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Kurzfassung

Durch das Standortauswahlgesetz ist ein neues Auswahlverfahren zur Bestimmung ei-
nes Endlagerstandortes eingefiihrt worden, mit der Konsequenz einer wesentlich spate-
ren Inbetriebnahme eines Endlagers und der Notwendigkeit einer Verlangerung der Zwi-
schenlagerzeiten Uber die bisher genehmigten Zeiten hinaus. Dabei deuten Prognosen
deutlich langere Zeitraume von mehreren zusatzlichen Dekaden an. Die in Deutschland
fur die Zwischenlagerung nach § 6 AtG erteilten Aufbewahrungsgenehmigungen fiir be-
strahlte Kernbrennstoffe laufen jedoch ab Ende 2034 aus, so dass eine Verlangerung
der Zwischenlagerdauer fir die Transport- und Lagerbehalter mit voriger Befassung des
deutschen Bundestags um teilweise mehrere Jahrzehnte erforderlich werden wird. Fur
die Verlangerung der Aufbewahrungsgenehmigungen, also der Lagerdauern, sind recht-
zeitig die notwendigen Voraussetzungen zu schaffen, die aus belastbaren, technisch-
wissenschaftlichen Erkenntnissen zum Nachweis der Einhaltung der sicherheitstechni-
schen Anforderungen bestehen. Wesentlich fur den Aufbau der nétigen technisch-wis-
senschaftlichen Erkenntnisse ist das Wissen Uber Eigenschaften und Zustand sowohl
der Behalter als auch ihrer nicht direkt zuganglichen Inventare, insbesondere der Brenn-

elemente unter den Bedingungen verlangerter Lagerzeiten.

In diesem Forschungsvorhaben wurde ein Werkzeug zur Unterstltzung bei Fragen zur
Integritat und Handhabbarkeit von Brennelementen nach der trockenen Zwischenlage-
rung entwickelt. Der Anwendungszweck dieses Werkzeuges ist die Identifikation und
Analyse von interessierenden Zeitskalen, Brennstaben und -elementen sowie der Be-
halterbeladungen. Zur umfanglichen Berlicksichtigung der mdglichst gesamten Phano-
menologie des Hullrohrverhaltens wahrend der Lagerphase, bestehend aus der Nassla-
gerung und Zwangskihlung nach der Bestrahlung, dem anschlieRenden Trocknungs-
prozess sowie dem langsamen Abkihlen wahrend der Lagerphase in trockener Inert-
Umgebung, soll das zu schaffende Werkzeug umfassend und konsistent die relevanten
Grolen wie Abbrande, Hullrohrmaterialien, Behalterbeladungen, Zeitdauern, Tempera-

turen Driicke und Spannungen beriicksichtigen.

Far UO2. und MOX-Brennstoffe werden fur die in Deutschland zulassigen Abbrande die
relevanten Abbrand-, Inventar- und Zerfallsberechnungen zur Bestimmung der Nachzer-
fallsleistung, Alphaaktivitaten, Spaltgasmengen und ahnlichem durchgefiihrt. Geeignete
Behaltermodelle zur Simulation und Analyse der aus diesen Daten sich ergebenen Tem-

peraturfeldern beladener Behalter werden entwickelt. Modelle zu Bestimmung der Hyd-



ridléslichkeit in Zirkonium unter Bertcksichtigung der lokalen thermischen und mechani-
schen Randbedingungen sowie der Gestalt von Zirkoniumhydrid-Ausscheidungen und
deren Reorientierungsraten und Modellen zur Bestimmung des temperaturabhangigen
Hullrohrinnendrucks und der Tangentialspannung des Hillrohrs in der Langzeitphase,
entwickelt und in TESPA-ROD implementiert. Die Sprédbruchiibergangstemperatur bei
Hydridreorientierung wird untersucht und mit Ergebnissen geeigneter experimenteller

Daten zum Riss- und Bruchverhalten der Brennstabhillrohre verglichen.



Abstract

The German Site Selection Act introduced a new selection procedure for determining a
repository site, with the consequence that a repository will be operational much later and
the need to extend the storage duration beyond the previously approved timescales. This
might lead to significantly longer periods of several additional decades. However, the
storage licenses for irradiated nuclear fuels issued in Germany for storage in accordance
with Section 6 of the German Atomic Law (AtG) will expire at the end of 2034. The stor-
age period for the transport and storage casks will have to be extended by several dec-
ades. For the extension of the storage periods, the necessary prerequisites must be cre-
ated in advance, which consist of reliable, technical-scientific knowledge to prove
compliance with the safety requirements. Knowledge of the properties and condition of
both the casks and the not directly accessible inventories, in particular of the fuel assem-
blies under the conditions of extended storage times, is essential for building up the nec-

essary technical and scientific knowledge.

In this research project, a software-based tool was developed to support questions con-
cerning the integrity and manageability of fuel assembilies after dry storage. The purpose
of this tool is the identification and analysis of interesting time scales, fuel rods and as-
semblies, as well as the cask loading schemes. In order to take into account the entire
phenomenology of the cladding behavior during the storage phase (consisting of wet
storage and forced cooling after irradiation, the subsequent drying process and slow
cooling during the storage phase in a dry, inert environment) the tool to be created should
comprehensively and consistently take into account the relevant parameters such as
burnups, cladding materials, container loads, time periods, temperatures, pressures and

stresses.

For UO; and MOX fuels, the relevant burn-up, inventory and decay calculations to deter-
mine the decay heat, alpha activities, fission gas quantities and the like are carried out
for the characteristic burnups permitted in Germany. Suitable casks models for the sim-
ulation and analysis of the temperature fields of loaded casks resulting from this data are
developed. Models for determining the hydrogen solubility in zirconium taking into ac-
count the local thermal and mechanical boundary conditions as well as the shape of
zirconium hydride precipitates and their reorientation rates and models for determining
the temperature-dependent cladding internal pressure and the tangential stress of the

cladding tube in the long-term phase are developed and implemented in TESPA-ROD.



The ductile-to-brittle transition temperature (DBTT) during hydride reorientation is inves-
tigated and compared with suitable experimental data on the crack and fracture behavior

of the fuel rod cladding.
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1 Einleitung

Genehmigungen der Transportbehalterlager fiir bestrahlte Brennelemente wurden in
Deutschland in der Regel fiir 40 Jahre ab der ersten Einlagerung eines Behalters erteilt.
So erlischt die Genehmigung des Transportbehalterlagers in Gorleben zum Ende des
Jahres 2034, die der Standortzwischenlager individuell spater, so z. B. am Kernkraftwerk
Emsland 2042. Die bestehenden Sicherheitsnachweise sind fur 40 Jahre gefiihrt. Aus
dem Standortauswahlgesetz /SAG 17/ ergibt sich, dass eine Standortentscheidung im
Jahr 2031 getroffen wird. Im Anschluss erfolgt dann die Errichtung der erforderlichen
Infrastruktur und die Inbetriebnahme. Es erscheint méglich, dass die Inbetriebnahme
erst nach dem Auslaufen der ersten Genehmigungen der Transportbehalterlager erfolgt
und sich somit der Zeitraum der Zwischenlagerung tber die 40 Jahre hinaus verlangert.
Nicht nur national, auch weltweit gibt es keine praktische Erfahrung mit der Zwischenla-
gerung und dem Transport fur Zeitrdume die wesentlich tber die in Deutschland vorlie-

genden hinausgehen.

Die das Bundesministerium fir Umwelt, Naturschutz und nukleare Sicherheit (BMU) be-
ratende Entsorgungskommission (ESK) hat in ihrer Leitlinie fir die trockene Zwischen-
lagerung bestrahlter Brennelemente und Warme entwickelnder radioaktiver Abfalle in
Behaltern vom 10.06.2013 /ESK 13/ festgestellt: ,Ist dieser Zeitraum (40 Jahre) abseh-
bar nicht ausreichend, sind geeignete zusatzliche Nachweise (z. B. zum Langzeitverhal-
ten von Werkstoffen und Komponenten der Behalter und Inventare unter den lagerspe-

zifischen Beanspruchungsbedingungen) zu erbringen.”

Konkret bedeutet dies eine Erweiterung der technischen Basis in Bezug auf

Physikalische Randbedingungen

Materialverhalten

Alterungseffekte

Nicht direkt zugangliche Komponenten, wie z. B. Brennstabhlllrohre

Die Brennstabhullrohre werden wahrend der trockenen Zwischenlagerung stetig ther-
misch und mechanisch durch die auftretende Strahlung, die Nachzerfallsleistung und
den vorherrschenden Hiullrohrinnendruck belastet. Letzterer setzt sich aus der Druckbe-

aufschlagung v.a. bei Druckwasserreaktor-Brennelementen, sowie den wahrend des



Einsatzes im Reaktor freigesetzten Spaltgasen und aus Helium aus Alpha-Zerféllen zu-

sammen.

Wahrend der Zwischenlagerung erfahren die Brennstabhullrohre eine Materialver-
sprédung durch Strahlung und Einlagerung von Wasserstoff, eine Verformung durch
Kriechprozesse und eine Herabsetzung der Duktilitdt des Hullrohrs auf Grund der konti-
nuierlichen Temperaturabnahmen. Die moglichen Konsequenzen daraus kénnen der
Verlust der Dichtheit und der mechanischen Integritat der Hullrohre sein. Dies wird vor
allem bei einem Transport der Behalter und den dabei entstehenden Kraften als auch

bei der Konditionierung bezliglich eines Endlagers eine wichtige Rolle spielen.

Im Einklang mit den im Férderkonzept des BMWi (2015-2018) zur Forschung zur Ent-
sorgung radioaktiver Abfélle definierten Forschungszielen ist die GRS bestrebt, Metho-
den zur Simulation des thermischen und mechanischen Langzeitverhaltens von trocken
gelagerten Brennelementen zu entwickeln. In dem Vorhaben wurde das Wissen um die
thermischen und mechanischen Belastungszustande der Brennstabhullrohre Uber einen

verlangerten Zwischenlagerzeitraum von mehr als 40 Jahren erweitert.

Die Vorgehensweise fir die Bearbeitung der Problemstellung umfasst prinzipiell fol-

gende Schritte:

I.  Abbrand-, Inventar- und Zerfallsberechnungen zur Bestimmung der Nachzerfalls-
leistungen, Alpha-Aktivitaten, Spaltgasmengen u.a. fir UO2- und MOX-Brenn-
stoffe inklusive der in Deutschland zulassigen hohen Abbrande;

II.  Entwicklung und Implementierung von geeigneten Behaltermodellen zur Analyse
der sich aus diesen Daten ergebenden Temperaturen von Brennelementen und
Brennstaben sowie des resultierenden Temperaturfelds innerhalb des jeweiligen
Behalters;

lll.  Entwicklung und Implementierung von Modellen zur Bestimmung des Brennstab-
verhaltens. Dies umfasst z. B. die Wasserstoffldslichkeit in Zirkonium unter Be-
ricksichtigung der lokalen thermischen und mechanischen Randbedingungen,
sowie der Gestalt von Zirkoniumhydrid-Ausscheidungen und deren Reorientie-
rungsraten; bis hin zur Entwicklung und Implementierung geeigneter Modelle zur
Bestimmung der Sprédbruchibergangstemperatur (Ductile-to-Brittle Transition
Temperature, DBTT) bei Hydridreorientierung sowie Vergleich der Ergebnisse
mit geeigneten experimentellen Daten zum Riss- und Bruchverhalten der Brenn-

stabhullrohre.



Die fur die Losung der Einzelschritte erforderlichen Anwendungen und Rechenpro-
gramme zur Abbrand- und Zerfallsberechnung, zu Warmeentwicklung und -ausbreitung,

sowie zum Hullrohrverhalten kénnen prinzipiell zu einer Rechenkette gekoppelt werden.

Dieser Ansatz ist in dem vorliegenden Bericht beschrieben. In den folgenden zwei Un-
terkapiteln wird der Stand von Wissenschaft und Technik zu Beginn des Vorhabens so-
wie die Strukturierung des Arbeitsprogramms skizziert. Im zweiten Kapitel werden die
durchgefuhrten Entwicklungen und Berechnungen zur Bestimmung der relevanten Tem-
peraturen beschrieben. Hierzu wurden typische Abbrand-Codes zur Bestimmung der
Brennstoffzusammensetzung angewendet. Im Rahmen der Arbeiten wurde an einem in-
ternationalen Blind-Benchmark teilgenommen, um eine bessere Vergleichbarkeit und
Einschatzung der Ergebnisse vor allem im Langzeitbereich zu erhalten. Die Tempera-
turfelder beladener Behalter wurden mit dem Berechnungsprogramm COBRA-SFS mo-
delliert und untersucht. Hierzu wurde das Modell eines generischen Behalters erstellt
und die Ergebnisse mit Werten aus einem semi-analytischen Modell verglichen. Eben-
falls sind im zweiten Kapitel erste Ergebnisse zur Berechnung eines exemplarischen

Temperaturverlaufs wahrend des Trocknungsprozesses dargestellt.

Im dritten Kapitel sind die Entwicklungsarbeiten zum Brennstabverhalten zusammenge-
fasst. Ein Schwerpunkt der Arbeiten umfasste die Betrachtung des Wasserstoffverhal-
tens in Zirkoniumlegierungen. Es wird die Wasserstoff-Festkorperloslichkeit, die Aus-
scheidung der Hydride sowie die Orientierung der entstehenden Zirkonium-Hydride
ausfuhrlich beschrieben. Zur Erlangung eines detaillierteren Verstandnisses von einzel-
nen Prozessen wurden u.a. die Aussagekraft von molekulardynamischen Simulationen
der Wasserstoff-Zirkonium-Kristalle untersucht. Die Erweiterungen und Neuentwicklun-

gen in dem Programm TESPA-ROD werden ebenfalls im Kapitel 3 beschrieben.

Das Kapitel 4 beschreibt die in diesem Vorhaben erstellten Datenbanken zur Nachzer-
fallsleistung und der experimentellen TSSd/TSSp-Werte sowie das eigens angepasste
Analysewerkzeug zur dreidimensionalen grafischen Darstellung der Temperaturfelder
beladener Behalter, BR3ZL.

Im Rahmen der Arbeiten zu diesem Projekt wurde basierend auf der Anwendung der
hier erstellten Rechenkette ein internationaler Rechenbenchmark definiert. Die Beschrei-
bung des Benchmarks befindet sich im Kapitel 5 und die Benchmark Definition im An-

hang C.



In Anhang A befindet sich ein Verzeichnis der in diesem Vorhaben erarbeiteten Verof-
fentlichungen und im Anhang B die erstellten und verwendeten Python-Skripte, die fur
die molekulardynamischen Simulationen mit dem Programm LAMMPS verwendet wur-
den. Im Anhang C befindet sich die Spezifikation des im Rahmen dieses Projektes er-
stellten internationalen Benchmark for thermo-mechanical fuel rod behaviour during dry

storage Specifications.

1.1 Stand von Wissenschaft und Technik zu Beginn des Vorhabens

Die Betrachtung der relevanten Materialbelastungen und -belastbarkeiten wahrend der
Zwischenlagerung erfordert die Berlicksichtigung von Parametern aus der gesamten
Historie des Brennelements. In der Regel hangt die Auspragung und somit Relevanz der
zu untersuchenden Effekte vom Zusammenspiel mehrerer Parameter ab, deren An-
fangs- und Randbedingungen z.T. schon durch die Bestrahlungshistorie wahrend des
Leistungsbetriebs festgesetzt werden, z.B. durch Hochabbrand. Eine grobe Einteilung

der Historie eines Brennelements lasst sich folgendermalien festlegen:

1. die Bestrahlungshistorie im Reaktorkern,

2. die zwangsgekuhlte Nasslagerung der Brennelemente im Abklingbecken,
3. das Beladen und Trocknen der Transport- und Lagerbehalter,

4. die (Iangerfristige) trockene Lagerung im Behalterlager.

Im Folgenden werden die einzelnen Eckpunkte naher beschrieben. Dabei wird der Fokus

auf die fur die langerfristige Zwischenlagerung relevanten Effekte und Parameter gelegt.

Ad 1: Bestrahlungshistorie

UO.-Brennelemente aus Druckwasserreaktoren sind zum Zeitpunkt der Berichtserstel-
lung in Deutschland als Standard-Brennelemente bis zu einem mittleren Brennelement-
Abbrand von 55 GWd/tSM und als Sonder-Brennelemente bis zu einem mittleren Ab-
brand von 65 GWd/tSM fir die trockene Zwischenlagerung genehmigt. MOX-
Brennelemente sind ebenfalls als Sonder-Brennelemente klassifiziert und bis zu einem
mittleren Brennelement-Abbrand von 65 GWd/tSM genehmigt. Diese Daten und Para-

meter beeinflussen die spateren stabweisen KenngréfRen wie Zerfallsleistung, Spaltgas-



mengen, Langzeit-Heliumaufbau durch Alphazerfalle und damit direkt wie indirekt sicher-
heitsrelevante Kenngréllen der Hillrohre wie deren Temperaturen, Umfangsspannun-
gen u. a. Die Klassifizierung ist fur die spatere Behalterbeladung mafl3gebend, welche
als Vollbeladung mit Standard-Brennelementen oder als Mischbeladung mit Standard-
und Sonder-Brennelementen erfolgen kann. Die unterschiedlichen Bestrahlungshisto-
rien fuhren zusammen mit den unterschiedlichen Eigenschaften der Brennstoffe UO»
und MOX zu variierenden, je Behalter individuellen Inventaren und Nachzerfallsleistun-
gen sowie deren unterschiedlichen zeitlichen Entwicklungen. Daraus resultiert fiir jede
Behalterbeladung ein individueller zeitlicher Ablauf der Temperaturverteilung fir im Prin-

zip jeden einzelnen Brennstab (vgl. auch Ad 4).

Die fur Abbrand, Inventare und Nachzerfallsleistung relevanten Effekte sind weitgehend
gut bekannt und beschrieben, und in den gegenwartig verfiigbaren aktuellen Rechen-
programmen zur Abbrand- und Inventarberechnung nach dem gegenwartigen Stand von

Wissenschaft und Technik umgesetzt.

Weiterhin kdnnen Vorschadigungen aus dem Reaktorbetrieb eine Rolle spielen, die im

Rahmen dieses Vorhabens nicht berticksichtigt werden.

Ad 2: Nasslagerung der Brennelemente im Abklingbecken

Bestrahlte Brennelemente verbleiben nach ihrem Reaktoreinsatz fur mehrere Jahre im
Nasslager unter Zwangskuihlung. Die Umgebungsbedingungen der Brennelemente un-
terscheiden sich dabei deutlich von denen des Reaktorbetriebs. Die durch den radioak-
tiven Zerfall entstehende Nachzerfallsleistung wird tber das Kiihimittel im Lagerbecken
abgeflihrt, wobei die Temperatur des Kuhimittels im Nasslager im Normalbetrieb unter-
halb einer zulassigen Temperatur von typischerweise 45 °C gehalten wird. Dem hohen
Gasdruck im Inneren des Hullrohrs steht auf der Auenseite, anders als im laufenden
Reaktorbetrieb, nur ein geringer geodatischer Druck der Wassersaule im Nasslager zu-
ziglich des Umgebungsluftdrucks gegeniber. Diese Druckdifferenz erzeugt im Hullrohr

eine hohe Zugspannung in Umfangsrichtung, die sog. Tangentialspannung.

Wahrend der Phase der Nasslagerung erfahrt der Brennstoff im Brennstab weitere Zu-
standsanderungen. Durch die Alphazerfalle in der Brennstoffmatrix schwillt das Pellet im
Brennstab an, was bei einem Spaltschluss zu einen Festkérperdruck am Hullrohr fihren
kann. Ein Festkorperdruck kann, gegenuber dem Spaltgasdruck, deutliche hohere Tan-

gentialspannungen im Hullrohr erzeugen.



Die Mindestdauer der Nasslagerung ist je nach Brennelement unterschiedlich und hangt
neben konzeptionellen Fragen von der Leistungshistorie, dem Abbrand und dem ver-

wendeten Brennstoff ab. Typisch sind in Deutschland funf bis zehn Jahre.

Ad 3: Beladung und Trocknung der Behalter

Das Beladen der Behalter erfolgt nass im Abklingbecken unter Wasser. Dabei wird auch
die abschirmende Wirkung des KihiImittels ausgenutzt. Die Auswahl und Anordnung der
einzuladenden Brennelemente im Behalter wird u. a. entsprechend den zulassigen Ma-
ximaltemperaturen in dessem Inneren, in der Struktur und an der AuRenseite festgelegt.
Dabei sind fur die Sonder-Brennelemente nur bestimmte Schachtpositionen im Behalter
zugelassen. Innerhalb der Vorgaben kann die Beladung variabel erfolgen. Anschlief3end
wird der Primardeckel aufgebracht und der Behalter entwassert und getrocknet. Die
Nachzerfallsleistung und die geringe Warmeabfuhr im Vakuum sorgen fur ein rasches
Aufheizen der Brennelemente. In Deutschland ist keine zulassige Maximaltemperatur
explizit vorgegeben, jedoch dirfen maximale Tangentialdehnungen von 1% und Tan-
gentialspannungen von 120 MPa nicht Uberschritten werden. Dies kann beispielsweise
fur ein Brennelement mit 55 GWd/tSM und einer Abklingzeit von ca. finf Jahren zu einer
Temperatur von ca. 360 °C an der Huillrohroberflache flihren /IAE 15/. Zur Kiihlung und
Feuchtigkeitsabfuhr wird der Behalterinnenraum zyklisch abwechselnd mit Helium ge-
spult und vakuumgetrocknet. Abb. 1.1 zeigt einen exemplarischen Temperaturverlauf

wahrend eines Trocknungsprozesses.
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Abb. 1.1 Schematische Darstellung der Temperaturentwicklung wahrend eines

exemplarischen Trocknungsprozesses in drei Zyklen

Die Temperaturerhohung der Brennstabe bewirkt thermische Ausdehnungen des Brenn-
stoffs, der Hullrohre und Gase im Inneren der Brennstabe, die zu einer dauerhaften Ver-
formung des Hillrohrs durch thermisches Kriechen auch unterhalb der Flie3grenze fih-
ren kdénnen. Das Kriechen wandelt bei Festkorperdruck die bestehende elastische
Dehnung in plastische Dehnung um und baut so Spannungen im Hullrohr ab. Da Krie-
chen ein temperatur- und spannungsabhangiger Prozess ist, wird dieser Effekt entschei-
dend von der Warmeabfuhr der Nachzerfallsleistung beeinflusst. Effekte, die dies direkt
beeinflussen, wie z. B. konkrete Beladungsschemata, missen bei der Untersuchung be-

rucksichtigt werden.

Des Weiteren wirken die hohen Temperaturen wahrend der Trocknung auf den wahrend
des Leistungsbetriebs eingelagerten Wasserstoff im Hullrohr: Bei Wasserstoffkonzent-
rationen oberhalb der Loslichkeitsgrenze fallt dieser in Form von Zirkoniumhydriden aus.
Die Festkorper-Loslichkeit von Wasserstoff im Kristallgitter der Zirkoniumlegierung er-
héht sich mit steigender Temperatur, so dass weitere Hydride wahrend der Trocknungs-
phase in diesen Losungszustand Ubergehen und werkstoffabhangige maximale Ldslich-

keiten erreicht werden kdnnen (z. B. fur Zr-4, Zirlo, M5).




Ad 4: Lagerphase, Abkiihlung, Hydridreorientierung

Wahrend der Lagerung wird die in ihrem jeweiligen Inneren entstehende Zerfallswarme
der Behalter, die dort in mehreren Reihen aufgestellt sind, durch Naturkonvektion abge-
fuhrt. Die Abkuhlrate des Behalterinventars verringert sich im Laufe der Lagerzeit und
wird zusatzlich durch die tages- und jahreszeitlichen Schwankungen der Umgebungs-
temperatur beeinflusst. Im Brennstoff kommt es zu weiterem Schwellen sowie Hillrohr-

kriechen, wobei das Pellet eine Maximalausdehnung erreicht.

