfreisetzungen FGR
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4 Datenbanken und Schnittstellen

Bisher wurden zwei Datenbanken erstellt. Eine Datenbank flr die berechneten Eigen-
schaften des bestrahlten Brennstoffs wurde im HDF5 -Format erstellt. Eine weitere mit
experimentellen Daten zu den TSSp und TSSd Werten wurde als Datenbank erstellt. Zu
beiden gibt es Schnittstellen und Auswertungsprogramme in Python. Zusétzlich wurde
ein Programm namens BR3ZL zur Visualisierung der Ergebnisse der COBRA-SFS

Rechnungen erstellt.

4.1 Datenbank der Nachzerfallswarmeleistung im HDF5 Format

Far die Ubersichtliche und kompakte Speicherung und Weiterverwendung der berechne-
ten axial und pinweise aufgeldsten Nachzerfallswarmeleistungen, Aktivitdten, Abbrande
und Inventare wurde eine Datenbank entwickelt. Das binare Dateiformat HDF5 /HDF 05/
wurde als besonders geeignet fur diese Verwendung identifiziert. Es wurde fir eine fle-
xible und effiziente Ein- und Ausgabe fur sehr umfangreiche und komplexe Daten entwi-
ckelt. Fur zahlreiche Computerprogramme und Programmiersprachen stehen Schnitt-
stellen zur Verfligung, sodass die Datenbank sehr flexiblen Zugriff erlaubt. Die
Datenbank ermdglicht das nachtragliche Hinzufligen oder Loschen von Daten auf allen
Ebenen. Somit kbénnen im Laufe der Zeit Rechnungen von zusatzlichen Brennele-
mentgeometrien, Materialen, Abbranden oder Rechencodes der bestehenden Daten-

bank ohne Probleme hinzugefligt werden, oder einzelne Rechnungen ersetzt werden.

Die Datenbank ist hierarchisch mit acht Ebenen aufgebaut, um einen ubersichtlichen

Zugriff auf die Daten zu ermdglichen, dargestellt in folgender Aufzahlung:

- Brennelementtyp: 18 x 18, ...
- Brennstoff: UO2, ...
- Maximale Anreicherung: 4,65, ...
- Zielabbrand: 65 GWd/tSM, ...
- Abklingzeiten: 0, 2, 5, 10, 20, 30, 40, 50, 75, 100, 150 Jahre
- Brennstabposition: 1 bis 52, ...
- Axialzone: 1 bis 32
- Computercodes: KENOREST, TRITON, ...

e Lokaler Abbrand [GWd/tSM]
e Lokale Warmeleistung [Watt/tSM]
o Lokale Aktivitat [Bg/tSM]

¢ Kernzahldichten von 55 Nukliden [Atome/barn-cm]
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Zum Ein- und Auslesen der Daten wurde eine Schnittstelle in Python3 geschrieben. Ein

Beispiel des Programmcodes ist in Abb. 4.1 zu sehen.

e

1 import hSpy as hb import hdfS package

A

create HDFS file

idH5file = h5.File( ' )

5 idHSfile.attrs[ 1

= % add attribute
a idHSfile.attrs[ 1= # add attribute
idHS5file.create_group( ) add data group F&

8 idHSGroupFa

M

idHSGroupFuel idH5GroupFa.create_group( add data group fuel type
] 2
A
1z $ .
13 idHSGroupCode = idHSGroupFa.create_ group( ¥ $ add data group code
15 iTmp = idH5GroupCode.create_dataset( . data = dataBurnup) # =add dataset of group
16 iTmp.attrs[ 1 = $# add attribute of dataset

e e

close HDF5 file

B

idHS5file.claose ()

Abb. 4.1  Beispiel der erstellten HDF5 Schnittstelle zum Erstellen eines Datensatzes

4.2 BR3ZL

Zur Visualisierung der Ergebnisse der Temperaturrechnungen mit COBRA-SFS wurde
basierend auf der Software ParaView /AHR 05/ ein Auswertewerkzeug fir das generi-
sche Behéaltermodell erstellt. ParaView ist ein Open-Source Datenanalyse- und Visuali-
sierungsprogramm. Besonders die Visualisierungen kénnen vergleichsweise schnell er-
stellt werden, um Daten mithilfe von qualitativen und quantitativen Techniken zu
analysieren. Die Datenermittiung kann interaktiv in 3D oder programmgesteuert mit den
Verarbeitungsfunktionen von ParaView durchgefuhrt werden. ParaView wurde entwi-
ckelt, um extrem grof3e Datenmengen mit verteilten Speicher-Computing-Ressourcen zu
analysieren. Es kann auf Supercomputern ausgefuhrt werden, um Datensatze mit Peta-

scale-GroRRe sowie auf Laptops fir kleinere Daten zu analysieren.