Bezuglich der zeitlichen Entwicklung des Drucks in den Brennstaben gibt es zwei kon-
kurrierende Effekte: Mit sinkender Nachzerfallsleistung nehmen die Brennstoff- und Hull-
rohrtemperaturen ab. Dies bewirkt thermodynamisch einen Abfall des Gasdrucks inner-
halb der Brennstabe. Andererseits bewirken Alphazerfalle und Spontanspaltungen im
Brennstoff die Bildung von Helium und geringen Mengen an zusatzlichen Spaltgasen,
und bedingen damit ein Pellet-Schwellen. Zu einem Druckanstieg im Hullrohr kann es
kommen, wenn die Rickhaltung des Heliums und der Spaltgase in der Brennstoffmatrix
endet und diese freigesetzt werden. Bei MOX-Brennstoffen ist das Schwellen starker

ausgepragt als bei UO,-Brennstoffen, und die Freisetzung von Gasen deutlich héher.

Welcher Effekt dominiert, hangt von den jeweils vorliegenden Randbedingungen sowie
z.T. von der individuellen Vorgeschichte der Brennstoffe ab. Dies beinhaltet auch die
Position des betrachteten Stabs im Behalter und die Temperaturen der benachbarten

Brennstabe bzw. Brennelemente sowie die konkrete Anordnung in der Behalterstruktur.

Parallel dazu kann es aufgrund der beschriebenen Temperaturabsenkung zu erneutem
Ausfallen der Zirkoniumhydride entlang des Spannungsgradienten kommen. Letzterer
verlauft bei entsprechend hohen Spannungen in radialer Richtung, so dass man von
einer Reorientierung der ehemals umlaufend orientierten Hydriden sprechen kann. Die-
ses Phanomen ist qualitativ gut bekannt und insbesondere fiir Kurzzeiteffekte v. a. im
Reaktorbetrieb gut beschrieben. Fir langere Lager- und Abklingzeiten ist die heute ver-
fligbare quantitative Datenbasis noch gering ausgepragt, doch es werden national und
international (u. a. USA, Japan, Sudkorea etc.) umfangreiche Forschungsarbeiten in

diese Richtung gefuhrt.

Beispielhaft zur Hydridreorientierung sind in Abb. 1.2 Ausschnitte von Querschnitten ei-
nes Hullrohres mit Hydriden in vorwiegend umlaufender Richtung ((a), (b) und (b’)) sowie
radialer Ausrichtung (c) /AOM 08/ fur einen Abbrand von etwa 50 GWd/tSM dargestellt.



Untersuchungen zeigen eine Zunahme der durchschnittlichen Hydridlange bei abneh-
menden Abkihlraten (Abb. 1.3); betrachtet wird die Gesamtlange aller Hydride pro Fla-
che. Experimentelle Ergebnisse fir sehr niedrige AbkUhlraten, wie sie wahrend der La-

gerung auftreten, existieren noch nicht.
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Abb. 1.2  Beispielhafte Hydridanordnungen im Hullrohr /AOM 08/
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Abb. 1.3  Abhangigkeit der Hydridlange in Zr-Nb-Hiillrohren von der Abkihl-rate
nach /CHA 15/ und extrapolierte Hydridlange fur kleine Abkuhlraten in lo-
garithmischer Darstellung



1.1.1 Rechenverfahren
Nuklidinventare und Zerfallsleistungen

Zur Berechnung der Zerfallsleistung einzelner Brennstabe eines Brennelements werden
vom Abbrand abhangige Nuklidinventare unter Berlicksichtigung axialer Leistungsver-
teilungen berechnet. Die Kopplung von ein- und zweidimensionalen Inventar- und Ab-
brand-Programmen wie KENOREST und MOTIVE der GRS oder TRITON aus dem
SCALE-Paket mit experimentellen und theoretischen axialen Abbrandprofilen zur Dar-
stellung von quasi-dreidimensionalen Abbranden ist ein gangiges Verfahren. Dies wurde
in der GRS zum Beispiel in /BEH 14/, /IBOC 14/, hier fur Kritikalitdtsbetrachtungen, rea-
lisiert und beschrieben. Die axialen Profile der ggf. erforderlichen dreidimensionalen Ab-
brand- und Inventarberechnungen lassen sich entweder in 6ffentlich zuganglichen Da-
tenbanken auf Basis experimenteller Werte finden, wie z. B. in /SCA 97/ und /NEA 00/,

oder durch theoretische Modelle beschreiben wie z. B. in /NEU 03/ dargestellt.

Temperaturfeldberechnungen

Die Berechnung der Hullrohrtemperaturen fir abgebrannte Brennstoffe in Lagerbehal-
tern in Abhangigkeit der einzelnen Nachzerfallsleistungen der Stabe kann in zweidimen-
sionalen Betrachtungen mit dem Code COCOSYS /COC 01/ der GRS sowie in dreidi-
mensionalen Betrachtungen mit dem vom Pacific Northwest National Laboratory (PNNL)
entwickelten Programmsystem COBRA-SFS /LOM 86/, /IMIC 15/ realisiert werden. Letz-
teres Programm ist speziell ausgelegt fir thermohydraulische Analysen im Themenkom-
plex bestrahlter Brennelemente in Lager- und Transportbehaltern. Die zu I6senden phy-
sikalischen Gleichungen beruhen auf der Erhaltung von Masse, Impuls und Energie.
Dabei wird eine Reihe von auftretenden Effekten berlcksichtigt, wie z. B. Warmeleitung
fester und flussiger Stoffe, naturliche Konvektion und Warmestrahlung. Das Programm
wurde bereits auch fur hdhere Zielabbrande validiert /LOM 86/.

Mechanisches Brennstabverhalten

Der Brennstab-Code TESPA-ROD entspricht dem Stand von Wissenschaft und Technik
bezlglich des Brennstabverhaltens im Reaktoreinsatz und insbesondere bei LOCA und
RIA. Das derzeit bereitgestellte Rechenprogramm TESPA-ROD ist als etabliertes Werk-
zeug bei den Technischen Uberwachungsvereinen (TUV NORD, TUV SUD etc.) fiir die
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Analyse des Schadensumfangs anerkannt, und wird regelmaRig zur Beurteilung von Fol-

gekernen genutzt.

11.2 Arbeiten anderer Arbeitsgruppen

Eine vollumfangliche Methodik zur Berechnung und Darstellung des Langzeitverhaltens
von bestrahlten Brennelementen in Lagerbehaltern (Inventare, Kritikalitat, Nachzerfalls-
leistung, Temperaturfelder usw.) ist international Gegenstand aktueller Forschungs- und
Entwicklungsarbeiten. Am weitesten fortgeschritten ist nach unseren bisherigen Erkennt-
nissen das am Oak Ridge National Laboratory (ORNL) entwickelte Codepaket UNF-
ST&DARDS (Used Nuclear Fuel — Storage, Transportation & Disposal Analysis Re-
source and Data System) /SCA 15/. Dieses Programmsystem greift u. a. auf umfangrei-
che Datensammlungen aus dem realen Reaktorbetrieb in den USA zu und erlaubt die
thermische und radiologische Analyse individueller Behalterbeladungen. Die Ankopp-
lung an ein Programm zur Berechnung von Brennstabkenngréf3en ist nach unserer
Kenntnis zum Zeitpunk der Antragstellung zu diesem Forschungsvorhaben noch nicht
erfolgt. UNF-ST&DARDS ist speziell auf amerikanische Verhaltnisse angepasst und zu-
dem aktuell und auf absehbare Zeit nicht frei verfigbar. Auch hier ist — das frei verfug-

bare — COBRA-SFS zur Berechnung des Temperaturfeldes modular implementiert.

Der am Institute for Transuranium Elements (ITU) gepflegte Code TRANSURANUS
/LAS 01/, /JRC 09/, der von zahlreichen Institutionen angewendet wird, ist ein Compu-
terprogramm zur thermischen und mechanischen Analyse von Brennstaben in Kernre-
aktoren und vom Leistungsspektrum her in gewissem Maf mit dem GRS-Code TESPA-
ROD vergleichbar.

1.1.3 Zuvor durchgefiihrte Arbeiten des Antragstellers

Im Rahmen mehrerer BMWi-geforderter Vorhaben, zuletzt RS1189, wurde von der GRS
das zweidimensionale Abbrand- und Inventarberechnungssystem KENOREST entwi-
ckelt, verifiziert und qualifiziert /GRS 11/, welches auch stabweise Zerfallsleistungen be-
rechnen kann. In den Vorhaben RS1513 /GRS 14b/ und RS1542 sowie gegenwartig
RS 1582 wurde und wird dessen modernisierte Nachfolgeversion MOTIVE entwickelt, die
zum Beginn des vorliegenden Vorhabens RS1552 im Betastatus mit noch eingeschrank-

tem Funktionsumfang zur Verfligung stand.
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Im Rahmen der Vorhaben 3607R02599, 3612R03300 und 3615E3310 befasst sich die
GRS im Auftrag des BMUB seit 2007 mit sicherheitstechnischen Aspekten und Frage-
stellungen der langfristigen Zwischenlagerung bestrahlter Brennelemente und verglaster
hochradioaktiver Abfalle. Der Schwerpunkt der Vorhaben lag auf der Verfolgung und
Darstellung des Standes von Wissenschaft und Technik auf dem Gebiet der trockenen
Zwischenlagerung national und international sowie auf den Gebieten Alterung von si-
cherheitstechnisch relevanten Komponenten und Alterungsmanagement /GRS 10/. Be-
zuglich der Fragestellungen zur Hillrohrintegritat wurden in dem Vorhaben 3612R03300
neben der Ermittlung des Standes von Wissenschaft und Technik auch erste sondie-
rende analytische Ansatze entwickelt und erprobt /GRS 15/. Die bisher durchgefiihrten
Arbeiten, auf deren Erfahrungen im Rahmen des aktuellen Projektes zurtickgegriffen

und soweit moglich aufgebaut werden kann, umfassten:

e eindimensionale Abbrand- und Zerfallsrechnungen fur UO,- und MOX-Brenn-
elemente mit Brennelement-gemittelten Inventaren mit dem GRS-Rechencode
OREST-V08,

e manuelle Uberfiilhrung der Ergebnisse in mittlere Nachzerfallsleistungen pro

Brennstab,

o thermodynamische Modellerstellung eines generischen Transport- und Lagerbe-
halters und Brennelements, und zeitschrittweise stationare Zustandsrechnungen
mit dem Programm COCOSYS /COC 01/ sowie exemplarische Vergleichsrech-
nungen mit ANSYS CFX /ANS 01/,

o zeitschrittweise manuelle Temperaturauswertungen flr den Zentralstab des be-

trachteten Brennelementes,

e Uberfihrung der Temperatur-Nachzerfallsleistung-Funktion in Temperatur-Zeit-

Funktion,

e Entwicklung und Anwendung eines einfachen Rechenprogrammes zur Losung
der Zustandsgleichung realer Gase in dem zu spezifizierenden, jeweils interes-

sierenden Brennstab.

Die bisher durchgeflihrten Arbeiten zur thermodynamischen Simulation wurden in einem
technischen Bericht dokumentiert /GRS 14a/, auf internationalen Konferenzen prasen-
tiert /VOE 13/, /[HUM 14/ und in einem Fachjournal publiziert /ROW 15/.
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Mit den v. a. in 3612R03300 bisher durchgeflhrten Arbeiten wurde die grundlegend not-
wendige Methodik zur Analyse der thermomechanischen Randbedingungen von Hull-
rohren Uber lange Zeitrdume bis einhundert Jahre nach der Entladung aus dem Reak-

torkern grundsétzlich demonstriert (vgl. Abb. 1.4).

\4 v

Nachzerfallsleistung Spaltgasinventar

Innendruck,
Umfangsspannung

Temperatur

Abb. 1.4 Vereinfachte Darstellung der einfachen Rechenkette zur Ermittelung der

thermomechanischen Randbedingungen

Aus /HUM 14/.

Dabei mussten urspringlich beim Durchlaufen der Methodik zahlreiche, potentiell feh-
leranfallige manuelle Eingriffe innerhalb und zwischen den einzelnen Arbeitsschritten
durchgefihrt werden. Ferner wurden bisher nicht allen relevanten physikalisch-techni-
schen Aspekten Rechnung getragen sowie eine Reihe von Naherungen getroffen, so
dass durch diese vereinfachten Ansatze noch erhebliche Unsicherheiten hinsichtlich ei-
ner sicherheitstechnischen Bewertung bestehen. Mit der Weiterentwicklung, Optimie-
rung und Automatisierung der Methodik kénnen die Unsicherheiten abgebaut werden
bei gleichzeitigem Zugewinn an Leistungsfahigkeit und Flexibilitdt des Verfahrens. Um
belastbare Aussagen beziiglich der Hullrohrintegritat treffen zu kdnnen, missen umfas-
sendere Modellannahmen berticksichtigt werden und wie in der Einleitung geschildert
auch niedrigere Hullrohrtemperaturen betrachtet werden. Die Erweiterung und der Ein-
bau eines Brennstab-Codes zur Beriicksichtigung und Berechnung relevanter Effekte ist

unumganglich.

Das Rechenprogramm TESPA-ROD wurde von der GRS im Rahmen der Vorlaufer-Vor-
haben RS1117, RS1149, RS1175, RS1193 /SON 13/ und zuletzt RS1518 (derzeit
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RS1557) zunehmend ausgebaut, so dass jetzt Uber das Brennstabverhalten bei Kihl-
mittelverluststérfall und Reaktivitatsstorfall hinaus auch das Brennstabverhalten bei
Transienten des Lastfolgebetriebs als auch bei der Langzeit-Lagerung analysiert werden

konnen.

Das TESPA-ROD-Kriechmodell wurde insbesondere im Zuge des Vorhabens RS1518
fur das Langzeitkriechen Uberprift und entsprechend erweitert. Somit stehen in TESPA-
ROD flr unterschiedliche Hiillrohr-Typen spezifische Kriechmodelle zur Verfiigung. Eine
Modellierung zur Wirkung der Brennstoff-Verlagerung, die im Zusammenhang mit hohen
Hullrohr-Dehnungen steht, ist im Rahmen des Vorhabens RS1518 in TESPA-ROD im-
plementiert worden. Ebenso ist im Vorlaufer-Vorhaben ein Modell fiir die Produktion von
Helium durch Alphazerfalle sowie dessen Freisetzung aus der Brennstoff-Matrix in
TESPA-ROD implementiert worden. Darlber hinaus sind erste Modellansatze flir das
Brennstoffschwellen unter Bedingungen der Langzeitlagerung im Programm implemen-

tiert worden.

1.2 Strukturierung des Arbeitsprogramms

Die realistischen Bandbreiten aller relevanten Eingangsparameter werden im Rahmen
der Entwicklung — soweit moglich — belastbar quantifiziert bzw. auf Basis von Experten-
einschatzungen anderweitig sinnvoll spezifiziert und den Erfordernissen entsprechend
geeignet beriicksichtigt. Die Einbindung des Unterauftragnehmers TUV NORD EnSys
GmbH & Ko. KG (i. F. TUV NORD) dient hierbei der fachlichen Unterstiitzung und wird
in den folgenden Arbeitspaketen ausgewiesen. Der Unterauftragnehmer TUV NORD hat
Uber seine Beteiligung an den deutschen Aufsichtsverfahren besondere Kenntnisse zur
gegenwartigen Praxis in Deutschland sowie darauf basierend fundierte Erkenntnisse
bzgl. der tatsachlichen wissenschaftlich-technischen Herausforderungen einer Verlan-
gerung der Zwischenlagerungszeiten. Diese Erfahrungen werden zur zielgerichteten De-

finition und Umsetzung der Aufgabenstellungen in dieses Vorhaben eingebracht.
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AP1 - Temperaturfeldberechnung

In diesem Arbeitspaket wird das Temperaturfeld sowie die Nachzerfallsleistung mit be-
strahlten Brennelementen verschieden beladener Behalter zeit- und ortsaufgeldst er-

stellt. Das Arbeitsprogramm wird dazu in zwei Pakete eingeteilt:
¢ AP1.1 Bestimmung der Nachzerfallsleistung und

o AP1.2 Temperaturfeldberechnung im Behalterinneren

AP2 — Brennstabverhalten

Ziel dieses Arbeitspaketes ist, die flr die Hullrohrintegritat entscheidenden mechani-
schen Parameter (Dehnung, Spannung, Festigkeit) fiir Bedingungen der Langzeitlage-
rung zu beschreiben. Die entsprechenden Modelle zum mechanischen Brennstabver-
halten in der Langzeitlagerung werden entwickelt und in das Brennstabprogramm
TESPA-ROD implementiert. Das Arbeitspaket wurde in Abschnitte eingeteilt:

o AP2.1: Zirkoniumhydride und Wasserstoff-Festkérperloslichkeit,
o AP2.2: Gestalt der Hydridausscheidung, Hydridreorientierung
o AP2.3: Hiullrohrkriechen bei radial orientierten Hydriden

e AP2.4: Sprodbruch-Ubergangstemperatur

AP3 — Erstellung von Datenbanken und Schnittstellen

Die in den Arbeitspaketen AP1 und AP2 gewonnenen Daten fiir die Nachzerfallsleistun-
gen, Temperaturen und Hullrohrbelastungen werden in einer hierarchischen Struktur in
einer Datenbank hinterlegt. Die Strukturierung folgt dabei z. B. der Einteilung Brennstoff-
typ, Brennelement, Abbrand, Stab und ggf. Axialzone bzw. Beladungskonfiguration,
Brennelement, Hillrohrtemperatur, Brennstabinnendruck, Hullrohrumfangsspannung.
Aufgrund der zu erwartenden Datenmenge bietet sich die Ablage als verzweigende
Strukturen in Formaten wie dem HDF5-Format /HDF 05/ an.

AP4 — Verfolgung aktueller Forschungsarbeiten

Die wahrend des Vorhabens zu erwartenden neuen Erkenntnisse aus Forschung und

Entwicklung zur Langzeitlagerung werden kontinuierlich zusammengetragen und auf
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ihre Relevanz fir das deutsche Konzept der trockenen Zwischenlagerung tberprift. Es
ist davon auszugehen, dass im Laufe des Vorhabens neue Daten bereitgestellt werden,
welche fur die Entwicklungsarbeit relevant sein kénnen oder Validierungsmaoglichkeiten

bieten. Diese Daten werden aufbereitet und in die Entwicklungsprozesse eingebracht.

Durch die Teilnahme an geeigneten Fachkonferenzen und Arbeitsgruppentreffen zu den
Themengebieten der Arbeitspakete 1 und 2 wird der fachliche Austausch auf internatio-
naler Ebene sichergestellt, so dass bei entsprechendem Feedback auch die Maglichkeit

besteht, Anpassungen und Optimierungen vorzunehmen.
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2 Temperaturfeldberechnungen

Die Arbeiten zur Berechnung der Brennstabhullrohrtemperaturen kdnnen in zwei Kate-
gorien aufgeteilt werden: Es muss die Nachzerfallswarmeleistung der Brennelemente
bestimmt und anschlielend die resultierende Warmeabfuhr im Behalter simuliert wer-

den.

21 Bestimmung der Nachzerfallswarme

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

Bestrahlungsende.

Zur Berechnung dieser Grofden wurde zum einen das in der GRS entwickelte Abbrand-
programm KENOREST /HES 03/ verwendet. Darin wird KENO-Va aus dem SCALE Pa-
ket fur die dreidimensionale ke- und Neutronenflussberechnung mit dem eindimensio-
nalen Abbrandprogramm OREST gekoppelt. Weiterhin wurde flir Vergleichsrechnungen
das Abbrandprogramm TRITON aus dem SCALE 6.2.2 Paket /REA 16/ verwendet. Die

jeweiligen programmspezifischen Einstellungen sind im Folgenden dokumentiert.

Es wurde ein generisches 18 x 18-24 UO,-Brennelement mit einem gemittelten Abbrand
von 65 GWd/tSM angenommen und der axiale Abbrand gemafR 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 stabweise axial aufgelost der lokale Abbrand bertcksichtigt,
und die lokale Aktivitat [Bq] und das lokale Inventar von 56 wichtigen Nukliden ausgele-
sen. Die berlicksichtigten Nuklide sind: 234U, 235U, 236U, 238U, 237Np, 238Pu, 239Pu, 240Pu,
241py, 242Py, 241Am, 242mAm, 243Am, 243Cm, 24Cm, 245Cm), %Sr, %Mo, %Tc, '©'Ru, '93Rh,
1°9Ag, 113Cd, 129], 131Xe, 133Xe, 133Cs, 134Cs, 135Cs, 137Cs, “4Ce, 43Nd, 4Nd, #5Nd, "“6Nd,
148Nd, 150Nd, 47Pm, '48mPm, 48Pm, 49Pm, 147Sm, 149Sm, 150Sm, 15'Sm, 152Sm, 54Sm,
151Eu, '%8Eu, '%*Eu, 'SEu, %Gd, %°Gd, '%¢Gd, 5’Gd, '%8Gd. Die berechneten Grofen
wurden zum Bestrahlungsende und zu zehn unterschiedlichen Abklingzeiten dokumen-
tiert: 2, 5, 10, 20, 30, 40, 50, 75, 100 und 150 Jahre.
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Basierend auf frei zuganglichen Daten wurde ein typisches 18 x 18-24 Brennelement-
modell entwickelt. Das Brennelement (BE) mit 300 Brennstaben (BS) ist achtelsymmet-
risch aufgebaut. Das Modell besitzt insgesamt 24 Steuerstab-Fihrungsrohre, die an den
jeweiligen Positionen Brennstabe ersetzten. Abb. 2.1 zeigt das untere linke Viertel des
symmetrisch aufgebauten Brennelements. Dabei sind die sechs im Modell mit Wasser
gefullten FUhrungsrohre ohne Brennstoff in Dunkelrot ersichtlich. Unter Ausnutzung der
zusatzlichen diagonalen Symmetrie (links unten bis rechts oben) des Viertelbrennele-
ments ergeben sich 41 individuelle Brennstabpositionen. Um diese einzeln berechnen
zu konnen, wurden die Materialen des Brennstoffs, der Hillrohre und des Moderators in
den Computermodellen individuell definiert, was durch die unterschiedlichen Farben in
Abb. 2.1 ersichtlich gemacht wurde. In Tab. 2.1 sind die Werte der verwendeten Grolien

fur das BE mit den zugehdrigen Quellen angegeben.

Fihrungsrohr ==-

s,
o

Symmetrieachse

Abb. 2.1 Linkes unteres Viertel des flr die Berechnung der Nachzerfallsleistung be-

trachteten18 x 18-24 Brennelements
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Tab. 2.1

In der Modellierung verwendete Gré3en des Brennelements

GroRe Wert

BS Geometrie 18 x 18
Anzahl der BS 300
Anzahl der Fuhrungsrohre 24
Lange der aktiven Zone (kalt) 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 auf3en 0,95 cm

Hullrohr Temperatur

332,8° C (605,8° K)

Moderator Material

H.0O

Moderator Temperatur 310° C (583° K)

Moderator Druck 158,0 bar
Gitterabstand BS 1,27 cm
Gitterabstand BE 23,1 cm
Fuhrungsrohr Durchmesser

. 1,1 cm
innen

FUhrungsrohr Durchmesser 1.2 cm

aulden

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

Uranbrennstoff verwendeten spezifischen Grofien und ihre Werte angegeben.

Tab. 2.2  Brennstoffspezifische Details des betrachteten UO,
GroRe Wert
Brennstoff Material uo:
Brennstoff Dichte 10,7 g/cm?
Anreicherung 23°U 4,65 wt%

Fur die Abbrandrechnungen wurden fiinf identische Zyklen zu je 325 Tagen Brenndauer,
gefolgt von jeweils 50 Tagen Stillstandszeit angenommen. Diese Abbrandhistorie flihrt
zu einer Gesamtbestrahlungszeit von 1.625 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.
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211 Berechnungen mit KENOREST

Fur die Berechnung der Nachzerfallswarmeleistung mit KENOREST wurde nicht ein

Viertel, sondern das komplette Brennelement modelliert, siehe Abb. 2.2.
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Abb. 2.2  Modellierung des 18 x 18-24 DWR-Brennelements in KENOREST

Dargestellt ist das gesamte Brennelement. Die unterschiedlichen Farben symbolisieren die
individuellen Materialdefinitionen im Berechnungsprogramm. Die gré3eren roten Kreise sym-

bolisieren die FUhrungsrohre.