Fir das entwickelte generische Behéaltermodell wurde ein entsprechendes dreidimensi-
onales geometrisches Modell fir ParaView erstellt. Berechnungsgrof3en wie Tempera-
turen von Hullrohren oder Strukturteilen kdnnen nun schnell und einfach in dreidimensi-

onalen Bildern dargestellt werden.
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Abb. 4.2  Gitternetzlinien der definierten Nodes im ParaView Model

Abb. 4.3  Flachendarstellung des ParaView Modells

4.3 TSSd/p Datenbank und Analysewerkzeug

Die experimentellen Daten zur Untersuchung der TSSp und TSSd Werte sind oftmals
nur schwer direkt miteinander vergleichbar, und nicht immer direkt auf die Situation in

der verlangerten Zwischenlagerung zu beziehen. Das liegt zum einen an der Vielzahl an
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Hullrohrmaterialien, experimentellen Methoden und damit verbundenen Messgenauig-
keiten, als auch oftmals an den betrachteten Zeitskalen der Temperaturanderungen. Da
es keine experimentellen Daten zu Abkihlzeiten vergleichbar der Zeitskalen wéhrend
der langerfristigen Zwischenlagerung gibt, wurden in einem ersten Schritt alle der GRS
bekannten, frei zuganglichen Daten zur TSSd/p gesichtet und in eine Excel-Datenbank
aufgenommen. Zusétzlich zu den Daten die in Tab. 5 dargestellt sind, wurden ebenfalls
die zugehdrigen Unsicherheiten mit aufgenommen. Falls die Unsicherheiten nicht in der
Publikation angegeben waren, wurde versucht den Autor zu kontaktieren und falls das
nicht moglich war, wurde eine Schatzung der Unsicherheit vorgenommen. Die aktuelle

Datenbasis besteht aus

- Werten aus 48 experimentellen Serien
- Mehr als 650 Datenpunkten
- Zugehorigen Unsicherheiten

- Sieben Materialien, bestrahlt und unbestrahlt

Alle Messpunkte inklusive der Unsicherheiten sind in Abb. 4.2 dargestellt. Auf der Basis
dieser Datenpunkte kénnen statistische Aussagen getroffen werden, wie in Kapitel 3.1
dargestellt. Die Schnittstelle zum Auslesen der Excel-Daten sowie deren statistische
Weiterverarbeitung wurde in Python implementiert. Um die experimentellen Daten inklu-
sive der asymmetrischen x-y Fehler zu fitten, wurde eine Orthogonale-Abstandsregres-
sions-Methode (Orthogonal-Distance-Regression, ODR) implementiert. Damit lassen
sich verschiedenen Datenséatze analysieren, z. B. bezlglich einer Versuchsmethode, ei-

nes Materials oder eines Autors.
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Tab. 4.1 Daten

Author Year Material Method TSS
Kearns 1967 Zr, Zry2, Zry4 Diffusion D
Kammenzind 1996 Zry-4 Diffusion D
Pan 1996 Zr-2,5Nb DEM D&P
McMinn 2000 Zry-2, Zry-4 DSC D&P
Vizcaino 2002 Zry-4 DSC D&P
Une 2003 Zry-2, HighFeZry DSC D&P
Singh 2004 Zry-2, Zr-2,5Nb DEM D&P
Une 2009 Zry-2 DSC D&P
Tang 2009 M5, N18, Zry-4 DSC D&P
Colas 2012 Zry-2 In-situ XRD D&P
Kim 2014 Zry-4 DSC D&P
Blackmur 2015 Zry-4 In-situ XRD P
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