Dazu wurden die Parameter gem. Tab. 2.3 gewahlt. Fur eine genauere Modellierung der
Ergebnisse wurden die Abbrandzyklen zusatzlich unterteilt, um betrieblich bedingte
Randbedingungen besser abbilden zu kénnen. Das umfasste neben zwei anfanglichen
Zeitschritten von 0,1 und 4,9 d um das Xenon-Gleichgewicht zu erreichen auch die Un-
terteilung des ersten Zyklus von insgesamt 325 d in zusatzlich 1 x 20 d und 3 x 100 d
und der restlichen Zyklen in 1 x 25 d und 2 x 150 d.
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Tab. 2.3  Einstellungen fur die Berechnung der Zerfallsleistung mit KENOREST

GroRe Bedeutung Wert
Konvergenzkriterium fiir Reaktivitat
$epsxlal (startup) 0,001
Konvergenzkriterium fiir Reaktivitat 0.01
(Abbrand) ’
Konvergenzkriterium fur Stableistungsverteilung
0,01
(startup)
Konvergenzkriterium fiir Stableistungsverteilung 005
(Abbrand) ’
$nbamin Minimale Anzahl der Neutronengenerationen 1.000
$nbpmin Minimale Anzahl der Neutronen pro Generation 5.000
XSDIRECTORY | Wirkungsquerschnittsbibliothek endf7-corr
400 Y
2y
5y
10y
20y
30y
300 — &
e 75y
E 100y
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]
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Abb. 2.3  Berechnete axiale thermische Leistung eines mittleren Brennstabs in
kW/tSM fur 0 bis 150 Jahre Abklingzeit
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21.2 Berechnungen mit TRITON

Fir die Berechnung der Nachzerfallswarmeleistung mit TRITON aus dem SCALE 6.2.2
Paket wurden ebenfalls die Parameter gemal Tab. 2.4 gewahlt. In diesem Programm

wurde ein Viertel des gesamten Brennelements mit entsprechenden symmetrischen

Randbedingungen modelliert.

Fir eine feinere Bestimmung der Ergebnisse wurden die Abbrandzyklen zusatzlich un-

terteilt. Dabei wurde jeder der funf Zyklen mit dem Keyword nlib in zehn gleiche Zeit-

schritte von jeweils 32,5 d unterteilt.

Tab. 2.4  Einstellungen fur die Berechnung der Zerfallsleistung mit TRITON

Moderator H,O

GroRe Bedeutung Wert
Rechensequenz flir die Abbrandrech- t-depl (2D TRITON)
nung
Wirkungsquerschnittsbibliothek ENDF/B-VII.1, 252

Energiegruppen
Sh» quadratische Ordnung fir die Trans-

Sn 4
portrechnung
Maximale Anzahl an inneren lterationen

Inners . 1.000
pro Energiegruppe

Outers Maximale Anzahl an duf3eren lteratio- 500
nen.

epsinner Raumllchgs Konvergenzkriterium fir in- 0,003
nere lterationen

epsouter Raumllche.s Konvergenzkriterium fur du- 0,003
Rere Iterationen

epseigen Konvergenzkriterium fur ke 0,003

Kguess Anfangliche Schatzung fur Kes 1,33
Anzahl der Einteilungen des globalen

Xycmfd NEWT-Gitters pro grober Gitterzelle in x- | 8
und y-Richtung

n (Brennstoff Legendre-Ordnung fir die Momentbe-

ﬂijllrohre) ' rechnung der Streuquerschnitte far 1
Brennstoff und Hullrohre
Legendre-Ordnung fir die Momentbe-

pn (Moderator) | rechnung der Streuquerschnitte fir den | 3
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21.3 Weitere Berechnungen

In KENOREST und in TRITON basiert die Inventarberechnung neben der Flussberech-
nung auf unterschiedlichen Versionen des ORNL-Codes ORIGEN, wobei beide die
Nachzerfallsleistung durch nuklidweise Summation ermitteln. Neben der Berechnung
der Nachzerfallsleistung mittels dieser Summationscodes wurde zusatzlich ein Pro-
gramm 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-UO2-Brennstoffe)

— DIN 25463-2:2014 (fir DWR-MOX-Brennstoffe)

Die Standards schatzen die Nachzerfallswarmeleistung prinzipiell konservativ, also im
Vergleich zu den Summationscodes typischerweise tberhoht 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 18 x 18-24 DWR-Brennelement ist
in Abb. 2.5 gezeigt.

24



w

N
(8]

N

=
93]

=

ANS2005 —— —»— Orest

o
w

Nachzerfallsleistung x10° [W/tSM]

o
o

0,5 1 15 2 2,5 3 3,5 4
Zeit x10° [s]

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

2.2 Beteiligung am Decay Heat Blind Test von SKB

Im Jahr 2017 wurde von SKB (Svensk Karnbranslehantering), der Organisation, die mit
der Lagerung und Entsorgung der bestrahlten Brennelemente in Schweden beauftragt
ist, eine Initiative fir einen sogenannten Blind Test zur Berechnung der Nachzerfallsleis-
tung bestrahlter Brennelemente gestartet. Der Begriff Blind Test beschreibt hierbei einen
Rechenbenchmark, bei dem die Teilnehmer ein reales Experiment, dessen Ergebnis
ihnen nicht vorab bekannt ist, nachrechnen. Die Rechenergebnisse werden dann im

Nachhinein mit den experimentellen Daten verglichen.

Konkret wurden im vorliegenden Fall im schwedischen zentralen Zwischenlager fur be-
strahlte Brennelemente CLAB finf bestrahlte Brennelemente mit unterschiedlicher La-
gerdauer am dort installierten Kalorimeter vermessen und deren integrale Warmeleis-
tung bestimmt. Einem internationalen Teilnehmerkreis von Experten europdischer und
US-amerikanischer Forschungseinrichtungen wurden die fir eine Berechnung der Nach-
zerfallswarme notwendigen Eingabegréfien mitgeteilt. Diese haben mit den ihnen zur
Verfligung stehenden beziehungsweise von ihnen entwickelten Simulationswerkzeugen
die zu erwartende Nachzerfallswarme berechnet und bei SKB eingereicht. Von SKB wur-

den die Ergebnisse ausgewertet und mit den Messdaten verglichen. Ziel des Blind Tests
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war, eine moglichst realistische Einschatzung der heutzutage erreichbaren Genauigkeit
bei der Nachzerfallswarme zu bekommen und gegebenenfalls einen moglichen Bedarf
fur weitere Verbesserungen in der Rechenmethodik zu identifizieren. Die GRS nahm an
dem Blind Test mit den beiden hauseigenen Programmen MOTIVE /HAN 17/ und
OREST /HES 05/ teil. Im Folgenden werden einige Details zum Benchmark und einige
Ergebnisse prasentiert. Aufgrund einer Vertraulichkeitsvereinbarung kdnnen momentan
nicht alle Daten und Ergebnisse zu diesen Aktivitaten gezeigt werden. Eine gemeinsame
Veroffentlichung, in der die Randbedingungen und Ergebnisse des Benchmarks prasen-

tiert und diskutiert werden, ist in Arbeit.

Die Initiative zum Benchmark wurde im Jahr 2017 gestartet. In der Folge fanden zwei
Treffen zur Organisation des Blind Tests statt, bei denen unter anderem diskutiert und
festgelegt wurde, welche Ergebnisgrélten von den Teilnehmern zu berechnen waren.
Nachdem die Messungen Anfang 2019 abgeschlossen waren, wurde das Dokument mit
den Benchmark-Aufgaben an die Teilnehmer versendet. Die Rechenergebnisse waren
im Frihjahr 2019 abzugeben, so dass im Juli 2019 ein weiteres Treffen abgehalten
wurde, auf dem die Ergebnisse prasentiert wurden. Seitdem ist eine Veroffentlichung zur

Darstellung der Ergebnisse und den daraus zu ziehenden Schllissen in Arbeit.

2.21 Beschreibung des Benchmarks und der Ergebnisse

Fir die langerfristige Zwischenlagerung, aber auch fir die Planung eines kinftigen End-
lagers ist neben einer Reihe anderer Parameter die Hohe der Warmeentwicklung der
Brennelemente von groflem Interesse. Die Nachzerfallsleistung der Brennelemente be-
stimmt letztlich die Abstande, die die einzulagernden Brennelemente im Endlager haben
mussen und damit die notwendige Grolie des Endlagers. Zur stichprobenweisen Bestim-
mung der integralen Nachzerfallsleistung einzelner Brennelemente ist in CLAB ein Ka-
lorimeter installiert. Mit diesem wurden bereits in der Vergangenheit umfangreiche Mes-

sungen an Brennelementen durchgefihrt /SVE 06/.

Dieses Kalorimeter wurde auch fir den hier vorgestellten Benchmark verwendet. Dabei
wurden funf Druckwasserreaktor-(DWR)-Brennelemente mit unterschiedlichen An-
fangsanreicherungen, Abbranden und Lagerzeiten verwendet. Eines der Brennelemente
enthielt Brennstadbe mit beigemischtem abbrennbaren Neutronengift in Form von Gado-
liniumoxid Gd203. Die Abklingzeiten umfassen einen Bereich von etwa 5 bis 25 Jahren.
Die Brennelemente sind im Folgenden mit BTO1 bis BT05 bezeichnet, wobei die Brenn-

elemente in aufsteigender Abklingdauer sortiert sind.
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Den Benchmark-Teilnehmern wurden zur Durchfiihrung der Berechnungen die relevan-
ten geometrischen Abmessungen, das Brennstablayout und die Materialzusammenset-
zungen der Brennelemente zur Verfugung gestellt. Weiterhin wurden Leistungsge-
schichtedaten in Form von Zykluslangen, Standzeiten und gemittelten Leistungen je
Zyklus sowie die Borkonzentration im Kihlmittel zu Beginn und Ende jedes Zyklus be-
reitgestellt. Urspriinglich war geplant, in einer zweiten Phase detailliertere Leistungsge-
schichte-Daten zur Verfugung zu stellen. Da die zusatzlichen Daten allerdings nicht ge-
eignet waren, eine héhere Genauigkeit der Simulation zu erméglichen, wurde die zweite

Phase des Benchmarks abgebrochen.

Die GRS hat am Benchmark mit den Programmen MOTIVE und OREST teilgenommen.
MOTIVE ist ein Programm zur Abbrandberechnung, das aktuell im Rahmen eines BMWi-
Vorhabens in der GRS entwickelt wird. Es koppelt ein externes Monte-Carlo-Neutronen-
transportprogramm — aktuell sind KENO-VI aus dem SCALE-Paket /REA 17/ und
OpenMC /ROM 15/ verwendbar — zur Flussberechnung an das in Zusammenarbeit mit
dem PSI entwickelte Programm Ventina zur Nuklidinventarberechnung. MOTIVE ermog-
licht eine detaillierte dreidimensionale Modellierung des Brennelements und Iasst sich
flexibel mit verschiedenen aktuellen Datenbibliotheken verwenden. Zum Benchmark
wurde einerseits jeweils eine Rechnung unter Verwendung von KENO-VI und mit
ENDF/B-VIl.1-Daten und andererseits jeweils eine Rechnung mit OpenMC und ENDF/B-
VIllI-Daten eingereicht. Das Programm OREST ist eine frihere Eigenentwicklung der
GRS und entstammt dem Vorgangerprogrammsystem zu MOTIVE, namentlich OREST/
KENOREST. OREST verwendet ein eindimensionales effektives Stabzellenmodell zur
Neutronenflussberechnung und ermdglicht deswegen sehr kurze Rechenzeiten bei ent-
sprechend geringerer Genauigkeit hinsichtlich des Geometriemodells gegentber
MOTIVE. Die zugrundeliegende Datenbibliothek basiert auf den alteren JEF2.2-Daten
fur die Wirkungsquerschnitte und ENDF/B-VI fir die Zerfallsdaten. Fiir das Brennele-
ment mit Gadoliniumstaben wurde ein dreidimensionales Modell mit dem Programm
KENOREST verwendet, da hier das OREST zugrundeliegende Geometriemodell zu un-

genau ist.
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Abb. 2.6  Ergebnisse der Benchmarkrechnungen fir OREST und MOTIVE mit ver-

schiedenen Bibliotheken der nuklearen Daten

Angegeben sind relative Abweichungen zwischen Rechnung und Experiment in Prozent

Die Ergebnisse der eingereichten Rechnungen sind in Abb. 2.6 gezeigt. Fir alle finf zu
betrachtenden Brennelemente ist jeweils die relative Abweichung zwischen den Ergeb-
nissen von Rechnung (C) und Experiment (E) in der Form C/E-1 gezeigt. Es ist zu er-
kennen, dass bei den Rechnungen mit MOTIVE die experimentell ermittelten Ergebnisse
mehr oder weniger stark unterschatzt werden. Die Abweichungen liegen dabei zwischen
2 und 4 Prozent fur ENDF/B-VIII. Die mit der Bibliothek ENDF/B-VII.1 eingereichten Er-
gebnisse unterschatzen die experimentellen Ergebnisse noch starker. Hier liegen die
Abweichungen zwischen 4 und 7 Prozent. Bei der nachtraglichen Analyse der Daten hat
sich gezeigt, dass hierbei ein Fehler in der ENDF/B-VII.1 Originalbibliothek vorlag, der
zu einer zu geringen Konzentration von °Sr gefiihrt hat. Nach Korrektur dieses Fehlers
entsprechen die Ergebnisse fiir die ENDF/B-VII.1 Daten den mit ENDF/B-VIII erzielten
Daten. Die Graphik in Abb. 2.6 zeigt aulRerdem die Ergebnisse einer Rechnung mit
JEFF-3.3-Daten, die jedoch nicht zum Benchmark eingereicht wurden. Die Ergebnisse
liegen im Bereich der anderen Bibliotheken. Insgesamt zeigt sich, dass der Einfluss der

unterschiedlichen Bibliotheken gering ist.

Die ebenfalls in Abb. 2.6 gezeigten OREST-Ergebnisse zeigen insgesamt geringere Ab-
weichung zum Experiment. Es ist kein eindeutiger Trend beziiglich Unter- oder Uber-
schatzung auszumachen. Dieses Ergebnis ist zunachst Uberraschend, da der OREST-
Rechnung ein weniger genaues Modell und altere nukleare Daten zugrunde liegen. Bei

der Interpretation sind allerdings mehrere Dinge zu beachten. Zum einen waren die im
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Benchmark zur Verflgung stehenden Leistungsgeschichtedaten eventuell nicht umfang-
reich genug, um eine genaue Berechnung der Nachzerfallsleistung zu erméglichen. Wei-
terhin fehlt fur die vorliegende Analyse der Vergleich mit den anderen Benchmarkteil-
nehmern zu einer weitergehenden Bewertung der Ergebnisse. Schliellich ist auch zu
bedenken, dass die in OREST verwendete Bibliothek eine Optimierung beziglich der
Berechnung der Nachzerfallsleistung durchlaufen hat, wahrend bei den in MOTIVE ver-
wendeten Daten die Originalevaluationen ohne spezifische Anpassungen zugrunde lie-

gen.

2.3 Temperaturfeldberechnungen beladener Behilter

Zur Berechnung der Temperaturfelder wurde das Programm COBRA-SFS CYCLE 4A
/MIC 15/ herangezogen, welches am Pacific Northwest National Laboratory (PNNL),
USA entwickelt wurde. Mit dem Programm wurden zwei Behalter modelliert und fiir Ana-

lysen benutzt.

29



0€

ol

vig
87

woz2
845

w10
845

859

w13
850

AD
WOo1
852

D3 D2
| W4g )| Was

D1
vis
219

Al
vo3
870

Ww4e
845

A3
wie |
845

W45 )| was
B45) 832

= | 852) 852
270 | c3 c2

c1
V10
870

B1
v22
010

B2
w17
852

B3
w52
852

Cc5
wae
852
—

w27
850

W4
850

co
waza
845

wie

845

85

::] -

Korb

Ve
870

11

180°

Nachzerfallswirme [W]

Position

‘BEID

am 15.1.1986

- Schutzmantel

= Neutronenabschirmung

— o — Zapfen

:

—Neutronenabschirmung

= -Behalterwand

Cavity Length

— Behalterkorb

im

L | Behalterboden

| | In. Kavitat | |

Abb. 2.7  Horizontales und vertikales Schnittbild des TN-24P-Behalters mit Beladungsschema, nach PNNL-1183




L€

Stehender Behalter

Symmetrieachsen

Temperatur [°C]

1500

1400

1300

1200

1100

10,0

Hillrohr-Temperaturprofile

I S

—=Stab (10, 112)

—o=Stb (11, 52)

=o=5tb (5, 2200

—o—Stab (12, 136)

—=—51b (6, 10)
o P—
——Stab (2, 15) f

0 11 23 M &5 56 68 79 90 100 108 028105 146 157 160 180 191 207 204 275 206 26K 259 270 JK1 JUN D04 315 106 1IN 349 360 371 KD bea

Axiale Hohe [cm]

Abb. 2.8 Horizontale Symmetrieachsen des TN-24P-Behalters sowie die axiale Temperaturverteilung ausgewahlter Stdbe bei homogener

Beladung



2.31 Das Rechenprogramm COBRA-SFS

Bei dem Code COBRA-SFS CYCLE 4A (Coolant Boiling in Rod Array — Spent Fuel Sto-
rage) handelt es sich um ein Codesystem fir die thermo-hydraulische Analyse von mit
bestrahlten Brennelementen beladenen Transport- und Lagerbehaltern. Das Programm
liefert Vorhersagen von Warmefluss- und Temperaturverteilungen unter Bericksichti-
gung von naturlicher Konvektion und erzwungenen Warmetransportbedingungen, War-
mestrahlung, sowohl fur statische Gleichgewichts- als auch fur transiente Bedingungen.
Das Programm wird seit 1973 am Pacific North National Laboratory (PNNL) entwickelt,
und ist gut dokumentiert und validiert /MIC 15/. Ein besonderer Vorteil ist die im Vergleich
zu Berechnungen mit z. B. Computational Fluid Dynamic (CFD) Codes durchgefiihrten
Berechnungen kurze Berechnungsdauer von nur wenigen Minuten. So lassen sich mit
COBRA-SFS Parameter Uber einen geeigneten Bereich variieren und deren Einfluss auf

die resultierende Temperatur numerisch untersuchen.

Die Validierung des Programms fand u.a. mit der Nachrechnung eines TN-24P Behal-
ters statt, beladen mit 24 Brennelementen aus dem Kernkraftwerk Surry (Virginia, USA)
IMIC 15/. Ausgehend von diesen Rechnungen wurden im vorliegenden Projekt weitere
Analysen durchgefuhrt. Die Visualisierung des in diesem Projekt erstellten TN-24P Be-
haltermodels ist in Abb. 2.7 dargestellt. Die Ergebnisse flir eine homogene Beladung
(alle Stabe haben identische Leistung und identisches Leistungsprofil) sind in Abb. 2.8
dargestellt. Eine homogene Beladung bietet die Mdglichkeit der Symmetrietberprifung,
wie die eingezeichneten Achsen im linken Bild von Abb 2.8 zeigen. Das rechte Bild zeigt
die axiale Temperaturverteilung fir die farblich gekennzeichneten Stabe eines Viertels

des Behalters.

2.3.2 Modell eines generischen Transport- und Lagerbehalters

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 haufigste
Behalter fur DWR-Brennelemente in Deutschland. In ihm finden bis zu 19 Brennele-
mente mit einer maximalen Gesamtleistung von 39 kW Platz. Das entwickelte COBRA-
SFS-Modell besteht aus 568 Nodes (siehe Abb. 2.9) und ist fiir die folgende Analyse mit
19 DWR-Brennelementen in der typischen 18 x 18 Geometrie mit 24 Steuerstaben und

jeweils 36 Axialzonen konzipiert.
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Abb. 2.9  Graphische Darstellung der horizontalen Nodes und deren Nummerierung
des COBRA-SFS-Modells flr den generischen CASTOR® V/19-Behalter

Wie aus der Abb. 2.9 ersichtlich, ist das erstellte Modell fir COBRA-SFS hinreichend
aufwendig und detailliert. Eine Uberpriifung und Verifizierung der Richtigkeit des Modells
bzw. seiner Eingabedatei ist unerlasslich. Trotzdem jedes Node einzeln definiert ist, ist
das Behaltermodell Viertel-symmetrisch in der horizontalen Ebene. Die korrekte Sym-
metrie des erstellten Modells wurde mittels einer homogenen Beladung und der daraus
resultierenden homogenen Leistungsverteilung Uberprtft und verifiziert. Die Visualisie-
rung der Ergebnisse erfolgte mit dem in diesem Projekt entwickelten Visualisierungspro-
gramm BR3ZL (sprich als: BREZL), ein auf ParaView /PAR 18/ basierendes Analysepro-
gramm (siehe Kapitel 4.2). Die Ergebnisse sind erwartungsgemal symmetrisch, was es
erlaubt, einzelne, symmetriebrechende Modellierungsfehler auszuschlielien. Exempla-
risch dargestellt flir eine Gesamtleistung von 39 kW und 18 x 18-24 DWR-
Brennelemente (6,8 W pro Stab) ist die Visualisierung in Abb. 2.11. Ein weiteres Analy-
sewerkzeug wurde auf Basis der Codebibliothek Matplotlib /HUN 07/ in der Program-
miersprache Python geschrieben. Der generelle Ablauf der Temperaturanalyse ist in
Abb 2.10 dargestellt.
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Abb. 2.12 Visualisierung der Temperaturverteilung fir die homogene Beladung durch

einen schragen horizontalen Schnitt

In Abb. 2.13 sind die Ergebnisse der COBRA-SFS Rechnung flir die heilReste axiale
Zone dargestellt Die Temperaturen variieren von 150°C (blau) bis 325 °C (rot). Man
kann gut erkennen, dass sich die heillesten Zonen der jeweiligen Brennelemente in

Richtung der Behaltermitte einstellen.

Eine weitere Darstellung der Temperaturen ist in Abb. 2.14 gegeben. Betrachtet man die
gesamte axiale Lange, dann variieren flir die homogene Beladung unter Annahme eines
generischen und typischen Abbrand Profils die Huillrohrtemperaturen von ca. 70 °C (FA8)
bis 325°C (FA10). Ebenfalls lasst sich ein groRer Temperaturgradient innerhalb eines

Brennelementes feststellen.
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Abb. 2.13 Temperaturverteilung der heilResten axialen Zone in dem betrachteten ge-
nerischen CASTOR® V/19-Modell, berechnet mit COBRA-SFS
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Abb. 2.14 Hullrohrtemperaturdomanen fir die Brennelemente 8, 9 und 10 der
COBRA-SFS-Modellierung
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233 Vergleichsstudie des COBRA-SFS-Modells

Eine direkte Validierung des Modells ist auf Grund mangelnder Verfligbarkeit von expe-
rimentellen Ergebnissen derzeit nicht moéglich. Dagegen kénnen die Ergebnisse mit de-
nen anderer Codes verglichen werden. Dazu wurden Ergebnisse des gleichen Behalters
und gleicher Beladung berechnet, mit den Codes COCOSYS /COC 01/ und ANSYS-
CFX/CFX 01/ herangezogen und mit den Ergebnissen der COBRA-SFS-Berechnungen
verglichen /PER 19/. Die zu modellierenden Daten wie Behalter- und Brennelement-
Geometrien und Materialien und deren Charakteristika sowie die Leistung sind in allen
Fallen identisch. Die Modellierung in den Codes unterscheidet sich jedoch prinzipiell, so
dass hier nur die Brennstabe des inneren Brennelements (Nr. 10 in Abb. 2.9) sinnvoll
verglichen werden kdnnen. Die Modellierung in COCOSYS erfolgte hierbei in nur zwei
anstatt drei Dimensionen. Das zentrale Brennelement wurde durch neun verschiedene
Brennstabzonen simuliert, wahrend die Gbrigen Brennelemente als homogenisierte War-
mequellen angenommen wurden. Die durchgeflhrten Berechnungen unterschatzen den
konvektiven Warmeaustausch durch Helium, so dass die Lésungen als konservativ, d. h.
die Temperatur Uberschatzend, angenommen werden kénnen. Die Modellierung mit
ANSYS-CFX benutzt ein dreidimensionales Modell der heilResten Axialzone. Dabei wird
das zentrale Brennelement sehr detailliert mit 1,5 Millionen Elementen modelliert. Die
weiteren Brennelemente wurden einfachheitshalber als homogenisierte Einheiten ange-
nommen. Weiterflihrende Details zu den Modellen und Rechnungen sind in /STE 14/
und /PER 19/ beschrieben.

Die Ergebnisse der Hullrohrtemperaturen aus den drei Rechnungen wurden flr das hei-
Reste Brennelement verglichen. Die Ergebnisse der Modellierung mit COCOSYS,
ANSYS-CFX und COBRA-SFS sind in Abb. 2.15 dargestellt. Die Abbildung zeigt die
Hullrohrtemperaturen des zentralen Brennelements an der heil3esten Stelle einer homo-
genen Beladung. Die unterschiedlichen Temperaturverlaufe sind mit den unterschiedli-
chen Modellierungsannahmen und Rechenmethoden zu erklaren. Innerhalb dieser Un-
terschiede sind die Ergebnisse gut miteinander vergleichbar. Die Hillrohrtemperatur ist
fur zwei verschiedene Reihen von Brennstaben angegeben, die den hei3esten (,oberen®
Temperaturen) und kaltesten (,unteren® Temperaturen) Brennstaben entsprechen (siehe
Diagramm in der unteren linken Ecke der Abbildung). Nur eine Kurve entspricht
COCOSYS, da alle Stabe einer Reihe homogenisiert modelliert wurden. Fir die beiden

anderen Modelle sind jeweils zwei Kurven dargestellt.
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Das COCOSYS-Modell wurde unter Verwendung konservativer Annahmen in den
Brennelementen erstellt: Keine Heliumkonvektion, dafir Warmeleitung innerhalb des
Heliums, und Strahlungsaustausch; jedoch beschrankt auf direkt benachbarte Stabe.
Das ANSYS-CFX-Modell enthalt weitere Konservativitaten aufgrund einer Homogenisie-
rung, einer begrenzten Berucksichtigung der Konvektion und einer festen, auf den
COCOSYS-Ergebnissen basierenden Temperatur der Korbstruktur. Dieser Konservatis-

mus erklart

kleine Temperaturunterschiede des zentralen Brennstabs,
— starkere Temperaturgradienten zwischen dem inneren und dem auf3eren Stab,

— eine grélkere Temperaturschwankung innerhalb der Brennelemente: COCOSYS
ca. 70 °C, ANSYS CFX ca. 65 °C und COBRA-SFS ca. 45 °C und

— prinzipiell niedrigere Temperaturen fir die duRersten Reihen der Brennstabe.
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Stabnummer im zentralen Brennelement

Abb. 2.15 Vergleich der Hullrohrtemperaturen fur die heileste Axialzone zwischen
den Codes COBRA-SFS, ANSYS-CFX und COCOSYS

Das COBRA-SFS-Modell beriicksichtigt den strahlenden und konvektiven Anteil der
Warmeubertragungen sowie die naturliche Konvektion des Heliums. Die geometrische
Beschreibung enthalt eine detaillierte Darstellung der Brennelemente (alle Stabe und
Heliumkanale werden unabhangig voneinander modelliert), der die Brennelemente um-
gebenden Korbstrukturen und des Behalterkorpers. Die vertikale Abmessung ist in
36 Zonen unterteilt, wodurch ein typisches axiales Leistungsprofil der Brennelemente in

das Modell aufgenommen werden kann.
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Als allgemeine Beobachtung weist das COBRA-SFS-Modell kleinere Temperaturgradi-
enten auf als das ANSYS-CFX-Modell, das wiederum einen kleineren Temperaturgradi-
enten als das COCOSYS-Modell aufweist. Dies kdnnte hauptsachlich eine Folge des
Konservativismus in den ANSYS-CFX- und COCOSYS-Modellen sein, durch héhere
Warmewiderstande innerhalb der Modellierungsgruppen und andere Vereinfachungen.
Trotz dieses Konservativismus liegt die aus dem COBRA-SFS-Modell resultierende Ge-
samttemperatur fir die Zentralbaugruppe in der gleichen GréRenordnung wie die von
COCOSYS und ANSYS-CFX berechneten Temperaturen. Zwei Faktoren wurden identi-

fiziert, um die relativ hohe Temperatur von COBRA-SFS zu erklaren:

— Die fur den Vergleich der Modelle verwendeten Temperaturen entsprechen der
heilResten vertikalen Position im COBRA-SFS-Modell. Die Modelle von
COCOSYS und ANSYS-CFX berucksichtigen die Heliumkonvektion programm-

bedingt nicht oder nur teilweise.

— Das COBRA-SFS-Modell enthalt Warmewiderstande zwischen den inneren
Strukturen und dem Behalterkdrper, um deren unvollstandige Verbindung zu be-
ricksichtigen. Schon ein kleiner Spalt flihrt zu einem deutlichen Anstieg der mo-

dellierten Behaltertemperatur.

Schlielilich liefert das COBRA-SFS-Behaltermodell detaillierte dreidimensionale Tempe-
raturverteilungen, die einen groflen Bereich von Hullrohrtemperaturen aufweisen. So
kann fur eine homogene Beladung mit einem typischen axialen Leistungsprofil der Tem-
peraturbereich innerhalb eines Brennelementes Uber die gesamte Héhe des Elements
etwa 200 °C erreichen. Fir eine gegebene axiale Position des Behalters ist der Tempe-
raturbereich ebenfalls grof3: 45 °C fir das zentrale Brennelement und bis zu 90 °C fur
die aulen stehenden. Aufgrund der zahlreichen am Modell beteiligten und fir die Ergeb-
nisse relevanten Parameter wird eine detaillierte Sensitivitatsanalyse notwendig, konnte

in diesem Rahmen jedoch nicht durchgefuhrt werden.

234 Semi-analytisches vereinfachtes Modell

Eine weitere Moglichkeit die berechneten COBRA-SFS-Ergebnisse zu beurteilen ergibt
sich aus der Anwendung eines einfachen, aber effizienten semi-analytischen Modells.
Dieses Modell ist bei weitem nicht so detailliert wie das COBRA-SFS-Modell, dafur ist es
einfacher, den Uberblick Gber die Modellierung und den Verlauf der Berechnungen zu

behalten. Das Modell ist grafisch in Abb. 2.16 dargestellt. Es besteht aus sechs Behal-
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terzonen: Eine entspricht dem Behalterkdrper und die restlichen fiinf dem Behalterinnen-
raum. Jede Zone ist als homogen angenommen. Das bedeutet, sie ist jeweils mit einer
einzigen Temperatur, einer einzigen Warmekapazitat und einer einzigen Warmeleitfa-
higkeit charakterisiert. Die funf inneren Zonen wurden als konzentrische Hohlzylinder
gleichen Mantelvolumens definiert. Die gesamte Leistung Pt wird zwischen den funf
Zonen angenommen als: Py = P2=P3=Ps=4/19 Pyt und P4 = 3/19 Pyt Das entspricht
der geometrischen Verteilung der 19 Brennelemente im Behalter, im Verhaltnis zu den
funf Zonen (siehe Abb. 2.16). Der Warmetransport in diesem einfachen Model wird durch
den Strahlungsanteil @raq = € 0 T4, der Konduktion @cond = - A dT/dr sowie der Konvektion

Qconv = h (Tseiia - Truia) beschrieben.

Cask wall Texe

cask

Reask r ! T\"“‘* allzl2

Interior

Acask

[ ——
———

Abb. 2.16 Grafische Darstellung des semi-analytischen Modells zur Temperaturfeld-

berechnung

Die roten Linien deuten die tatsachliche Brennelementverteilung im generischen Behalter-

modell an, sind jedoch kein direkter Bestandteil des semi-empirischen Modells.

Dieses semi-analytische Modell ermdglicht, andere Temperaturwerte mit den COBRA-
SFS-Ergebnissen zu vergleichen. Abb. 2.17 zeigt den Ergebnisvergleich der beiden Mo-

delle fur den Fall einer Gesamtleistung von 39 kW homogen Uber die 19 Brennelemente
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verteilt. Die grune gestrichelte Linie auf dem Hintergrundbild entspricht dem Behalter-
schnitt, wobei die roten und blauen Kurven die Temperaturprofile nach dem semi-analy-
tischen bzw. COBRA-SFS Modell zeigen. Die rote Kurve ist eine Treppenfunktion, da
das semi-analytische Modell homogenisierte Zonen betrachtet und dementsprechend
nur eine Temperatur pro Zone liefert. Wie in Abb. 2.17 ersichtlich, stimmen trotz des
deutlichen Unterschieds in den Modellierungsannahmen die Ergebnisse des semi-ana-
lytischen Modells mit denen aus COBRA-SFS gut Uberein. Das analytische Modell ist
insbesondere von Vorteil, um nicht-statische Rechnungen mit COBRA-SFS zu Uberpri-

fen, wie zum Beispiel transiente Rechnungen des Trockungsprozess.
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Abb. 2.17 Ergebnisvergleich der Hullrohrtemperaturen zwischen dem semi-analyti-
schen Modell in Python (rot) und den detaillierten numerischen Berechnun-
gen mit COBRA-SFS (blau)

235 Transiente Temperaturverteilungen: Exemplarische Ergebnisse eines
Trocknungsprozesses

Beim Ubergang von der Nasslagerung der bestrahlten Brennelemente im Abklingbecken
zur Zwischenlagerung im Behalter werden die Brennelemente in diesem Behélter ge-
trocknet. Dazu wird ein Vakuum im Behalter erzeugt und dieser nach einer gewissen
Zeit mit Helium beflllt. Der genaue zeitliche Ablauf variiert, so dass hier nur exemplari-

sche Ergebnisse flir einen theoretisch angenommenen Trocknungsprozess gezeigt wer-
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den. Dazu wird angenommen, dass die Brennelemente der oben beschriebenen homo-
genen Beladung zum Zeitpunkt des Beginns des Trocknungsprozesses eine Temperatur
von 40 °C, also der ungefahren Kuhlmitteltemperatur des Lagerbeckens haben. An-
schlielend wird angenommen, dass fir 81 Stunden im Inneren des Behalters ein Va-
kuum anliegt. Danach wird fir 22 Stunden der Behalter mit Helium geflllt. Diese Zahlen
orientieren sich zwar an Erfahrungswerten, sind hier aber willkirlich gewahlt. Insbeson-
dere sind diese Bedingungen im Vergleich zur Realitat vereinfacht, genliigen aber, um

die generelle Modellierung zu betrachten.

Vakuum im Behalter | (31 h) Helium (22 h)
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Abb. 2.18 Temperaturverlauf des zentralen (rot) und Eckstabes (blau) wahrend eines

fiktiven Trocknungsprozesses in dem generischen CASTOR® V/19-Modell

Zum Vergleich sind die Gleichgewichtstemperaturen des Modells als rote und blaue durch-

gezogene Linien dargestellt

Die Ergebnisse fur den zentralen (rot) und Eckstab (blau) des zentralen Brennelementes
(siehe auch Abbildung unten rechts in Abb. 2.18) zeigen, dass wie zu erwarten die Tem-
peratur fur beide betrachtete Stabe zunachst ansteigen und nach 21 bzw. 38 Stunden
die Hullrohrtemperatur Gber der Gleichgewichtstemperatur des verschlossenen und mit
Helium gefllliten Behalter liegt. Wird Helium als Tragergas eingefillt, sinkt die Tempera-
tur wieder auf die Gleichgewichtstemperatur ab. Die exakten Zeitpunkte und Tempera-

turen variieren mit den tatsachlichen Trocknungsbedingungen.
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Ein Plausibilitatsvergleich der Ergebnisse kann mit dem semi-analytischen Modell durch-
gefuhrt werden. In Abb. 2.19 sind die beschriebenen COBRA-SFS-Ergebnisse als ge-
punktete Linien dargestellt und werden mit den Temperaturverlaufen der funf Zonen des
semi-analytischen Modells verglichen. Interessant ist hier der Vergleich der blauen Kur-
ven, die fur die beiden Modelle am ehesten direkt miteinander vergleichbar sind. Die
Lésung des analytischen Modells hat fur die Zone 4 einen zeitlichen Verzug im Vergleich
zu dem Temperaturverlauf des mit COBRA-SFS modellierten Eckstabes des zentralen
Brennelementes von weniger als drei Stunden. Die maximale Differenz der beiden
blauen Kurven betragt 25 °C und wird nach ca. zehn Stunden erreicht. Auch hier zeigt
sich, dass fur eine erste Abschatzung das semi-analytische Modell gute Ergebnisse im

Vergleich zu der wesentlich aufwendigeren Berechnung mittels COBRA-SFS liefert.
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Abb. 2.19 Vergleich der Temperaturverlaufe wahrend des fiktiven Trocknungsprozes-
ses zwischen den 5 Zonen des semianalytischen Modells (durchgezogene
Linien) und dem zentralen und Eckstab des zentralen Brennelementes aus
COBRA-SFS (gepunktete Linien)
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3 Brennstabverhalten

3.1 Zirkoniumhydride und Wasserstoff-Festkorperloslichkeit

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

sich zu

C=Aexp [—%] (3.1)

mit C als Konzentrationsmassenanteil in ppm, A als Faktor, 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 Gréflien A und Q ent-
halten. In der Literatur finden sich mehrere Computer-Codes, die fiir die Hydridausschei-
dung erweitert wurden und deren Loslichkeitsmodelle auf den Messungen von McMinn
/MCM 00/ beruhen, z. B. der Code BISON /STA 15/. Das kann darauf zurtickgeflinrt 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) miteinander ver-
glichen hat. Das generelle Verhalten der Loslichkeit des Wasserstoffs mit sich andernder

Temperatur ist in Abb. 3.1 dargestellt.
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Abb. 3.1  TSSd (Terminal Solid Solubility for dissolution) und TSSp (Terminal Solid

Solubility for precipitation) Kurven mit eingezeichneter Hysterese

Es wurde eine Literaturrecherche Uber die verfiigbaren Experimente durchgefuhrt und
mit den entsprechenden Werten eine Datenbank aufgebaut. Zur experimentellen Be-
stimmung der Léslichkeitsgrenzen TSSp (Terminal Solid Solubility for precipitation) und
TSSd (Terminal Solid Solubility for dissolution) wurden verschiedene Verfahren ange-

wandt. Eine Ubersicht der betrachteten Experimente ist in Kapitel 4.3 dargestellt.

Deutsche DWR verwenden hauptsachlich die vier Hillrohrmaterialien 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 durchgeflihrt worden, und es gibt
keinen Hinweis darauf, dass darin genau die deutsche Zry-4-Spezifikation verwendet
wurde. Experimente mit DUPLEX, einem Material mit einer Beschichtung (engl. liner) auf
der Aulienseite fehlen ebenfalls. Hier gibt es jedoch vergleichbare Anhaltspunkte, bei
Untersuchungen von Une et al. /UNE 09/, bei dem Zry-2 mit einem Zirkoninum-Liner auf
der Hullrohrinnenseite auf Léslichkeitsunterschiede untersucht wurde. Die moderneren
Werkstoffe M5 und Zirlo sind nach unserer Kenntnis trotz ihrer relativ weiten Verbreitung
nur einmal bzw. gar nicht in der Literatur ndher beschrieben worden. Die verwendeten
Messverfahren beinhalten die Diffusionsmethoden, Dynamische-Differenz-Kalorimetrie
(DSC, engl. Differential scanning calorimetry), Messung des E-Moduls (DEM, engl. Dy-
namic elastic modulus), Dilatometrie (Messung von Dehnungen) sowie Rontgendiffrak-

tometrie (in-situ XRD, engl. X-ray diffraction).
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Tragt man die einzelnen Messungen der Ldslichkeit Uber die Temperatur auf, zeigen
sich zum Teil grofRe Abweichungen (Abb. 4.4). Hierbei haben verschiedene Experimente
gezeigt, dass der Einfluss der Legierungselemente nur gering ist. So leiten z. B. Kearns,
McMinn und Une jeweils nur eine Korrelation fur mehrere Materialen ab. Das ist bemer-
kenswert, da es sich teilweise um 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 Ldslichkeitsverhalten gibt /MCM 00/.

Eigene statistische Untersuchungen sind in Abb. 3.2 gezeigt. Die experimentell be-
stimmten Wasserstoff-Konzentrationen bei verschiedenen Temperaturen sind fur Zry-2
Materialien aufgetragen. Anschlieend wurden die TSSp und TSSd Daten jeweils mittels
der Orthogonal Distance Regression (ODR) Methode gefittet. Die Fitfunktionen zeigen
auch innerhalb des dargestellten 95 % Vertrauensintervalls eine klare Separation. Die
Messunsicherheiten der einzelnen Punkte sind jedoch stark unterschiedlich, abhangig
von der verwendeten Methode. Dieser Effekt ist in Abb. 3.3 dargestellt. Hier ist unab-
hangig von dem Hullrohrmaterial aber in Abhangigkeit der jeweiligen Messmethode die
Fitfunktion fur die resultierenden TSSp-/TSSd-Kurven dargestellt. Eine klare Separation
innerhalb der Fitunsicherheit (dargestellt ist das 95 % Vertrauensintervall) Iasst sich hier

nicht mehr ohne weiteres vornehmen.

Fur langsame Abkihlraten kann man erwarten, dass sich die TSSp-Kurve der TSSd-
Kurve annahert. In den oben diskutierten Experimenten sind Abkiihlraten der GroRRen-
ordnung von ein bis zehn Grad pro Minute untersucht worden. Tatsachlich erwartet man
unter Bedingungen der langerfristigen Zwischenlagerung noch wesentlich langsamere
AbkuUhlprozesse, so dass sich die Hydride dort unter quasi-Gleichgewichtsbedingungen
ausbilden kdnnen. Ein Szenario ist in Abb. 3.4 dargestellt. Das linke Bild in der Abbildung
soll zeigen, wie sich der Wasserstoff im Hullrohr bei einer schnellen Abkuhlung verhalt.
Der Wasserstoff wird sich den lokal energetisch gunstigsten Punkt im Gitter zur Ausfal-
lung suchen. Das kénnen naheliegende Sekundarphasen oder bestehende Zirkonium-
Hydride sein. Es kann ebenfalls zu spontanen Ausfallungen in radialer Richtung unter
Ausbildung einer Hysterese kommen. Dieses gemischte Vorliegen von radialen und um-
laufigen Hydriden ist bei zahlreichen Schnittbildern von Hiillrohrabschnitten experimen-
tell gefunden worden. Sehr langsame Abkuhlprozesse, wie sie in der langerfristigen Zwi-

schenlagerung vorkommen, fiihren jedoch zu einer Wasserstoffdiffusion des gelésten
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Wasserstoffs und Hydridbildung unter thermodynamischer Kontrolle als (Quasi-)Gleich-
gewichtsprozesse. Je nachdem, ob bei diesen Abklhlraten noch umlaufige Hydride vor-
liegen (mittleres Bild in Abb. 3.4) oder der gesamte Wasserstoff geldst wurde (rechtes
Bild in Abb. 3.4), bilden sich vorwiegend lange Hydride aus. Im mittleren Bild wird sich
der geloste Wasserstoff bevorzugt unter einem gewissen Winkel an die noch bestehen-
den, umlaufigen Zirkonium-Hydride anbinden. Sollte der gesamte Wasserstoff geldst
sein, dann konnte ein sehr langsames Abkuhlen dazu fuhren, dass sich lange, radiale
Hydride an z. B. den Sekundarphasen ausbilden. Weiter Details dazu finden sich z. B.
in /KAU 18/.
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Abb. 3.2  Unterschiedliche Fitfunktionen angewendet auf Datenpunkte zu Zircaloy-2
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Abb. 3.3  Fitfunktionen unterschiedlicher Messverfahren der TSSd und TSSp im Ver-
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der Klhlrate und Hydridkonzentration
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3.2 Gestalt der Hydridausscheidungen bzw. der Hydridorientierung

Es wurde ein Modell zur Vorhersage der Hydridausscheidung in den Brennstab-Code
TESPA-ROD implementiert. Ebenfalls wurden Kriterien beziglich Hillrohrspannungen
und -temperaturen fir die Orientierung gebildet und in das Modell implementiert. Die mit
diesen Modellen durchgefiihrten Analysen zeigen den Effekt der neuen Modelle: Hohe
Temperaturgradienten Uber die Hullohrwanddicke, wie sie z. B. wahrend des Betriebs
auftreten, fiihren zu umfangsgerichteten (= azimutalen) Hydriden. Hohe Umfangsspan-
nungen flhren zu radialen Hydriden, wobei der Spannungseffekt gegeniiber dem Tem-
peratureffekt in der Langzeitlagerung Uiberwiegt. Niedrige Spannungen und flache Tem-
peraturgradienten fihren zu keiner bevorzugten Richtung, also einer gleichverteilten
Ausscheidung von Hydriden /BOL 19/.

3.3 Hiillrohrkriechen bei radial orientierten Hydriden

Das Hullrohrkriechen begleitet den Brennstab wahrend der gesamten Einsatzdauer. Flr
die verschiedenen Hullrohrlegierungen gibt es unterschiedliche Kriechkorrelationen in
Abhangigkeit von Druck, Temperatur, Spannung, usw., jedoch ist bisher der Einfluss der

Orientierung von Zirkoniumhydriden auf das Kriechen nicht untersucht worden.

Durch Unterschiede von Innen- und Aufendruck oder durch Kontaktdruck des Pellets
auf das Hullrohr werden Spannungen auf das Hullrohr abgetragen. Diese Spannungen
sorgen bei ausreichend hohen Temperaturen zum Kriechen des Hullrohrs. Die Kriechei-
genschaften von Zirkoniumlegierungen der Hillrohre sind in der Regel nicht isotrop. Die
Hauptkriechrichtung ist die Umfangsrichtung (azimutale Richtung). Die Zirkoniumlegie-
rung kann trotz unterschiedlicher Legierungsbestandteile und unterschiedlichen Geflige-
ausrichtungen hier als einheitliche Materialphase betrachtet werden, die durch einheitli-
che Kriechkorrelationen beschrieben werden kénnen. Durch die Zirkoniumhydride
kommt eine zusatzliche Materialphase in das Metall, die selbst nicht metallischer, son-
dern keramischer Natur ist. Diese weist ein deutlich geringeres Kriechvermdgen, eine
deutliche héhere Harte und ein sproderes Verhalten gegentber dem metallischen Zirko-
nium auf. Unter reaktortypischen Betriebsbedingungen liegt ein Grolfiteil der Hydride in
flocken- oder blattférmiger Struktur vor. Um den Einfluss der Hydridorientierung auf das

Kriechen des Hullrohrs zu untersuchen, wurden Finite-Element-Modelle benutzt. Hierbei
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wird untersucht, inwieweit sich die Kriechraten des Hullrohrs unterscheiden, wenn Zirko-

niumhydride in unterschiedlicher Ausrichtung vorliegen.

In Abb. 3.5 ist ein Schema fir die unterschiedlichen Hydridorientierungen unter Um-
fangsspannungen dargestellt. Fur das reine Zircaloy sind die Kriecheigenschaften be-
kannt. Die Kriecheigenschaften flr Zirkoniumhydride werden vernachlassigt. Dieser
Schritt ist gerechtfertigt, da das E-Modul von Zirkoniumhydrid deutlich h6her ist und Hyd-

ride zu geringerem Kriechen neigen, als Metalle es tun.

Umfang Umfang t Umfang

Abb. 3.5 Vergleich der bekannten Kriechraten zu den kombinierten Kriechraten von

Zircaloy inklusive Hydriden

Links: Reines Zircaloy, nur eine Materialgruppe. Mitte: Umfangsgerichtete Hydride (parallel
zur Zugrichtung) aus zwei Materialgruppen. Rechts: Radiale Hydride aus zwei Materialgrup-

pen

In der Literatur wurde der Effekt von Zirkoniumhydriden auf das Kriechverhalten bereits
beschrieben /MAL 12/, jedoch fehlen hier die Betrachtungen unterschiedlicher Hydrid—
orientierungen. Um diese Orientierungen zu berucksichtigen, wurde ein Finite-Elemente-
Modell mit dem Simulationsprogramm ADINA erstellt /ADI 19/. Die Untersuchung wird
auf einem Quadrat mit 0,3 mm Kantenlénge durchgefuhrt, die die radiale und azimutale
(umfangsgerichtet) Richtung im Hullrohr darstellt. Das Hydrid besitzt eine Kantenlange
von 50 ym und eine Breite von 2um. Der hier dargestellte Bereich ist klein genug, um

den inneren Teil des Hullrohrs abzubilden, Randeffekte werden vernachlassigt. Mit
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50 um Kantenlénge hat das Hydrid eine Lange ca. 1/12 der Wandstéarke eines Hullrohrs.

Die verwendeten Materialdaten sind in Tab. 3.1 aufgefuhrt.

Tab. 3.1 Materialdaten fur Zircaloy-4 und Zirconiumhydrid im FE-Modell

Materialdaten bei 673,2 K | Zircaloy -4 Zikoniumhydrid
E-Modul 71.942 MPa 105.282 MPa
(nach /YAM 02/)
Dichte 6.500 kg/m? 56.630,25 kg/m?
Querkontraktionszahl 0,4 0,4
(von Zry-4 Gbernommen)
Thermischer Ausdeh- 6,67 106 K- 6,67 106 K-
nungskoeffizient (von Zry-4 ibernommen)
+ L,
I rresinee
N| TIME 1000
A e

142 E AR AR R R R e nn LA 0ENASAIRRRN

Abb. 3.6 ADINA-Modell eines Hydrids (mittig) in einer Zirkonium-Matrix mit aufge-

brachter Zugspannung auf der rechten Seite

Die FE-Modelle bestehen aus jeweils einem Zirkoniumhydrid in unterschiedlicher Orien-
tierung, und einer Zugspannung wie in Abb. 3.6 dargestellt. Das Hydrid in Abb. 3.6 steht
quer zur Zugrichtung, was im Hullrohr einer radialen Ausrichtung der Hydride entspricht.
Neben der radialen Ausrichtung (90°) wurden auch umfangsgerichtete Hydride (0° und
5° Neigung) untersucht. Die leichte Neigung von 5° dient der Verifikation und der
Untersuchung von mdglichen anisotropen Effekten in der Spannungsverteilung entlang
des Hydrids. Die Untersuchungen werden unter einer gleichmaRigen Temperatur von

T = 400 °C durchgefuhrt. Das Modell enthalt Zwangsbedingungen fir die Beschrankung
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der Freiheitsgrade, so dass eine Kriechbewegung nur entlang der Zugrichtung

ermoglicht wird.

In der Simulation wird dem Modell eine Temperaturlast angelegt und nach 100s
Verzdgerung eine Zuglast von 120 MPa aufgebracht und fur 250 h aufrecht gehalten. Im
Ergebnis werden die einzelnen akkumulierten Kriechdehnungen der verschiedenen

Simulationen miteinander verglichen.

Im Folgenden werden Ergebnisse der Simulation vorgestellt. Hierbei wird nach den
einzelnen Orientierungen unterschieden. In Abb. 3.7 ist die akkumulierte Kriechdehnung
fur das Gesamtmodell mit 0° Orientierung (umfangsgerichtetes Hydrid) und in Abb. 3.8

dessen Hydridausschnitt dargestellt.

A TIME 900000

z
D L.
Il ACTUM
EFF
CREEP
STRAIN
RET CALC
A TIME 900000

t 00005200

— 00008400
x* = 00007800
_ 0.0006800
= 00006000

0.0005200
A Fn 0004400

MAX IMUR
A 10009468
EG 1, EL 400, 1PT 21 (0.0009208)

IMIALI M
¥ 0.0003374
EG 1, EL 508, IPT 33 (0.0004760)

Abb. 3.7  Akkumulierte Kriechdehnung (0° Orientierung, 250 h, Gesamtmodell) flir

ein mit einem Hydrid belegten Zirkonium-basierten Hillrohrmodell
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A TIME 900000

*)

D
I
N
A

Abb. 3.8  Akkumulierte Kriechdehnung (0° Orientierung, 250 h, Ausschnitt Hydrid)

fur ein mit einem Hydrid belegten Zirkonium-basierten Hullrohrmodell

Die Bereiche mit geringer Kriechdehnung sind in den Abbildungen grin dargestellt, so
z. B. links und rechts neben dem Hydrid. Hohere (orange) und hohe (rot) Kriechdehnun-
gen sind dagegen in der Nahe der Hydridspitzen zu finden. Hier stehen die Bereiche mit
hoher und niedriger Kriechdehnung nah beieinander und bilden symmetrische strahlen-

férmige Zonen ausgehend von der Hydridspitze.

Die Abb. 3.9 und Abb. 3.10 zeigen das Ergebnis des 5° geneigten Hydrids. Es ist hier

nicht mehr symmetrisch und zeigt deutlich die Zonen mit der héchsten Kriechdehnung

(roter Bereich).
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A TIME 900000
)

z
L
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TIME 900000
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0.0006750
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Abb. 3.9  Akkumulierte Kriechdehnung (5° Orientierung, 250 h, Gesamtmodell) flr

ein mit einem Hydrid belegten Zirkonium-basierten Hillrohrmodell

A TIME 900000
D)

z

1— Y
ACCUM
EFF

CREEP
STRAIN

RST CALC
TIME 800000

0.0009450
0.0008550
0.0007650
0.0006750
0.0005850
0.0004950
0.0004050

AR MIUM

A 0.0009901

EG 1, EL 928, IPT 23 (0.0009587)
FAINERALIN
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EG 1, EL 508, IFT 13 (0.0004578)

Abb. 3.10 Akkumulierte Kriechdehnung (5° Orientierung, 250 h, Ausschnitt Hydrid)
fur ein mit einem Hydrid belegten Zirkonium-basierten Hullrohrmodell
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Das Ergebnis der Rechnung mit um 90° gedrehten Hydriden (radiale Ausrichtung) ist in
Abb. 3.11 und Abb. 3.12 dargestellt, und weicht starker von der 0°- und der 5°-Rechnung
ab. Die geringsten Kriechdehnungen ergeben sich auch hier entlang des Hydrids mit der
Ausnahme der Hydridspitze. Strahlenférmige Zonen wie in den ersten beiden Simulati-
onen gibt es hier nicht, dahingegen existiert ein groRer Bereich vor der Hydridspitze mit

einer leicht erhéhten Kriechdehnung.

A TIME 900000

L

AGCUM
EFF
CREEP
STRAIN
RST CALC

TIME 500000

EU.UUZHS
0oo1es?

— 0001600

0001333
0001067
0000800
0000533

MAX MU

A po02215

EG 1,EL108, IPT 23 (0.002113)
IM AU

¥ 00004433

EG 1,EL508, IPT 13 (0 0004526)

Abb. 3.11 Akkumulierte Kriechdehnung (90° Orientierung, 250 h, Gesamtmodell) fur

ein mit einem Hydrid belegten Zirkonium-basierten Hillrohrmodell
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EFF

CREEP
STRAIN
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Abb. 3.12 Akkumulierte Kriechdehnung (90° Orientierung, 250 h, Ausschnitt Hydrid)
fur ein mit einem Hydrid belegten Zirkonium-basierten Hullrohrmodell
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Die Ergebnisse der drei Rechnungen sind in Tab. 3.2 zusammengefasst. Der Zeitpunkt
t = 100 s entspricht dem Zeitpunkt der Temperaturaufpragung, bei t = 0 s wird die Zug-
spannung angelegt und bei t = 900.000 s endet die Simulation. Die maximale Kriechdeh-
nung wird bei dem 90° gedrehten Modell erreicht, d. h. bei umfangsgerichteten Hydriden,

und liegt dabei etwa doppelt so hoch wie bei den anderen Orientierungen.

Tab. 3.2 Zusammenfassung der Ergebnisse (0°-, 5°- und 90°-Hydridorientierung)

Hydrid-Drehwinkel 0° 5° 90°

Max. Vergleichsspannung [MPa]
bei anliegender Zugspannung P

T=6732K,P=0MPa t=-100s 0,64 0,64 0,64
T=673,2K,P =120 MPa t=0s 148,5 148,7 173,2
T=6732K,P =120 MPa t=900.000s | 1855 189,8 239,7
Max. akk. Kriechdehnung [%] t=900.000s | 0,095 0,099 0,222
(250h)
160
140
g
= 120
£ 100
=2
c
: o
s 80 —0
(2]
2 60 ’
O o
E 90
(o))
5 40
>
20
0
-2,0E+05 O0,0E+00 2,0E+05 4,0E+05 6,0E+05 8,0E+05 1,0E+06
Zeit [s]

Abb. 3.13 Zeitliche Entwicklung der Vergleichsspannung fir Hydridorientierungen in
0°, 5° und 90°

Der zeitliche Verlauf der Kriechdehnung ist in Abb. 3.13 dargestellt. Nach Aufbringung

von Temperatur- und Zugbelastung kann im untersuchten Zeitbereich ein annahernd
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linearer zeitlicher Verlauf der Kriechdehnung bei alen Hydridorientierungen beobachtet
weren. Daher kann der zeitliche Verlauf druch eine Linearisierung approximiert werden,
mit

e=a-t+b (3.2)

mit t als Zeit in Sekunden und a und b als Konstanten, dargestellt in Tab. 3.3, mitsamt

der abgeleiteten Kriechrate.

Tab. 3.3  Koeffizienten der linearen Kriechdehnungsfunktion (0°, 5° und 90°)

Hydridorientierung a[1/s] b [-] Kriechrate [1/s]
0° 1E-09 2E-08 1E-9
5° 1E-09 2E-08 1E-9
90° 2E-09 5E-08 2E-9

Die hier dargestellten Rechnungen im Rahmen des Modells den fundamentalen Einfluss
von Hydriden auf die Gesamtkriechrate in unmittelbarer Umgebung um das Modell. Es
zeigt sich, dass im Vergleich zu radialen Hydriden die umfangsgerichteten Hydride zu
einer hoheren Kriechrate fuhren. Jedoch wurde hier nur ein einzelnes Hydrid in einer
Zirkoniummatrix untersucht. Reale Hullrohrproben weisen meist ein feines Netzwerk aus
parallelen und teilweise sich kreuzenden Hydriden auf. Um weitere Aussagen Uber die
Ubertragbarkeit der hier gewonnen Erkenntnisse auf reale Hiillrohre zu erhalten, miissen
Rechnungen mit FE-Modellen mit mehreren Hydriden durchgefiihrt werden, um deren
Wechselwirkung genauer zu untersuchen. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit war dies

nicht mehr moglich.

34 Molekulardynamische Simulation der Wasserstoff-Zirkonium-Kristalle

Molekulardynamik (MD) beruht auf Newtonschen Bewegungsgleichungen, die flir jedes

einzelne Teilchen geldst werden. Diese kbnnen geschrieben werden zu:

fi =mt; (3.3)
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av
fi= (3.4)

_a_ri

wobei f die auf das einzelne Teilchen wirkende Kraft, r der Positionsvektor und V die

potentielle Energiefunktion sind.

Eine der Hauptaufgabe besteht darin, ein richtiges Potential V zu finden, um die Kraft zu
bestimmen, die zu jedem Zeitschritt angewandt wird. Viele Potential-Dateien wurden ver-
offentlicht und sind frei verfigbar; leider sind sie meistens nicht Gbertragbar, da sie sehr
spezifisch sind. Das National Institute of Standards and Technology (NIST) stellt in sei-
nem Interatomic Potentials Repository IBEC 13/, [HAL 18/ mehrere Potentiale fiir Zirko-
nium zur Verfigung: funf Potential-Dateien fur reines Zirkonium, vier Dateien fiir das Cu-
Zr-System, eine flir das Nb-Zr-System, zwei fir das Ni-Zr-System und eine fir das U-Zr-
System. Leider ist keine H-Zr-Potential-Datei vorhanden, um die Simulationen im Rah-
men dieses Vorhabens durchzufiihren. Es wurde deswegen eine EAM-Potential-Datei

anhand verflgbarer Literatur fir das System Zr-H erstellt.

Die in diesem Projekt vorgestellten MD-Simulationen wurden mit LAMMPS durchgeftihrt,
einer MD-Software, die vom Sandia National Laboratory frei zur Verfligung gestellt wird
/LAM 19/. Sie ermdglicht sowohl zwei- als auch dreidimensionale Simulationen, und
nimmt verschiedene Typen von Potentialen auf, die auf Fllssigkeiten, Festkdrpern oder
Gasen angewandt werden kdénnen. Zur Visualisierung der Simulationen wurde OVITO

benutzt, eine Visualisierungs- und Analyse-Software /STU 10/.

3.4.1 Embedded Atom Method

Die Embedded Atom Method (EAM) wurde von Baskes und Daw /BAS 83/ entwickelt
und ist ein semi-empirisches Multi-Atom-Potential fir die Berechnung der gesamten
Energie eines metallischen Systems. Die wichtigste Annahme der EAM ist, dass die
Energie eines Metalls der Summe der Energien von in der lokalen Elektronendichte ein-
gebetteten (engl. embedded) Atomen und den paarweisen Interaktionen entspricht. Die

Energie kann also wie folgt ausgedruckt werden:
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Econ = ZFL’ zpja (rij) +%z by (ry) (3.9)

i i£j i£j

mit F; der Energie Funktion, p? der spharisch gemittelten Elektronendichte und ¢; den

paarweisen Interaktionen.

3.411 Erstellung einer Potential-Datei fiir das Zr-H System

Ruda, Farkas und Abriata haben ihr eigenes EAM-Potential flir Wasserstoff in interme-
tallischen Legierungen, unter anderem in Zirkonium, entwickelt. Sie liefern die notwen-
digen Fit-Parameter in /RUD 96/, ausgenommen von den paarweisen H-H-Interaktionen
und der H-Elektronendichte. Zhou et al /ZHO 08/ haben ein EAM-Potential fur das P4-H
System entwickelt, in dem die Wasserstoffelektronendichte und eine paarweise Interak-
tion der Parameter enthalten sind. Eine neue EAM-Potential-Datei wurde flr dieses Vor-
haben anhand der Python-Library atsim.potentials erstellt. Dazu wurden folgende Funk-

tionen und Parameter benutzt:

e Cutoff-Funktion (fur Wasserstoff paarweises Potential, /ZHO 08/):

feutorr () = (1 + cos [7‘[ #})/2 (3.6)
T, T
535A |0,30A

¢ Elektronendichte-Funktion fur Wasserstoff (/ZHO 08/):

pii(r) = Cy - exp [—6y - 7] (3.7)

CH SH
11,0025 | 1,30927
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Einbettende Energie-Funktion flr Wasserstoff (/ZHO 08/):

FH,u(P) = —Cy-

Normalisierte Form (Null-Steigung an der Equilibrium-Elektronendichte):

2+dy

Fy(p) = FH,u(P) - F’H,u(pO,H) “p

dy

ay + by
“(p+ 51—1)2+dH ] + dy “(p+ 5H)1+dH
ag *b
+———" (p+ey) W

ay

by

CH

dy

€n

Po.H

9,99780

60,0155

0,000197047

1,18860

0,0540638

7,98909

Paarweises Potential fur H-H (/ZHO 08/):

Guu(r) = Dyy
) (.BHH -exp[—ayy(r —roun)] — ayy
: exp[_.BHH (7” - 7’0,1-11-1)])
Dyy ayy Buu To,HH
0,0661496 3,67263 1,47797 | 2,51980

Normalisierte Elektronendichte Funktion fur Zr (/RUD 96/ ):

pi() = ) bilrb = 1)° H(rby =)

k 1 2 3 4
b, | 0,005659 | -0,03008 | 0,09795 | 0,3912
by 8,00 6,40 4,60 2,00
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¢ Einbettende Energie Funktion fir Zirkonium (/RUD 96/ ):

Fur(@)=a+bfp+c-p

b

c

pcutoff

-15,41

13,21

1,2639

o Paarweises Potential fur Zr-Zr (/RUD 96/ ):

b2ze) = ) alrag —r)* Hera = 1)

k 1 2 3 4 5
a;, | -0,0324 | 9,8611 | 9,755 | -2,6295 | 0,2896
ray 5,50 3,35 2,90 2,50 1,50
e Paarweises Potential fur Zr-H (/RUD 96/):
$zeu(r) = Zkak (rax —r)* H(ray — )
k 1 2 3 4 5
a; | -0,0018339 | 0,5541 | 0,4610 | 0,2093 | 4,4860
ray 5,50 3,35 2,90 2,50 1,50
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3.4.1.2

Python-Library atsim.potentials

Die oben gelisteten Funktionen wurden in Python implementiert (siehe auch Anhang B):

makeHeavisideSum entspricht den Formeln (3.11), (3.13), und (3.14).
makeEmbedZr entspricht der Formel (3.12).

makeEmbedH entspricht der Formel (3.8).

makePairPotZrZr entspricht der Formel (3.13).

makePairPotHH entspricht der Formel (3.10) und benutzt dazu die cutoff Funk-
tion (3.6).

makePairPotZrH entspricht der Formel (3.14).

makeDensityFuncH entspricht der Formel (3.7).

makeDensityFuncZr entspricht der Formel (3.11).

In der Python-Funktion makePotentialObjects sind alle genannten Parameter entspre-

chend implementiert. Damit wurde dann ein eamPotentials-Objekt (Atomzahlen, Mas-

senzahlen, einbettende Funktionen, Elektronendichte Funktionen, Kristallstruktur) und

ein pairPotentials Objekt (paarweise Interaktionen fir H-H, Zr-Zr, und H-Zr) erstellt, die

von der Funktion makePotentialObjects zuriickgegeben werden.

SchlieBlich liefert die main() Funktion die Potential-Datei, abhangig von:

nrho: Anzahl an Werten fir die Elektronendichte (von Einbettenden Funktionen
benutzt)

drho: Schritt zwischen den Werten der Elektronendichten

nr: Anzahl an Werten fir den Radius (von Elektronendichte und paarweisen In-
teraktionen-Funktionen benutzt)

dr: Schritt zwischen den Werten der Radii

Mit diesen vier Parametern und den Objekten eamPotentials und pairPotentials wird die

tabulierte Potential-Datei anhand der atsim.potentials Funktion writeSetFL geschrieben.
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3.4.2 Ausgewahlte Ergebnisse

3.4.2.1 Erste Simulationen mit EAM-Potential fiir reines Zirkonium

Die ersten Simulationen wurden fir reines Zirkonium durchgefihrt, also keine Zirkaloy-
Legierung. Ziel war, das geometrische Model (Simulationsbox) zu erstellen und dabei
ein schon vorhandenes und Uberpriftes Potential zu benutzen. In dem Fall wurde die
EAM-Potential-Datei Zr_3.eam.fs von M.|. Mendelev und G.J. Ackland /MEN 07/, aus

dem NIST Interatomic Potentials Repository ibernommen.

Zwei SystemgroéRen wurden fir die Simulationsbox benutzt: 16 x 16 x 16 (16.384 Zr-
Atome, da es vier Zirkonium-Atome pro Elementarzelle gibt), und alternativ 24 x 24 x 24
(55.296 Zr-Atome). Fir jede Groflie wurden drei Temperaturen getestet: 300 K, 500 K
und 700 K. Am Anfang der Simulation sind die Atome in einer Position eines perfekten
hcp-Gitters (kompaktes hexagonales Kristallsystem) ausgerichtet, mit einem Gitterpara-
meter von 3,23 A. Die gewahlte Temperatur bestimmt die Geschwindigkeit der Atome,
Uber die Simulationslaufzeit sind Temperatur und Druck fixiert. Daflir kann das Volumen
der Simulationsbox (und dementsprechend das Gitterparameter) variieren. Es wird so-
dann eine Energieminimierung durchgefiihrt, um den Equilibrium-Zustand mit den ent-
sprechenden Parametern zu bestimmen. Abb. 3.14 stellt die Start-Konfiguration fir die
16 x 16 x 16 Box dar. Die Simulation wurde Uber 100.000 Zeitschritte von je 102 ps
durchgefihrt. Abb. 3.15 zeigt die Simulationsbox am Ende der Simulation bei einer
Temperatur von 700 K. Die Struktur des Materials ist fast unverandert, auf3er durch sehr
kleine Anderungen der Atompositionen (die Atome sind nicht mehr perfekt ausgerichtet).
In der Tab. 3.4 sind die Ausgangsdaten der Simulationen zusammengefasst: Gitter-
parameter a und ¢ und kohasive Energie. Die Gitterparameter sind in sehr guter
Ubereinstimmung mit experimentellen Daten, die inTab. 3.5 zu finden sind /VER 91/,
/FOI 86/, /ISZP 99/. Die durch die Simulationen ergebenden kohasiven Energien sind
groler als die Werte aus Experimenten, sie bleiben aber innerhalb einer maximalen
Abweichung von 5 Prozent. Die GroRe der Simulationsbox hat hier keinen Einfluss auf

die Ergebnisse der Simulationen.
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Abb. 3.14 Simulationsbox am Anfang der Simulation

Temperatur von 700 K

I elner

Abb. 3.15 Simulationsbox am Ende der Simulation, be

t dem Potential

ium mi

Ausgangsdaten der Simulationen flir das reine Zirkon

von Mendelev et al /IMEN 07/
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Tab. 3.5  Gitterparameter fir die Molekulardynamik Simulation aus Experimenten
(Wertenbereiche) aus /VER 91/, /FOI 86/, /ISZP 99/

Temperatur [K] | a [A] c [A] a[A] c [A] Ecoh [eV]
300 3,231 - 5,144 —
3,236 5,153
3,231 5,148 -6,32
500 3,233 - 5,153 — bis bis bis
3,237 5,158
3,233 5,182 -6,36
700 3,235 - 5,163 —
3,239 5,168
Quelle IVER 91/ /FOI 86/ und /SZP 99/
3.4.2.2 Anwendung des gemischten Potentials fiir die Simulation von reinem
Zirkonium

Die EAM-Potential-Datei, die im Rahmen dieses Vorhabens erstellt wurde, wurde als
nachstes getestet. Sie wurde erstmals flr die Simulation von reinem Zirkonium ange-
wandt. Daflr wurden die gleichen Simulationen wie im vorherigen Kapitel durchgeflhrt,
aber mit der neuen Potential-Datei. Der Startpunkt der Simulation ist identisch, wie in der
Abb. 3.14 dargestellt. Aber insgesamt haben die Simulationen zu gréReren Gitterpara-
metern gefuhrt, die weiter entfernt zu den experimentellen Daten liegen: Die Simulatio-
nen ergeben erhdhte Gitterparameter, Uberschatzt von bis 4 % fir a und bis 7 % fir c.
Die kohasive Energie, die mit dem ersten Potential leicht zu stark war, ist mit diesem
neuen Potential unterschatzt, aber auch innerhalb von 5 %. Die Ausgangsdaten sind in
der Tab. 3.6 zusammengefasst und Abb. 3.16 zeigt die Simulationsbox fir den Fall einer
Temperatur von 700 K und mit 16 x 16 x 16 Atomen. Die Struktur des Zirkoniums ist im-

mer noch gut zu beobachten.

Tab. 3.6  Ausgangsdaten der Simulationen fir reines Zirkonium mit dem neu entwi-

ckelten Potential

Box-GréBe |Temperatur [K] |a[A] c [4] cla Ec [eV]
16 x 16 x 16 | 300 3,336 5,487 1,645 -6,114
16 x 16 x 16 | 500 3,349 5,488 1,639 -6,090
16 x 16 x 16 |700 3,360 5,498 1,636 -6,068
24 x 24 x 24 | 300 3,339 5,490 1,644 -6,117
24 x 24 x 24 |500 3,353 5,494 1,639 -6,098
24 x 24 x 24 |700 3,362 5,505 1,637 -6,072
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Abb. 3.16 Simulationsbox am Ende der Simulation mit dem neu entwickelten Poten-

tial, bei einer Temperatur von 700 K

3423 Anwendung des gemischten Potentials fiir die Simulation von Zirko-
nium mit geléstem Wasserstoff

Nach den Testen des gemischten Potentials auf reines Zirkonium wurden Simulationen
mit geloéstem Wasserstoff im Zirkonium-Gitter durchgefiihrt (siehe Anhang). Daflir wurde
erstmal eine Zirkonium Box wie in den vorherigen Simulationen definiert. Dazu wurden
dann Wasserstoffatome in der Box zufallig verteilt. Im 16 x 16 x 16 Box (bzw.
24 x 24 x 24 Box) wurden 75 Atome (bzw. 253 Atome) von Wasserstoff hinzugefugt,

was einer Konzentration von 50 wppm entspricht. Zu dieser Konzentration ist normaler-

weise der Wasserstoff bei 700 K komplett geldst, zum Teil aufgeldst und zum Teil aus-
gefallt bei 500 K und fast komplett ausgefallt bei 300 K. Die Startkonfiguration ist auf der

Abb. 3.17 dargestellt. Die Wasserstoffatome werden als blaue Kigelchen dargestellt.

Abb. 3.17 Startkonfiguration der Simulation mit 50 wppm Wasserstoff (75 Atome, mit

blauen Kligelchen dargestellt) zufallig verteilt
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Die meisten Simulationen haben sich als instabil erwiesen. Am Ende der Rechnungen
hatte das Zirkonium seine Gitterstruktur komplett verloren und die Wasserstoffatome

hatten sich zum grofRten Teil auerhalb der Simulationsbox verteilt. Die Abb. 3.18 zeigt

ein Beispiel eines solchen (unphysikalischen) Endzustands.

Abb. 3.18 Endzustand der Simulationen fiir Zirkonium mit Wasserstoff, mit instabilem

Rechnungsergebnis

Eine Simulation hat trotzdem ein gutes Ergebnis gezeigt: Bei einer Temperatur von
700 K hat die 16 x 16 x 16 Box eine Kristallstruktur bis zum Ende der Simulation
(200.000 Zeitschritte, insgesamt 20 ns) behalten, wie in der Abb. 3.19 dargestellt. Das
gesamte Zr-Gitter ist nicht mehr perfekt eingerichtet, sondern weist gewisse Trennfla-
chen auf (besonders sichtbar auf dem oberen linken Bild der Abb. 3.19). Dazu bilden
sich Zirkonium-Clusters um die Wasserstoffatome (ersichtlich auf dem unteren linken
Bild in Abb. 3.19). Die Ausgangsparameter der Simulation sind in der Tab. 3.7 zusam-

mengefasst.

Leider hat die aquivalente Simulation (50 wppm Wasserstoff bei 700 K) mit der
24 x 24 x 24 Box zu einem Endzustand ohne erhaltende Struktur geflihrt, was die Effizi-
enz des gemischten Potentials wieder in Frage stellt. Vermutlich sind die Interaktionen
zwischen Zirkonium und Wasserstoff noch nicht korrekt festgelegt, oder nicht geeignet.
Die in Abb. 3.19 dargestellte Simulation konnte wahrscheinlich mit Iangerer Simulations-
zeit ebenfalls instabile Lésungen produzieren. Eine genauere Betrachtung der Reprodu-
zierbarkeit der Simulationsergebnisse konnte in der vorliegenden Arbeit nicht mehr un-

tersucht werden.
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Abb. 3.19 Endzustand der Simulation mit 16 x 16 x 16 Zr-Atome, 75 H-Atome, und
bei 700 K

Tab. 3.7  Ausgangsparameter der Simulation mit 16 x 16 x 16 Zr-Atome, 75 H-
Atome, und bei 700 K

Simulati- | - oeratur [K]

onsbox P a [A] c [4] cla Ec [eV]
16 x 16 x 16 |700 3,392 5,515 1,626 -6,003
343 Weitere Untersuchungen: Steuerungsparameterstudie

Zwei Rechenparameter, die von LAMMPS zu jedem Zeitschritt benutzt wurden, wurden

untersucht:

e Drag: dieser Steuerungsbefehl ermdglicht, Druck- oder Temperaturoszillationen
zu dampfen. Je groRer der Koeffizient ist, desto starker ist der Dampfungseffekt.
o nve/limit xmax: Nach jedem Zeitschritt, wenn Positionen und Geschwindigkeiten
der Atome aktualisiert werden, ist eine Grenze (xmax) bezlglich der maximalen
Distanz (in A) aufgezwéngt, dass ein Atom wahrend eines Zeitschrittes zuriickle-
gen kann. Das soll vermeiden, dass sehr nah beieinanderliegende Atome (be-
sonders am Start der Simulation, aufgrund der zufalligen Wasserstoff-Verteilung)
herausgeschleudert werden aufgrund der resultierenden starken AbstoRungs-

kréafte.
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Beide Parameter haben eine gewisse Auswirkung auf die Ergebnisse der Simulation
aufgewiesen, jedoch hat bislang keine Kombination von diesen Steuerungsparametern
ermaoglicht, ein stabiles Zirkonium-Gitter zu behalten. In Tab. 3.8 sind 5 Bereiche unter-
schieden, die verschiedenen Verhalten der Simulationen entsprechen, welche danach

kurz beschrieben sind.

Tab. 3.8  Unterscheidung von verschiedenen Verhaltensbereichen fiir die Simulatio-

nen, abhangig von den Parametern Drag und nve/limit

Drag \ nve limit 0,05 0,1 0,2 0,4 0,7 1,0
0,1 3
0,2 4

0,4

0,7

1,0

Bereich 1

In diesem Bereich, wo die Atombewegungen am starksten beschrankt sind (0,05 A), bil-
den sich wahrend der Simulationen Wasserstoff-Clusters. Die Zirkonium Atome verteilen
sich homogen, ohne Struktur zu behalten, und die Wasserstoff-Atome versammeln sich

in kleinen Haufen.

Abb. 3.20 Grafische Darstellung des Bereiches 1
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Bereich 2
Dieser zweite Fall ergibt sich mit einer leicht hdheren maximalen Bewegungsmoglichkeit

per Zeitschritt (0,1 A). Hier sind dann sowohl die Zirkonium- als auch die Wasserstoff-

atome ohne Struktur homogen verteilt am Ende der Simulationen.

Abb. 3.21 Grafische Darstellung des Bereiches 2

Bereich 3

Dieser Fall wurde mit xmax = 0,2 A und einem Dampfen Faktor von 0,1 erhalten. Die Was-
serstoffatome verteilen sich weit aus der Simulationsbox, wahrend die Zirkoniumatome
ein periodisches Muster bilden. Moglicherweise konnte dieser Fall mit einer Iangeren

Simulationszeit unter den Fallen des Bereiches 4 zahlen.

Abb. 3.22 Grafische Darstellung des Bereiches 3
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Bereich 4
Hier fangen die Simulationen wie im vorherigen Fall an, die Wasserstoffatome verteilen
sich weit aus der Simulationsbox und die Zirkoniumatome bilden ein periodisches Mus-

ter. Jedoch verschwindet das Muster vor dem Ende der Simulation, indem die Zirkonium-

atome sich auch homogen verteilen. Verglichen zum Bereich 3 ist nur der Dampfungs-
Faktor etwas hoéher (0,2 und 0,4).

Abb. 3.23 Grafische Darstellung des Bereiches 4 wahrend der Simulation

Abb. 3.24 Grafische Darstellung des Bereiches 4 zum Ende der Simulation
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Bereich 5
Dieser Bereich betrifft die Simulationen mit einem xmax = 0,4 A. Hier verteilen sich die

Wasserstoffatome auch weit aus der Simulationsbox, diesmal bilden die Zirkoniumatome

Clusters.

Abb. 3.25 Grafische Darstellung des Bereiches 5

3.4.4 Zusammenfassung und Ausblick

Wegen der fehlenden Verfiigbarkeit einer spezifischen Potential-Datei zur Untersuchung
des Wasserstoff-Zirkonium-Systems durch Molekulardynamik wurde im Rahmen dieses
Vorhabens eine eigene EAM-Potential-Datei erstellt. Dies wurde durch das Mischen von
Korrelationen aus zwei Literaturstellen mit der Anwendung einer Python-Library,

atsim.potentials verwirklicht

Erste MD-Simulationen wurden fiir reines Zirkonium durchgefiihrt. Es wurden die Gitter-
parameter und die kohasive Energie untersucht. Zuerst wurde daflr ein Potential fir
reines Zirkonium aus dem NIST Interatomic Potentials Repository benutzt, um sich mit
LAMMPS vertraut zu machen. Dadurch konnte Uberprtift werden, dass die Simulations-
ergebnisse gut die experimentellen Werte wiedergeben kdnnen. Danach wurden die
gleichen Simulationen mit der neu erstellten Potential-Datei durchgefuhrt: diese Datei
wurde fur das Wasserstoff-Zirkonium-System aufgebaut, darunter fallt auch der Sonder-
fall vom reinen Zirkonium. Diese Simulationen haben Ergebnisse geliefert, die etwas

weiter von den experimentellen Werten entfernt lagen, aber trotzdem akzeptabel waren:
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Gitterparameter waren bis 7 % Uberschatzt. Dazu hat sich die Zirkonium-Kristallstruktur

bei allen Simulationen als stabil erwiesen.

Nach den Simulationen mit reinem Zirkonium wurden Tests mit Zirkonium und Wasser-
stoff gestartet. Daflr wurde im Zirkoniumgitter eine gewisse Anzahl an Wasserstoffato-
men zufallig verteilt, die einer Konzentration von 50 wppm entspricht. Diese Simulatio-
nen haben fast ausschlieBlich zu einem Verlust der Zirkonium-Kristallstruktur gefuhrt.
Ein einziger Fall hatte am Ende der Simulation noch eine Kristallstruktur mit interessan-
ten Trennflachen. Insgesamt scheinen die Interaktionen zwischen Zirkonium und Was-
serstoff durch die Potential-Datei nicht richtig festgelegt oder geeignet zu sein. Zwei Re-
chenparameter wurden untersucht, und es wurde nachgewiesen, dass sie einen
bedeutenden Einfluss auf den Verlauf der Simulationen haben, jedoch ohne stabilere

Simulationen zu ermdoglichen.

Um nutzbare Ergebnisse aus MD-Simulationen zu bekommen, sollte die Potential-Datei
grundsatzlich erneut Uberdacht werden. Das wiirde einen gewissen Aufwand entspre-
chen. Selbst mit einem effizienten Potential wirden die MD-Rechenzeiten die Simulati-
onen auf einige Nanosekunden oder Mikrosekunden begrenzen. Das bedeutet, dass nur
Gleichgewichtszustande simuliert werden konnten, wahrend Diffusion, Auflésen- oder
Ausfallungsphdnomene ausgeschlossen bleiben wirden. Im Rahmen des vorliegenden

Vorhabens war dies nicht mehr mdglich.

3.5 Sprodbruchiibergangstemperatur

Die Sprodbruchubergangstemperatur (DBTT) ist prinzipiell abhangig von vielen Fakto-
ren, so u. a. von der Gefugestruktur, der Geometrie, der Art der Belastung, dem Gesamt-
wasserstoffgehalt sowie der Hydridorientierung des Hullrohrs. Vor allem aber ist die De-
finition der DBTT sowie die angewandte Messmethode ausschlaggebend fir das

Verstandnis.

Die hier ausgewerteten Untersuchungen beziehen sich auf die Versuche an Ringdruck-
tests bestrahlter Brennstédbe. Das Argonne National Laboratory (ANL) untersuchte meh-
rere Hullrohrproben, um den Ubergang vom duktilen zum sprdoden Verhalten zu bestim-
men /DOE 13/. Dieses Verfahren enthdlt zwei Schritte: 1. Eine Behandlung zur

Hydridreorientierung (Radial hydride treatment, RHT), bei der versiegelte Hullrohrproben
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auf 400 °C erhitzt und langsam abgekuhlt werden; sowie 2. ein Ringdrucktest (Ring com-
pression test, RCT), bei dem die Probe auf eine vorgegebene Temperatur zwischen
Raumtemperatur und 200 °C erhitzt und anschlief’end getestet wird. Die verbleibende
plastische Dehnung nach dem RCT wird als Kriterium fur die Versprddung genommen,

wobei eine Dehnung von unterhalb 2 % als spréde angenommen wird.

3.5.1 Testschema fiir Ringdrucktests zur Bestimmung der DBTT

In Abb. 3.26 und Abb. 3.27 ist das Testschema dargestellt. Abb. 3.26 zeigt den Tempe-
raturverlauf wahrend des RHT. In Abb. 3.27 sind die Temperaturen des spateren RCT
dargestellt, sowie die Loslichkeitskurven von TSSd und TSSp'. Eine 80 mm lange Zirlo
-Probe, die mit Argon-Gas gefullt ist, wird bis auf 400 °C aufgeheizt (blauer Pfeil). Der
Fullgasdruck ist so eingestellt, dass bei Erreichen der 400 °C der Gasdruck eine Zug-
spannung auf die Hlllrohrprobe ausibt. Die HOhe des Drucks ist im jeweiligen Test ge-
geben. Bei den bei RHT erreichten Temperaturen besitzt das Hullrohrmaterial eine Lds-
lichkeit von etwa Uber 200 wt.ppm Wasserstoff (TSSd-Linie). In diesem Zustand l6sen
sich bestehende Hydride auf, die beim anschlieRenden Abklihlen wieder ausscheiden.

Je nach Héhe der Spannung bilden sich radiale oder umfangsgerichtete Hydride.

T TSSd/TSSp-Kurven aus TESPA-ROD-Modell ohne Unsicherheiten
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Abb. 3.26 Temperaturverlauf eines RHT-Zyklus /DOE 13/
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Abb. 3.27 Testschema fur das RHT und RCT

Nach dem RHT (blaue Pfeile) werden vier RCT zu vier unterschiedlichen Temperaturen
(orange Punkte) durchgefiihrt. TSSd markiert die Léslichkeit vom Wasserstoff in der Hllrohr-

probe

Die Abkuhlung erfolgt bis auf 200 °C bei Zircaloy-4 und Zirlo bzw. 135 °C bei M5 mit

einer konstanten Abkuhlrate von 5 °C/h. AnschlieRend kihlen die Proben schneller bis
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zur Raumtemperatur ab. Fur die weitere Verwendung wird die Probe in Ringe geschnit-
ten, wobei einige der Ringe flr Untersuchung der Hydridverteilungen, -orientierungen
und -langen dienen. Hierzu wird eine durchschnittliche relative Hydridlange (Radial Hyd-
ride Continuity Factor, RHCF) bestimmt, die dem Verhaltnis der Lange der radialen Hyd-
ride zu der Hullrohrwandstarke entspricht (RHCF = 100 % entspricht Hydridlange Uber

gesamte Wandstarke).

Fur die RCT werden die Ringe auf eine Testtemperatur zwischen Raumtemperatur und
200 °C gebracht. Die Gesamtzahl der Proben ist in Abb. 3.28 dargestellt. Alle hier ver-
wendeten Proben wurden in Leistungsreaktoren bestrahlt. Da M5 eine geringere Was-
serstoffaufnahme aufweist, enthalten die Proben auch hier nur geringe Konzentrationen
von unter 80 wt.ppm Wasserstoff. Zirlo und Zircaloy-4 weisen deutlich hdhere Wasser-

stoffaufnahmen auf, weshalb die getesteten Proben héhere Konzentrationen haben.

77



Alle Proben
700

600 o 8 ®

3
g
- v
c
il
g 400
c
[0}
N
c
Q 300 @
=
S
17
@ 200
173
173
©
=
100 z a 8 >
0 —
0 50 100 150 200 250 300 350 400
Temperatur (°C)
=0— M5 - 76 £5 wppm H (b.) —@— M5 - 60 +20 wppm H (90 MPa)

—0— M5 - 72 £10 wppm H (110 MPa) —— M5 - 94 +4 wppm H (140 MPa)
—@—Zry-4 300 £15 wppm H (b.) —O—12Zry-4 640 + 140 wppm H (b.)
—Q=27ry-4 520 +90 wppm H (110 Mpa)  —@—Zry-4 615 +82 wppm H (140 MPa)

ZIRLO - 530 70 wppm H (b.) ZIRLO - 535 +50 wppm H (80 MPa)
ZIRLO - 530 +115 wppm H (90 MPa) ZIRLO - 385 +80 wppm H (110 MPa)
ZIRLO - 650 £190 wppm H (140 MPa) == TSSd

——TSSp

Abb. 3.28 Temperaturen fir RCT flr verschiedene Hullrohrmaterialien und unter-

schiedlicher Wasserstoff-Gehalte

Im Folgenden werden die einzelnen RCT getrennt nach Hullrohrmaterial untersucht.
Hierbei wird die verbleibende Dehnung Uber die Temperatur der jeweiligen RCT darge-
stellt. Fallt zwischen zwei Messungen die verbleibende Dehnung auf geringe Werte unter
2 %, so liegt zwischen diesen beiden Temperaturen der Ubergang von duktilem zu

sprodem Verhalten vor (DBTT).
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3.5.2 Ringdrucktests an M5
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Abb. 3.29 Verfiigbare bleibende Dehnung nach einem Ringdrucktest fliir M5-Proben

Es wurden vier Proben mit M5 Material untersucht (Abb. 3.29), wobei eine nur bestrahlt
(b. im Diagramm) und keiner RHT ausgesetzt worden ist. Die Proben mit niedrigen RHT-
Spannungen weisen durchgehend duktiles Verhalten fur alle getesteten Temperaturen
auf. Zwei Proben wurden wahrend der RHT unter hohe Spannungen gesetzt (110 MPa
und 140 MPa). Diese beiden Proben weisen bei Testtemperaturen unterhalb von 90 °C

ein sprédes Verhalten auf.

Die M5-Proben weisen einen geringen H-Gehalt von unter 100 wt.ppm auf, d. h. bei dem
RHT mit 400 °C I6sen sich alle Hydride auf und bei der Abkihlung besteht die Chance,
dass 100 % radiale Hydride entstehen. Diese radialen Hydride haben wahrend des
Wachstums keinerlei Hindernisse, wie z. B. rechtwinklig angeordnete Hydride, weshalb
besonders lange Hydride entstehen kénnen. Die gemessenen RHCF steigen mit der
Spannung wahrend der RHT und sind in Tab. 3.9 dargestellt. Hierbei zeigt sich, dass
das rekristallisierte M5 besonders anfallig fur lange Hydride ist. Unterhalb von 90 MPa
liegt die DBTT unterhalb von 20 °C.
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Tab. 3.9  Ergebnisse der Hydriduntersuchungen nach dem RHT fir M5

Spannung bei 90 MPa 110 MPa 140 MPa
RHT (3 Zyklen)
RHCF (%) 31+15 6110 72+12
Ch (wt.ppm) 60 + 20 72+10 94 +4
DBTT (°C) <20 70 75
3.5.3 Ringdrucktests an Zircaloy-4
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Abb. 3.30 Verfligbare bleibende Dehnung nach einem Ringdrucktest fir Zircaloy-4-

Proben

Es wurden vier Proben mit Zircaloy-4 untersucht (Abb. 3.30). Zwei Proben wurden im
Reaktor bestrahlt (b.) und keiner RHT unterzogen. Die Probe mit dem geringen H-Gehalt
von 300 wt.ppm verhalt sich duktil, wahrend die andere Probe mit 640 wt.ppm ein durch-
gehend sprodes Verhalten aufweist. Auffallig ist auch das Fehlen einer Art Stufe, dem

sprunghaften Anstieg der Duktilitat mit steigender Temperatur, wie es bei M5 (Abb. 3.29)
und Zirlo (Abb. 3.31) der Fall ist. Nur da lasst sich nach dieser Methode die DBTT ein-

grenzen.

Drei verschiedene Proben zeigen, dass nicht nur die Spannung wahrend des RHT einen

Einfluss auf die Versprodung hat. Die Probe mit dem zweithochsten H-Gehalt
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(615 wt.ppm) wurde wahrend des RHT einer sehr hohen Spannung von 140 MPa aus-

gesetzt und zeigt bei 90 °C duktiles Verhalten.

Es zeigt sich bei Zircaloy-4 eine Tendenz, dass die absolute Wasserstoffkonzentration
einen groReren Einfluss auf die DBTT als das RHT hat. Hier ist zu bemerken, dass die
Unsicherheiten bei der Bestimmung des H-Gehalts in den Proben sehr hoch sind, so
dass sich die einzelnen Proben in der Gro3e ihrer Unsicherheit im H-Gehalt Gberschnei-
den. Eine eindeutige Aussage zu der DBTT lasst sich hier nicht treffen, da zu wenige

Tests unter hohen Temperaturen vorliegen.

3.54 Ringdrucktests an Zirlo
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Abb. 3.31 Verfligbare bleibende Dehnung nach einem Ringdrucktest flir Zirlo-Proben

Es wurden finf Proben mit Zirlo-Hullrohren untersucht. Insgesamt ergibt sich hier ein
uneinheitliches Ergebnis, da es Proben gibt, die bei hohen Temperaturen von Uber
150 °C sprodes Verhalten aufweisen (mit einem vergleichsweise hohen H-Gehalt von
650 wt.ppm). Andere Proben weisen ein durchgehend duktiles Verhalten auf, so z. B.

eine Probe mit 535 wt.ppm H nach einer RHT mit 80 MPa.

Die Proben weisen einen direkten Anstieg des RHCF mit dem Anstieg der Umfangs-
spannung wahrend des RHT auf, wie in Tab. 3.10 dargestellt. D. h., dass Zirlo sensitiv
fur die Spannung wahrend des RHT ist. Des Weiteren zeigt sich bei der Probe, dass

wiederholtes Aufheizen und Abkuhlen im Bereich von AT = 100 °C fur drei Zyklen keinen
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Einfluss auf die durchschnittliche Lange der Hydride hat. Die DBTT macht einen grof3en

Sprung zwischen RHT 90 MPa und 110 MPa mit Werten von T =20 °C bis 125 °C

(Tab. 3.10).

Tab. 3.10 Ergebnisse der Hydriduntersuchungen nach dem RHT fir Zirlo

Spannung 80 MPa 90 MPa 90 MPa 110 MPa 140 MPa
bei RHT (3 Zyklen)

RHCF (%) 9+3 19+9 20+9 3012 65

Ch (wt.ppm) | 535 + 50 530 + 115 480 + 131 385 + 80 650 + 190
DBTT (°C) <20 20 20 125 > 150

Die hier aufgeflhrten Untersuchungen zeigen, dass weder der H-Gehalt, noch die ange-
setzte Spannung beim RHT die DBTT allein bestimmen und dieses Phdnomen von meh-
reren Parametern abhangt.

3.5.5 Zusammenfassung der Ergebnisse der Ringdrucktests

Die am ANL durchgefiihrten Experimente lassen keine allgemeingtltige Aussage Uber
die DBTT fur alle Hullrohrtypen zu. Es wurden an einzelnen Proben realistische Bestrah-
lungen durchgefuhrt, weshalb die untersuchten Hullrohrproben unterschiedliche H-Ge-
halte aufweisen. Die erreichten Temperaturen der RHT liegen mit 400 °C gegenlber
realistischen Trocknungsprozessen im Behalter vergleichsweise hoch. Die Abkuhlraten
nach dem RHT sind mit 5 °C/h zu schnell, als dass sie den realen Abkuhlvorgang in der

Trockenlagerung direkt abbilden kénnten.

Das M5-Material verhalt sich durch die vollstdnde Auflésung der Hydride, wie in den
theoretischen Modellen fir das Hydridwachstum beschrieben /KAU 18/. Hohere Span-
nungen fordern hier das Wachstum langer und dinner, radial ausgerichteter Hydride.
Durch den geringen Gesamtwasserstoffgehalt werden die Hydride nicht an ihrem
Wachstum durch bestehende Hydride gehindert. Nach heutigen Erkenntnissen kann die-
ser Effekt durch langsamere Abkuhlraten noch verstarkt werden. M5 ist der einzige voll-
standig rekristallisierte Werkstoff (recrystallized annealed) in dieser Untersuchung, wes-
halb Gber den Einfluss der Textur keine weiteren Aussagen getroffen werden kénnen.
Die DBTT spielt hier ab Spannungen von tiber 90 MPa eine Rolle und kann Temperatu-

ren von bis zu 70 °C einnehmen.
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Bei Zry-4 und Zirlo verhalten sich die Proben anders, da sie deutlich hdhere Wasser-
stoffgehalte aufnehmen und auRerdem nicht vollstandig rekristallisierte Werkstoffe sind,
sondern spannungsarm gegliht (Stress relief annealed, SRA) wurden. Es entsteht eine
hohe Hydridkonzentration an der HullrohrauRenseite (hydride rim), wie in Abb. 3.32 dar-
gestellt. Die RHT I6st nur einen Teil der Hydride, weshalb die Reorientierung insgesamt
geringer ausfallt, wie z. B. in Abb. 3.33, bei der die Hydride von der Innenseite nach
aulen wachsen. Einige der Hullrohrproben zeigen schon ohne RHT eine Versprédung
aufgrund des hohen H-Gehalts (640 wt.ppm). Hier liegt die DBTT oberhalb der Testtem-
peraturen von 90 °C (Abb. 3.30). Ferner gab es Proben, die unter hohen Spannungen
von 140 MPa einer RHT getestet worden sind, insgesamt hohe H-Gehalte aufweisen
(615 wt.ppm) und dennoch bei 90 °C duktil bleiben. Hier stehen zu wenig Ergebnisse
zur Verfigung um den Sachverhalt abschlieRend zu klaren. Unbekannt ist hier, wie die
bestrahlte Probe (ohne RHT) abgekuhlt ist und welchen Einfluss die hohe Hydridkon-

zentration am Rand auf das mechanische Verhalten haben.

Abb. 3.32 Zirlo-Hullrohrprobe nach der Bestrahlung mit sichtbarer Hydrid-

konzentration (hydride rim) an der Hullrohrauf3enseite

Mittlerer H-Gehalt Cr = 530 wt.ppm, nach /DOE 13/
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Abb. 3.33 Zirlo-Hullrohrprobe nach einer RHT mit 140 MPa. Mittlerer H-Gehalt
CH =650 wt.ppm

Eingezeichnet: Vermessung der RHCF nach /DOE 13/

Im Beispiel der DBTT zeigt sich dasselbe Phdnomen wie bei der Bestimmung der TSSd
und TSSp, da die Unsicherheiten bei diesen Messungen teilweise so grof} sind, dass
sich die Messergebnisse Uberschneiden. Fur das Verstandnis der beteiligten Phano-
mene miuissen weitere Hillrohrproben vermessen und untersucht werden. In Zukunft
muss aulRerdem die Hydridkonzentration Uber den Hullrohrrand mit in die Betrachtungen
einflieRen, da bei hohen H-Gehalten diese Struktur deutlich ausgepragt ist. Aus den vor-
liegenden Daten kann fir die Materialien Zirlo und M5 geschlossen werden, dass bei
Spannungen unterhalb von 90 MPa und bei Abkuhlraten von 5 °C/h die DBTT unterhalb
von 20 °C liegt und die Hydridlangen 50 % der Hullrohrwandstarke nicht Uberschreiten.
Da die tatsachlichen Abkuhlraten niedriger sind, kdnnen die Hydride langer wachsen und

die DBTT mdglicherweise steigen.

Der Brennstabcode TESPA-ROD wurde mit einem Modell ausgestattet, das die Aus-
scheidung von radialen Hydriden ab Spannungen von 90 MPa beginnen lasst, wobei
zwischen 90 MPa und 110 MPa anteilig radiale und umfangsgerichtete Hydride ausge-
schieden werden und ab 110 MPa nur radiale Hydride ausgeschieden werden. Ein Mo-
dell fir das Hydridlangenwachstum ist noch nicht implementiert, da bisher der eindeutige

Zusammenhang von DBTT und Hydridlange nicht geklart worden konnte.
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Abb. 3.34 Ubergang von duktilem zu sprédem Verhalten fir Zricaloy-4 in Abhangig-

keit der Hydridorientierung

RHF als Anteil radialer Hydride, nach /CIN 15/

3.6 Weiterentwicklung von TESPA-ROD

3.6.1 Axiale Diffusion von Wasserstoff im Hillrohr

Im Projekt RS1557 Brennstabverhalten im Betrieb und bei Stérfallen (BSVBUS) ist eine
Implementierung von Diffusionsgleichungen fiir den axialen Transport von Wasserstoff
im Brennstabhillrohr in den Code TESPA-ROD durchgefiihrt worden. Fir das Projekt
RS1552 wurden damit erste Analysen Uber die axiale Diffusion wahrend der Langzeitla-
gerung durchgefuhrt. Das bisherige Berechnungsmodell berlcksichtigt die Diffusion

nach dem Konzentrations- sowie dem Temperaturgradienten.

Nicht bertcksichtigt sind bisher Spannungsgradienten. Erste Analysen haben ergeben,
dass der Effekt der Diffusion aufgrund des Konzentrations- und des Temperaturgradien-

ten gering ist.
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Der Code TESPA-ROD ermdglicht 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-
tieren 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. 3.35 schematisch dargestellt, wobei die
Ebenen E; und E;+1 mit ihren jeweiligen Temperaturen T und Wasserstoffkonzentratio-
nen C dargestellt sind. Der Diffusionsfluss J wird Uber die Mittelwerte von Temperatur

Tm und Konzentration Cy, berechnet.

En( Th, Cn) En+1(Tn+1 ,Cn+1)

Jn<—>n+1(Tm,Cm)
—
Abb. 3.35 Schematische Darstellung des Flusses zwischen zwei Ebenen n und n+1

Zur Darstellung der Diffusionseffekte werden im Folgenden zwei beispielhafte Rechnun-
gen fir 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 zusatzlich die temperaturgetriebene Diffusion

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

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

rohr sich immer weiter annahert.

Tab. 3.11 Anfangsbedingungen fiir Beispielrechnung eines 60 cm langen Hullrohrs

Ebene 1 2 3 4
Wasserstoff-Gehalt zu Beginn 400 0 0 0
(ppm)

Konstante Hiillrohrtemperatur (°C) | 400 400 400 400
Lange der Ebene (m) 0,15 0,15 0,15 0,15
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Abb. 3.36 Ergebnisse der Beispielrechnung 1, berechnet mit TESPA-ROD
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Abb. 3.37 Ergebnisse der Beispielrechnung 2, 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 H-Gehalt 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 gelésten Wasserstoff ausgeglichen. In Ebene 1 ist zu se-
hen, dass der Anteil des gelosten Wasserstoffs zundchst konstant bleibt (blaue Linie),
jedoch die Hydride sich im Metall 16sen (griine Linie). Das liegt daran, dass bei dem
Vorhandensein von Hydriden die Ldslichkeitsgrenze des Metalls ausgeschopft ist, d. h.,
dass das Metall mit geléstem Wasserstoff gesattigt ist. Strémt, wie in diesem Fall, gelds-
ter Wasserstoff durch Diffusion in eine andere Ebene ab, wird dieser Unterschied durch
das Auflésen von Hydriden ausgeglichen, bis die Loslichkeitsgrenze wieder erreicht ist.

Eventuelle Ungleichgewichte sind in diesen langen Zeitraumen nicht zu erkennen.

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 anfanglich
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
Ebene 3 ab, was den Anstieg verlangsamt. Dieser Effekt wiederholt sich in abge-
schwachter Form flir die Ebenen 3 und 4. Die Ebene 4 kann diffusionsgetrieben nur
Wasserstoff aufnehmen, da es keine weiteren anschlieRenden Ebenen gibt und diese in

dem gegebenen Beispielmodell 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 gro3er war als die Abgabe. Auf Dauer

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

Tab. 3.12 Anfangsbedingungen fur Beispielrechnung 2

Ebene 1 2 3 4
Wasserstoff-Gehalt zu Beginn 250 250 250 250
(ppm)

Konstante Hiillrohrtemperatur (°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 gleichmafRigen Wasserstoffgehalt be-

laden. Jede Ebene besitzt eine eigene konstante Temperatur, die sich jeweils um 10 °C
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von der nachsten Ebene unterscheidet. Die treibende Kraft ist hier der Temperaturgra-
dient. Bei einem konstanten Temperaturgradienten diffundiert Wasserstoff so lange, bis
die Konzentration des gelosten Wasserstoffs in der warmeren Zone gleich der Wasser-

stoffkonzentration in der kalteren Zone ist.

In diesem zweiten Rechenbeispiel ist die Ebene 1 (Level 1) die Zone mit der héchsten
Temperatur und folglich wird Wasserstoff abgeben. Analog zum ersten Rechenbeispiel
I6sen sich die Hydride bis die Ldslichkeitsgrenze bei ca. 240 ppm erreicht ist, anschlie-

Rend sinkt auch der Anteil des geldsten Wasserstoffs.

In Ebene 2 steigt der Gesamt-Wasserstoffgehalt (rote Linie) innerhalb des ersten halben
Jahres und zusatzliche Hydride entstehen (griine Linie). Die Ebene 3 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 gelosten Wasserstoffs liegt bei ca. 160 ppm. Durch die konstanten Temperaturen
andert sich dieser Wert nicht. Der aus Zone 3 aufgenommene Wasserstoff scheidet sich
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 1.000 ppm einstellen. Ein endliches Diffusions-
gleichgewicht zwischen der Soret-Diffusion (temperaturgetrieben) und der Fick’schen
Diffusion (konzentrationsgetrieben) ist mit den gewahlten Zonenlangen von 0,15 m nicht

darstellbar, so dass in diesem Fall der gesamte Wasserstoff die 4. Zone erreicht.

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

einem LWR-Brennstab voller Lange.

3.6.2 Zusammenfassung der weiteren Arbeiten

Es wurde ferner das Pelletschwellen wahrend der Langzeitlagerung und die resultieren-
den Spannungszustande naher untersucht. Das im abgeschlossenen Vorhaben RS1518
entwickelte TESPA-ROD-Modell fiir Pelletschwellen durch Alpha-Zerfalle wurde auf
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Langzeittransienten in einer Parameterstudie angewendet. Es wurden zwei verschie-
dene Betriebsweisen fir 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 fiir das Brennstoffschwellen groRen Einfluss auf
die Spannungsentwicklung im Brennstabhullrohr haben kann. Ein Betriebsende unter
(nahezu) Volllast flhrt generell zu hohen Spannungen im Hullrohr wahrend der Lang-
zeitlagerung. Ein Betriebsende im Stretch-out-Betrieb fuhrt zu einer Konditionierung des
Hullrohrs, wobei schon wahrend des Betriebs Hullrohrspannungen durch Bestrahlungs-
kriechen langsam abgebaut werden kénnen. Die Parametervariationen fiir die Spaltgas-
freisetzung haben gezeigt, dass kleine Freisetzungen wahrend des Betriebs zu einem
geringen Brennstabinnendruck fiihren. Wahrend der Lagerung flihrt dies in Kombination
mit dem Brennstoffschwellen zu einem friihen Spaltschluss und daraus resultierenden
hohen Festkdrperspannungen. Umgekehrt flihrt eine hohe Spaltgasfreisetzung wahrend
des Betriebs zu einem verzdgerten oder ausbleibenden Spaltschluss, was die Hullrohr-

spannungen insgesamt begrenzt.

180 “BU=70GWd/t. FGR=10% ——
BU=70GWd/t FGR=20%
. 160 | BU=70GWd/t FGR=25% — -
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Abb. 3.38 Beispielhafte Entwicklung des Gasinnendruckes, abgebildet flr verschie-
dene Abbrande (BU) und betriebliche Spaltgasfreisetzungen FGR
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4 Datenbanken und Schnittstellen

Im Vorhaben RS1552 wurden zwei Datenbanken erstellt: Eine Datenbank fir die berech-
neten Eigenschaften des bestrahlten Brennstoffs wurde im HDF5-Format erstellt. Eine
weitere mit experimentellen Daten zu den TSSp- und TSSd-Werten wurde als Daten-
bank erstellt. Zu beiden gibt es Schnittstellen und Auswertungsprogramme in Python.
Zusatzlich wurde ein Programm namens BR3ZL zur Visualisierung der Ergebnisse der
COBRA-SFS-Rechnungen erstellt.

4.1 Datenbank der Nachzerfallswarmeleistung

Fur die Ubersichtliche und kompakte Speicherung und Weiterverwendung der berechne-
ten axial und stabweise aufgeldsten Nachzerfallswarmeleistungen, Aktivitdten, Ab-
brande und Inventare wurde eine Datenbank entwickelt. Das bindre Dateiformat HDF5
/HDF 05/ wurde als besonders geeignet fir diese Verwendung identifiziert. Es wurde fir
eine flexible und effiziente Ein- und Ausgabe fur sehr umfangreiche und komplexe Daten
entwickelt. Fir zahlreiche Computerprogramme und Programmiersprachen stehen
Schnittstellen zur Verfliigung, so dass die Datenbank sehr flexiblen Zugriff erlaubt. Die
Datenbank erméglicht das nachtragliche Hinzufligen oder Loschen von Daten auf allen
Ebenen. Somit kénnen im Laufe der Zeit Rechnungen von zusatzlichen Brennelement-
Geometrien, Materialen, Abbridnden oder Rechencodes der bestehenden Datenbank

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: UO,, ...
- 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, ggf. weitere

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

s

1 import hS5py as hb import hdf5 package

idHSfile = h5.File( B )] # create HDFS file
5 idHSfile.attrs[ 1 = $ add attribute
& idHS5file.attrs[ 1 = # add attribute
8 idHSGroupFa = idHS5file.create_group( # add data group FA
g idHSGroupFuel = idHS5GroupFa.create_group( } $# add data group fuel type
] 2
1
z 3
13 idHSGroupCode = idHSGroupFa.create_ group( ] $# a2dd data group code
15 iTmp = idH5GroupCode.create_dataset( . data = dataBurnup) # zadd dataset of group
16 iTmp.attrs|[ 1 = # add attribute of dataset

ETE T

**

idHS5file.claose () close HDFS file

Abb. 4.1  Beispiel der entwickelten HDF5-Schnittstelle zum Erstellen eines Datensat-

zes in die Nachzerfallsleistung-Datenbank

4.2 BR3ZL

Zur Visualisierung der Ergebnisse der Temperaturrechnungen mit COBRA-SFS wurde
basierend auf der Software ParaView /AHR 05/ ein Auswertewerkzeug flir das generi-
sche Behaltermodell erstellt. ParaView ist ein Open-Source-Datenanalyse- und Visuali-
sierungsprogramm. Besonders die Visualisierungen kdnnen vergleichsweise schnell er-
stellt werden, um Daten mithilfe von qualitativen und quantitativen Techniken zu
analysieren. Die Datenermittlung 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 ausgefihrt werden, um Datensatze mit Peta-

scale-Grofie sowie um auf Laptops kleinere Datensatze zu analysieren.

Fur das entwickelte generische Behaltermodell wurde ein entsprechendes dreidimensi-
onales geometrisches Modell fur ParaView erstellt. Berechnungsgrofien wie Tempera-
turen von Hillrohren oder Strukturteilen kbnnen nun schnell und einfach in dreidimensi-

onalen Bildern dargestellt werden.
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Abb. 4.2  Gitternetzlinien der definierten Nodes im ParaView-Modell eines generi-
schen CASTOR® V/19-Behaltermodells

Abb. 4.3  Flachendarstellung des ParaView-Modells eines generischen
CASTOR® V/19-Behaltermodells

95



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
Hullrohrmaterialien, experimentellen Methoden und damit verbundenen Messgenauig-
keiten als auch oftmals an den betrachteten Zeitskalen der Temperaturanderungen. Da
es keine experimentellen Daten zu Abkuhlzeiten vergleichbar der Zeitskalen wahrend
der langerfristigen Zwischenlagerung gibt, wurden in einem ersten Schritt alle den Auto-
ren bekannten, frei zuganglichen Daten zur TSSd/p gesichtet und in eine Excel-Daten-
bank aufgenommen. Zuséatzlich zu den Daten die in Tab. 4.1 aufgefiihrt sind, wurden
ebenfalls die zugehoérigen Unsicherheiten mit aufgenommen. Falls die Unsicherheiten
nicht in der Publikation angegeben waren, wurde versucht den Autor zu kontaktieren und
falls das nicht mdglich war, wurde eine Schatzung der Unsicherheit vorgenommen. Die

aktuelle Datenbasis besteht aus

o Werten aus 48 experimentellen Serien
e Mehr als 650 Datenpunkten
e Zugehdrigen Unsicherheiten

e Sieben Materialien, bestrahlt und unbestrahilt

Alle Messpunkte inklusive der Unsicherheiten sind in Abb. 4.4 dargestellt. Auf der Basis
dieser Datenpunkte konnen 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. bezliglich einer Versuchsmethode, ei-

nes Materials oder eines Autors.
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Tab. 4.1 Daten der TSSd/p Datenbank

Autor Jahr Material Methode 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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Abb. 4.4  Darstellung aller in der TSSp/d-Datenbank enthaltenen Messpunkte
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5 Internationaler Rechenbenchmark zum Brennstabverhalten

In diesem Vorhaben wurde ein internationaler Rechenbenchmark zum Langzeitverhalten
der Brennstabe unter Bedingungen der trockenen Zwischenlagerung definiert und vor-

gestellt.

Nach der Bestrahlung im Reaktor werden die Brennelemente mehrere Jahre im Abkling-
becken nassgelagert. Die anschlieliende Trockenlagerung erfolgt Giber mehrere Jahr-
zehnte in Transport- und Lagerbehaltern. Wahrend der gesamten Lagerzeit unterliegen
bestrahlte Brennelemente zahlreichen Veranderungen, z. B. durch fortdauernde War-
meerzeugung oder Heliumproduktion. Obwonhl viele dieser Prozesse wahrend des Re-
aktorbetriebs bekannt sind oder zumindest mit einer breiten Datenbank analysiert wer-
den kdénnen, werden die spezifischen Phianomene, die wahrend des Trocknungs-
prozesses und der folgenden trockenen Zwischenlagerung auftreten, noch nicht detail-

liert beschrieben.

Die fur die Vorhersage des Brennstabverhaltens zu benutzenden Brennstabcodes sind
zumeist entwickelt worden, um das Verhalten im Reaktorbetrieb und unter Storfallbedin-
gungen zu beschreiben. Fir die vergleichsweise langen Zeitrdume der Lagerung und
die dabei auftretenden Effekte sind nicht alle verfligbaren Codes ausgelegt. Da die ver-
schiedenen Brennstabcodes unterschiedliche Effekte simulieren wie z. B. Kriechen des
Hullrohrs oder dem SchlieRen des Spalts zwischen Pellet und Hillrohr, ist es erforder-
lich, die grundlegenden Vorhersageeigenschaften der Brennstabcodes genauer zu un-
tersuchen. Ferner bleibt das Verhalten des Wasserstoffs innerhalb des Hiillrohrs eine
offene Frage. Es wird diskutiert, wie sich radiale Umfangshydride bilden und méglicher-

weise die Duktilitdt des Brennstabs beeinflussen.

In Zusammenarbeit mit dem TUV NORD wurde ein internationaler Benchmark zur Un-
tersuchung der Vorhersagen des Hullrohrverhaltens unter Bedingungen der langerfristi-
gen Zwischenlagerung erarbeitet und auf dem SEDS2019 Workshop der GRS prasen-
tiert /BOL 19a/.

Ziel des Rechenbenchmarks ist es, das von verschiedenen Brennstabcodes vorherge-
sagte Brennstabverhalten zu vergleichen und die Ergebnisse zu analysieren und in ei-
nem breiten internationalen Fachpublikum zu diskutieren. Dazu ist es wichtig, dass der
Benchmark ausschliel3lich auf éffentlich verfigbaren Daten und generischen Modellen

basiert.
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Dieser Benchmark ist ein erster Schritt im Vergleich von Simulationswerkzeugen zur
Vorhersage des Verhaltens bestrahlter Brennelemente wahrend der Trockenlagerung.
Der Benchmark enthalt vorberechnete typische Werte flr die Vorhersage der Abkling-
warme und die Thermohydraulik des Behalters. Das mechanische Brennstabverhalten
wahrend der Langzeitlagerung wird von den Teilnehmern berechnet. Die Spezifikationen

und Vorgehensweise sind im Anhang aufgefuhrt.

Nach der Erarbeitung der Spezifikationen und der anschlieffenden Diskussionen im po-
tentiellen Teilnehmerkreis erfolgte die Verteilung der finalen Spezifikation (siehe An-
hang C) im Dezember 2019. Bis zum Mai 2020 wurden sieben Ergebnisse eingereicht.
Diese wurden mit sechs verschiedenen Codes berechnet (CARO-E, CSAS, FALCON,
FRAPCON-xt, TESPA-ROD, TRANSURANUS). Die Auswertung der Ergebnisse lauft
zur Zeit der Erstellung dieses Berichtes noch. Nach einer Diskussion der Ergebnisse mit
den Teilnehmern sollen die Ergebnisse des Benchmarks zum Ende des Jahres 2020

veroffentlicht werden.

Phase Il des Benchmarks befasst sich mit der Unsicherheits- und Sensitivitdtsanalyse
der Berechnungen und soll noch in diesem Jahr gestartet werden. Einzelheiten zu die-
sem Benchmark werden in Zusammenarbeit mit der spanischen CIEMAT noch erarbei-

tet, bevor eine weitere Benchmark-Spezifikation erstellt und vorgeschlagen wird.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Die verlangerte Zwischenlagerung erfordert eine Weiterentwicklung der wissenschaftli-
chen Grundlagen zur Bewertung des Langzeitverhaltens sowie die Bereitstellung ent-
sprechend angepasster Analyse- und Bewertungsmethoden, da fur Hillrohre bestrahlter
Brennelemente eine erhdhte Sprodbruchempfindlichkeit bei mechanischen Belastungen
bis zu nachfolgendem Hullrohrversagen bei Handhabungsvorgangen bzw. Transporten
nicht ausgeschlossen werden kann. Die beschriebenen Forschungsergebnisse sind im
Einklang mit dem Fdrderkonzept des BMWi (2015 - 2018, Forschung zur Entsorgung
radioaktiver Abfalle, FuE-Bereich 1, Feld 1.1) und verbessern die wissenschaftlichen

Grundlagen zur Bewertung des Langzeitverhaltens unter den oben genannten Aspekten.

Das vorliegende Forschungsvorhaben verfolgte das Ziel, flr einen gegebenen Behalter
mit bekannter Beladung eine Méglichkeit der Vorhersage bezilglich der Hullrohr- bzw.
Brennelementintegritat nach aktuellem Stand von Wissenschaft und Technik zu erstel-
len. Dies wurde mittels Kopplung und Erweiterung bereits bestehender, zum Teil weiter-
entwickelter Rechenprogramme fiir die Bestimmung der Nachzerfallswarmeleistung, der
Temperaturfelder und Hullrohrmechanik zu einer konsistenten Rechenkette umgesetzt.
Dazu wurde die Nachzerfallsleistung eines generischen 18 x 18-24 DWR-Brennelement
mit einem typischen Abbrandspektrum fir UO; und MOX Brennstoffe mittels Summati-
onscodes wie KENOREST oder VENTINA, oder abdeckend nach DIN-Normen be-
stimmt. Die berechneten Nachzerfallsleistungen werden in ein dreidimensionales Behal-
termodell transferiert und die entsprechenden Temperaturfeldentwicklungen wahrend
der langerfristigen Zwischenlagerung mittels des Programms COBRA-SFS bestimmt.
Die erhaltenen Ergebnisse wurden partiell mit Ergebnissen anderer Codes und Rechen-
methoden verglichen (CFX, COCSYS und semi-analytische Vergleichsrechnungen). Mit
den Werten der errechneten Temperaturfelder kdnnen mittels des hierzu weiterentwi-
ckelten Brennstabcodes TESPA-ROD die relevanten Brennstabparameter wie z. B. In-
nendruck, Wasserstoffkonzentration oder Anteil der umlaufigen Hydride in axialer Auflo-

sung fur jeden Brennstab berechnet werden.

Die in diesem Vorhaben entwickelte Mdglichkeit zur Bestimmung von Temperaturfeldern
beladener generischer Behaltermodelle sowie deren zeitliche Entwicklung entspricht
dem aktuellen Stand von Wissenschaft und Technik. Bei der Berechnung der Nachzer-
fallsleistung fur Lagerzeitrdume Uber 40 Jahre hinaus wurde der internationale Aus-
tausch und der Vergleich der Ergebnisse durch die aktive Teilnahme an einem interna-

tionalen Blind-Benchmark durchgefihrt. Die Methoden und zugrundeliegenden

101



Wirkungsquerschnittdaten der verwendeten Abbrandcodes koénnen innerhalb dieses
Benchmarks mit den Ergebnissen der Ubrigen Teilnehmer verglichen werden. Die Akti-
vitaten zur Auswertung des Benchmarks sind zum Zeitpunkt des Verfassens dieses Be-

richtes noch nicht abgeschlossen.

Zur weiteren Berechnung der Temperaturfelder wurde ein generisches Behaltermodell
erstellt und die resultierenden stationaren wie auch transienten Temperaturfelder unter-
sucht. Das zu Grunde liegende Rechenmodell fuir COBRA-SFS ist jedoch hinreichend
komplex und beriicksichtigt eine Vielzahl unterschiedlicher Faktoren. Zur Erlangung ver-
Iasslicherer Ergebnisse muss der Einfluss von Unsicherheiten dieser Faktoren bzw. Mo-
dellierungsansatzen explizit in Unsicherheits- und Sensitivitatsanalyse untersucht wer-
den. Internationale Anstrengungen in dieser Richtung, wie zum Beispiel im Rahmen des
EPRI-ESCP-Programms kénnen hier fir die Zukunft sehr hilfreich sein. Dies betrifft auch
die verlassliche Modellierung des Trocknungsprozesses. Wie die Untersuchungen in
diesem Projekt gezeigt haben, ist der Trocknungsprozess einer der wichtigsten Zeit-
punkte fir die Beschreibung des Wasserstoffverhaltens wahrend der langerfristigen Zwi-

schenlagerung.

In Kapitel 3 wurde das Brennstabverhalten mit dem Ziel der Integritatseinschatzung der
Brennelemente und -stabe untersucht. Dazu missen mogliche Degenerierungseffekte
der Hullrohrmaterialien wahrend des Reaktoreinsatzes, der Nasslagerung, des Trock-
nungsprozesses sowie der anschlieRenden trockenen Zwischenlagerung bekannt sein
und verlasslich beschrieben werden kénnen. Diese Effekte unterliegen multiplen Abhan-
gigkeiten von thermodynamischen Faktoren wie Temperatur oder unterschiedlichen Dru-
cken und Materialzusammensetzung. Neben diesen Faktoren missen ebenfalls multiple
Skalen untersucht werden, sowohl ortlich als auch zeitlich. Insbesondere zur Bestim-
mung der DBTT mussen diese Faktoren in fur die Zwischenlagerung relevanten Dimen-
sionen untersucht werden. Die in Kapitel 3 beschriebenen Ergebnisse haben gezeigt,
dass die detaillierte Kenntnis der Temperaturverldufe einen groen Einfluss auf die Be-
schreibung des Hullrohrmaterialverhaltens hat. Bis dato fehlt es vor allem an experimen-
tellen Daten von bestrahlten Hullrohrmaterialien mit langsamen Abkulhlraten. Das Pro-
gramm TESPA-ROD wurde erweitert, um entsprechend dem aktuellen Stand von
Wissenschaft und Technik das Hullrohrverhalten wahrend der verlangerten Zwischenla-
gerung beschreiben zu kénnen. Es wurden die verfigbaren experimentell bestimmten
TSSd- und TSSp-Werte fur verschiedene hauptsachlich unbestrahlte Zirkoniumlegierun-

gen in einer Datenbank gesammelt und die jeweiligen experimentellen Unsicherheiten
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ebenfalls ermittelt. In ersten Analysen konnten verschiedene Ldslichkeitskurven ermittelt
werden. Weiter gehende detailliertere Analyse der Daten kdnnten weitere nutzliche Er-
kenntnisse liefern und sollten in zukUnftigen Arbeiten bertcksichtigt werden. Wie sich
der geléste Wasserstoff im Hullrohr bei der Abkihlung nach dem Trocknungsprozess
verhalt, wurde ausgiebig untersucht, und diverse Modelle nach aktuellem Stand von Wis-
senschaft und Technik in dem Programm TESPA-ROD implementiert. Offene Fragestel-
lungen bleiben jedoch bestehen. So bleibt die verlassliche Vorhersage der Hydridgestalt
und -lange nicht endguiltig geklart. Es muss zum Beispiel die Wasserstoffdiffusion in ver-
schiedenen Zirkoniumlegierungen unter Bedingungen der langerfristigen Zwischenlage-
rung sowohl experimentell als auch theoretisch weiter untersucht werden, um verlassli-

chere Aussagen treffen zu kénnen.

Eine Fortflihrung der in diesem Vorhaben durchgefiihrten molekulardynamischen Simu-
lationen mit dem Programm LAMMPS scheint zur Klarung der Fragen zur Huillrohrstabi-
litat nur mit groflem Aufwand maoglich. Neben den dargestellten Problemen mit der Defi-
nition eines korrekten Potentials bleibt insbesondere unklar, wie die zeitliche und die
raumlichen Dimensionen der molekulardynamischen Simulationen bei vertretbarem Re-
chenaufwand auf die Fragestellung der Hillrohrintegritat skaliert werden kdnnen. Dieses
Problem wird auch international diskutiert, so dass es in der nahen Zukunft neue An-
knupfungspunkte zu einer Fortfihrung der in diesem Vorhaben durchgefuhrten Arbeiten

geben kann.

Durch die hier diskutierten Arbeiten wurden neue Fragen aufgeworfen. Wie grof3 ist zum
Beispiel der Einfluss einer langsamen Temperaturabnahme im Hullrohr auf die Beschrei-
bung der Wasserstoffdynamik im Hullrohr? Ein Grofteil der zur Verfugung stehenden
experimentellen Hullrohrdaten zum Wasserstoffverhalten bei Temperaturdanderungen
beziehen sich auf eine Temperaturabnahme im Hdillrohr zwischen 0,5 und 60 K/min. In
der Zwischenlagerung sind die Temperaturgradienten wesentlich langsamer, so dass
(Quasi-) Gleichgewichtsprozesse eine gréfRere Rolle spielen kdnnen und das Wasser-

stoffverhalten signifikant verschieden sein kann /KAU 18/.

Weitere Fragen stellen sich zum Hydridwachstum. Entscheidend fiir die Bruchfestigkeit
eines Zirkonium-basierten Hullrohrs ist die Gestalt und Lange der ausgebildeten Zirko-
nium-Hydride. Bilden sich vorwiegend kurze, umlaufig ausgerichtete Hydride im Hullrohr-

material aus, kann das zu einer unterschiedlichen Bruchfestigkeit fuhren, verglichen zu

103



der Bildung von sehr langen, radial ausgerichteten Hydriden. Eine weitere, genaue Un-
tersuchung dieser Effekte ist fur die Belastbarkeit einer Aussage Uber die Hullrohrinteg-

ritat von hoher Prioritat.

Allgemein ist die Belastbarkeit der Ergebnisse einer Rechenkette zur Vorhersage des
bestrahlten Materialverhaltens fir lange Zeitrdume (Uber 40 Jahre) weiter zu verbessern.
Das liegt zum einen daran, dass es keine direkte Validierungsmoglichkeit in Form von
geodffneten und untersuchten Behaltern flir diese Zeitrdume gibt; und zum anderen, dass
es sich um multiphysikalische Simulationen handelt, mit Modellen auf einer atomisti-
schen Skala bis hin zum gesamten Behalter. Eine detaillierte Unsicherheits- und Sensi-
tivitdtsanalyse der Ergebnisse der in BREZL erstellten Rechenkette ist fiir eine bessere

Einschatzung und Belastbarkeit der Ergebnisse erforderlich.
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B Verwendete Python Scripte zur Erstellung der Potentiale fiir LAMMPS

B.1 Anhang 1: Python script zum Erstellen des tabellierten Potentials

from atsim.potentials import writeSetFL
from atsim.potentials import Potential
from atsim.potentials import EAMPotential

import numpy as np
import math

def makeHeavisideSum(ak, rak):
# Creates a base function for Zr-H and Zr-Zr potentials
def func(r) :
return (sum([np.heaviside (rak[i] - r, 1)*ak[i]*(rak[i] - r)**3 for 1 in
range (len(ak))1))
return func

def makeEmbedZr (aZzr, bZr, cZr, rho cut):
# Creates the Zr embedding function
def func(rho):
if rho < rho cut:
return (aZzr + bZr*np.sqgrt(rho) + cZr*rho)
return 0O
return func

def makeEmbedH (ah, bh, ch, dh, eh, rho0O H):
# Creates the H embedding function
def func(rho):
return (
—ch* (
((rho + eh)**(2 + dh))/ (2 + dh)
- ((ah + bh)*(rho + eh)**(1 + dh))/(1 + dh)
+ ((ah * bh)* (rho + eh)**dh)/dh
- rho* ((rho0_H + eh)**(1 + dh)
- (ah + bh)*(rho0 _H + eh)**dh
+ ah*bh* (rho0 H + eh)**(dh - 1))
)
)

return func

def makePairPotZrZr (ak, rak):
# Function factory that returns Zr-Zr pair interactions
return makeHeavisideSum(ak, rak)

def makePairPotHH (D, alpha, beta, r0, rc, rs):
# Function factory that returns H-H pair interactions
def fcut(r):
return(0.5* (1 + np.cos(np.pi*(r - rc + rs)/rs)))

def fbase(r):
return (D* (beta*np.exp (-alpha* (r - r0)) - alpha*np.exp(-beta*(r - r0))))

def func(r):
if r < rc - rs
return (fbase (r))
elif rc - rs < r < rc
return (fbase (r) *fcut (r))
return 0
return func

def makePairPotZrH (ak, rak):

# Function factory that returns Zr-H pair interactions
return makeHeavisideSum(ak, rak)
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def makeDensityFuncH(C, delta):
def func(r):
return C*np.exp(-delta*r)
return func

def makeDensityFuncZr (bk, rbk):
return makeHeavisideSum (bk, rbk)

def makePotentialObjects () :
# Zr parameters
ak Zr = [-0.0324, 9.8611, 9.755, -2.6295, 1]1#0.2896]
rak Zr = [5.5, 3.35, 2.9, 2.5, 1.5]

bk Zr = [0.005659, -0.03008, 0.09795, 0.3912]
rbk Zr = [8, 6.4, 4.6, 2]

# H parameters
C =11.0025
D = 0.0661496

alpha = 3.67263
beta = 1.47797
delta = 1.30927
r0 = 2.5198

rc = 5.35

rs = 0.3

# Zr embedding parameters
azr = 0

bZr -15.41

czr = 13.21

rho cut = 1.2639

# H embedding parameters
ah = 9.99780

bh = 60.0155

ch 0.000197047

dh = 1.18860

eh = 0.0540638

rho0 H = 7.98909

# Zr-H parameters
ak zZrH = [-0.0018339, 0.5541, 0.4610, 0.2093, 4.486]
rak ZrH = [5.5, 3.35, 2.9, 2.5, 1.5]

# Define the density functions
dens Zr = makeDensityFuncZr (bk Zr, rbk 7Zr)
dens H = makeDensityFuncH(C, delta)

# Finally, define embedding functions for each species
embedZr = makeEmbedZr (aZr, bZr, cZr, rho cut)
embedH = makeEmbedH (ah, bh, ch, dh, eh, rho0 H)

# Wrap them in EAMPotential objects
eamPotentials = [
EAMPotential ("Z2r", 40, 91.224, embedZr, dens Zr, latticeType = 'hcp',
latticeConstant = 3.232),
EAMPotential ("H", 1, 1.008, embedH, dens H)]

# Define pair functions
pair ZrZr = makePairPotZrZr(ak Zr, rak Zr)

pair HH = makePairPotHH (D, alpha, beta, r0, rc, rs)

pair ZrH = makePairPotZrH(ak ZrH, rak ZrH)
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# Wrap them in Potential objects

pairPotentials = [
Potential ('Zr', 'Zr', pair ZrZr),
Potential ('H', 'H', pair HH),
Potential('Zr', 'H', pair ZrH)]

return eamPotentials, pairPotentials

def main () :
eamPotentials, pairPotentials = makePotentialObjects()

# Perform tabulation
# Make tabulation
nrho = 2000

drho = 0.05
nr = 2000
dr = 0.004

with open("./Potentials/ZrHnorm.eam.setfl", 'wb') as outfile:
writeSetFL (

nrho, drho,

nr, dr,

eamPotentials,

pairPotentials,

out= outfile,

comments = ['Ruda, Farkas, Zhou Zr H', """This potential was obtained by
mixing the Zr-Zr and Zr-H interactions from Ruda, Farkas et al. 1996, and the
H-H from Zhou et al. 2007""",

"Made by M. Asnar, June 6 2019"]) # <-- Note: title lines

given as list of three strings

if name == "' main ':
main ()
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B.2 Anhang 2: Eingabe Datei zur Simulation von reinem Zirkonium

### This file is used to calculate cohesive energy and lattice

### parameters of alpha-zirconium depending on temperature. It assumes a hex-
agonal close-packed structure.

### Test of the Potential files generated by Manuel Asnar

### Zirconium pure (without Hydrogen)

clear
### Setting up parameters

variable numberOfBoxes index 16 24
variable coef equal 1.0
variable t index 300 500 700

### Initialization and atoms definition -----------""-"-"""""-"-"""""--""""—-———~——

log .\EAM Manu Pot\Results\b.${numberOfBoxes}.S${t}.log.out
units metal

boundary p p p

atom style atomic

lattice hcp 3.232

region box block 0 ${numberOfBoxes} 0 $(v_coef*v_numberOfBoxes) 0
$ (v_coef*v_numberOfBoxes)

create box 1 box

create atoms 1 box

mass 1 91.224

pair style eam/alloy

pair coeff * * .. \Potentials\ZrHnorm.eam.setfl Zr

### Regions of sample ——————————— oo

neighbor 2.0 bin
neigh modify delay 0 every 2

##4# Define settings —-—---—-------——--———"————-—— -~

compute eng all pe/atom
compute eatoms all reduce sum c_eng

#fix 1 all nve/limit 0.1

#thermo style custom step pe 1lx ly lz press pxxX pyy pzz c_eatoms vol etotal
#minimize le-28 1le-28 50000 100000

#unfix 1

### Set temperature to desired value--—----—---————————————————————————————————

reset timestep 0

velocity all create $t 12345 mom yes rot no

fix 1 all npt temp $t $t 1 aniso 0 0 1 drag 0.1

compute2 all temp

dump 1 all custom 10000

.\EAM Manu_Pot\${numberOfBoxes}\${t}\b.${t}.atom.*.dump id type xu yu zu ix iy
iz

thermol0000

thermo style custom step temp pe 1x ly lz press pxx pyy pzz cC eatoms vol eto-
tal

run 100000

unfix 1

variable numberOfAtoms equal "count (all)"
variable totalEnergy equal "c_eatoms"

variable lengtha equal "1x/v_numberOfBoxes"
variable lengthc equal "lz/(v_coef*v numberOfBoxes)"
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variable cohesiveEnergy equal "v_totalEnergy/v_numberOfAtoms"
variable ratio equal "v_lengthc/v_lengtha"

print "Total energy (eV) = ${totalEnergy};"

print "Number of atoms = ${numberOfAtoms};"

print "Lattice constant a (Angstroms) = ${lengtha};"
print "Lattice constant c¢ (Angstroms) = ${lengthc};"
print "c/a ratio = ${ratio};"

print "Cohesive energy (eV) = ${cohesiveEnergy};"
print"Temperature = ${t};"

clear

next t

jump Manu Pot aZr latparam.in.txt

clear

next numberOfBoxes
jump Manu Pot aZr latparam.in.txt

print "It has all been done."

B.3 Anhang 3: Eingabe Datei zur Simulation von Zirkonium mit 50 wppm
Wasserstoff

### This file is used to calculate cohesive energy and lattice.
### parameters of alpha-zirconium depending on temperature.

### It assumes a hexagonal close-packed structure.

### Test of the Potential files generated by Manuel Asnar.

### Zirconium with Hydrogen: 75 H for 16384 Zr (l6-box),

### corresponding to 50 wppm / 253 H for 55296 Zr (24-box).

clear
### Setting up parameters

variable numberOfBoxes index 24
#variable numberOfHydrogen index 75 253
variable coef equal 1.0

variable t index 300 500 700

### Initialization and atoms definition ---------"--"""-"-""-"-"""-"""""""-"—-—————

log .\EAM Manu Pot ZrH\Results\b.S${numberOfBoxes}.${t}.log.out
units metal

boundary p p p

atom style atomic

lattice hcp 3.232

region box block 0 ${numberOfBoxes} 0 $(v_coef*v_numberOfBoxes) 0
$ (v_coef*v_numberOfBoxes)

create box 2 box

create atoms 1 box

create atoms 2 random 253 878567 box

mass 1 91.224

mass 2 1.0079

pair style eam/alloy

pair coeff * * .. \Potentials\ZrHnorm.eam.setfl Zr H

### Regions of sample ——————————— -

neighbor 2.0 bin
neigh modify delay 0 every 2
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### Define settings —-——-—-—--————————————— -

compute eng all pe/atom
compute eatoms all reduce sum c_eng

### Set temperature to desired value ------—-——------——————— oo

reset timestep 0

velocity all create $t 12345 mom yes rot no

fix 1 all npt temp $t $t 1 aniso 0 0 1 drag 0.5

fix 2 all nve/limit 0.5

compute2 all temp

dump 1 all custom 10000

.\EAM Manu_Pot ZrH\${numberOfBoxes}\${t}\b.${t}.atom.*.dump id type xu yu zu
ix iy iz

thermol0000

thermo style custom step temp pe 1x ly lz press pxx pyy pzz c_eatoms vol eto-
tal

run 500000

unfix 1
unfix 2

variable numberOfAtoms equal "count (all)"

variable totalEnergy equal "c eatoms"

variable lengtha equal "1x/v_numberOfBoxes"

variable lengthc equal "lz/(v_coef*v_numberOfBoxes)"

variable cohesiveEnergy equal "v_totalEnergy/v_numberOfAtoms"
variable ratio equal "v_lengthc/v lengtha"

print "Total energy (eV) = ${totalEnergy};"

print "Number of atoms = ${numberOfAtoms};"

print "Lattice constant a (Angstroms) = ${lengtha};"
print "Lattice constant ¢ (Angstroms) = ${lengthc};"
print "c/a ratio = ${ratio};"

print "Cohesive energy (eV) = ${cohesiveEnergy};"
print"Temperature = ${t};"

clear

next t

jump Manu Pot aZrH latparam.in.txt

clear

next numberOfBoxes
#next numberOfHydrogen
jump Manu Pot aZrH latparam.in.txt

print "It has all been done."
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Cc Benchmark for thermo-mechanical fuel rod behaviour during
dry storage Specifications

CA Introduction

After service in operation, spent nuclear fuel is placed in wet storage for several years
and, dependent on the fuel storage concept, dry storage in dual-purpose casks follows
for several decades. During the entire storage period spent nuclear fuel is still subject to
many changes (e. g. heat generation or Helium production). While many processes dur-
ing reactor operation are well known or at least analysed with a broad data base the
specific phenomena occurring during the drying process and the following storage are

not described to such details.

Since the various fuel-rod codes simulate different effects (e. g. cladding creep, pellet-
cladding-gap closure) it is necessary to study the basic fuel rod characteristic during the
long-term dry storage. Further, the evolution of the hydrogen inside the fuel rod cladding
remains an open question. It is still under discussion how circumferential radial hydrides

form and possibly influence the fuel rod’s ductility.

C.2 General aim

The aim is to compare the fuel rod behaviour predicted by different fuel rod codes and
analyse and discuss the results. This open benchmark relies on publicly available data

and generic models.

This benchmark will be a first step in comparison of simulation tools intended for the
prediction of spent fuel behaviour during dry storage. Only a few simulation codes are
dedicated to spent fuel in dry storage (e. g. COBRA-SFS). This benchmark includes pre-
calculated typical values for the decay heat prediction and spent fuel cask thermo-hy-
draulics. The mechanical fuel rod behaviour during long term storage are calculated by

the participants.
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C.3 Codes

To enable a starting point for all participants the fuel rod state is given by the boundary
conditions. A straightforward coupling of simulation tools will describe the fuel rod be-

haviour during dry storage.

Inbut D Fuel rod design, irradiation
nput Data | characteristics
£ J
@ h Decay heat evolution over
Burn-up Code — | {ime
A ‘ >
@ o
Cask temperature distribution,
COBRA-SFS =% | clad outer surface temperature
< over time

2

‘ Fuel Performance Code

Cladding and fuel
——-| temperature, cladding hoop
strain and stress, hydrogen
and hydride behaviour

Fig. C.1 Code coupling scheme and code specific output data

According to Fig. C.1 the results from the yellow boxes are provided as boundary and
starting conditions by the benchmark specifications. The green box is covered by the

benchmark exercise.
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C.31 General design of fuel rod

The fuel rod will be modelled as standard PWR fuel rod in 18 x 18 design. Depending on

the code input options, more or less detailed input will be considered.

| GAP

Clad Coolant

RFO RCI RCO

Fig. C.2 Rod design

Tab. C.1  Fuel rod design characteristics

Parameter Value unit Comment
Fuel rod
Design 18 x 18 PWR KWU Design
Pitch 12.7 mm dependent on 18x18 design
Total fuel rod length | 4.405 mm
Active fuel column 3.900 mm
Cold upper plenum 6.430 mm3
volume
Cold lower plenum 14.120 mm3
volume
Cold free volume see comment | mm3 To be calculated by the code
Filling gas pressure | 1.7 MPa at 25 °C for M5,
as fabricated
Filling gas pressure | 2.25 MPa at 25 °C for Zircaloy-4,
as fabricated
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Parameter Value unit Comment

Filling gas composi- | Helium -

tion

Fuel pellet:

Fuel pellet uo2 -

Enrichment 4.4 % -

Fuel pellet density 10.360 kg/m? Theoretical density
10.960 kg/m?

Fuel pellet grain size | 0.011 mm

U to O ratio 20 -

Pellet diameter 8.05 mm

Pellet length 10 mm

Chamfer depth 0.05 mm Volume 1.4 mm? per pellet

Chamfer width 1.25 mm

Dishing depth 0.12 mm Volume 5 mm? per pellet

Dishing radius 2.25 mm

Outer roughness 2 pum

Cladding

Outer diameter 9.5 mm

Inner diameter 8.22 mm

Cladding thickness | 0.64 mm

Oxigen content 0.125 % - Design value,
as fabricated

Inner roughness 0.8 pm

Outer roughness 0.8 pum

Hydrogen pick up 0.075 (M5) Covering values from pub-

fraction

0.15 (other)

lished oxide data
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c4 Fuel rod state

The power history in Tab. C.2 is artificially produced from various others and simplified
cycles. The different cycles consist of 305 days of full power operation, 30 days of
stretch-out operation and 30 days of revision. During stretch-out operation the power

decreases on the listed value in Tab. C.2.

BOC denotes the begin of cycle, MOC is the mid of cycle at 152 full power days. EOCnat
is the natural end of cycles, which is followed by the stretch-out operation leading to the
end of cycle (EOC). The fuel rod’s active zone is partitioned in 32 axial nodes with the
equal length, beginning with node 1 at the bottom and ending with 32 at the top of the

fuel rod.

The fast flux cut-off energy is set to 1 MeV.

Tab.C.2 Cycle overview

Cy- Dura- LHG | Fast Flux Stretch-out | LHGR Fast Flux

cle tion R 10713/cm?/s Days end cycle | 10*13/cm?/
Days Wicm Wicm s

1 305 250 13.0 30 200 10.0

2 305 200 10.0 30 180 9.0

3 305 210 11.0 30 180 9.0

4 305 160 9.5 30 140 8.0

5 305 100 6,0 30 80 5.0

The axial power profiles are simplified and taken for every cycle the same, as shown in
Tab. C.3 and Fig. C.3. The basic thermo-hydraulic conditions are given in the following

lines.
e Core inlet Temperature: 292 °C
o Mass Flow per rod: 0.3 kg/s

e Coolant pressure: 15.8 MPa (at stretch-out: 15.8 MPa)
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Fig. C.3 Rod average power (linear heat generation rate) over 5 irradiation cycles
Tab. C.3  Axial power distribution
Section BOC MOC EOCnat EOC
Bottom 1 0.2896 0.5216 0.6077 0.5079
2 0.4923 0.7920 0.8532 0.7125
3 0.6590 0.9834 1.0203 0.8441
4 0.7743 1.0783 1.0890 0.8967
5 0.8568 1.1203 1.1094 0.9139
6 0.9231 1.1391 1.1181 0.9198
7 0.9787 1.1453 1.1045 0.9213
8 1.0241 1.1406 1.0930 0.9228
9 1.0674 1.1367 1.0840 0.9284
10 1.1063 1.1305 1.0747 0.9351
11 1.1380 1.1221 1.0650 0.9429
12 1.1697 1.1163 1.0592 0.9549
13 1.1982 1.1104 1.0539 0.9678
14 1.2183 1.1023 1.0472 0.9796
15 1.2388 1.0974 1.0440 0.9952
16 1.2560 1.0927 1.0414 1.0114
17 1.2646 1.0861 1.0371 1.0259
18 1.2724 1.0823 1.0361 1.0442
19 1.2786 1.0788 1.0360 1.0634
20 1.2728 1.0736 1.0347 1.0814
21 1.2650 1.0702 1.0364 1.1032
22 1.2532 1.0668 1.0394 1.1268
23 1.2325 1.0612 1.0416 1.1501
24 1.2041 1.0556 1.0470 1.1787
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Section BOC MOC EOCnat EOC
25 1.1697 1.0485 1.0538 1.2102
26 1.1247 1.0363 1.0588 1.2410
27 1.0583 1.0107 1.0565 1.2658
28 0.9693 0.9690 1.0433 1.2805
29 0.8161 0.8666 1.0075 1.2631
30 0.6696 0.7373 0.8748 1.1224
31 0.4922 0.5757 0.6815 0.8941
Top 32 0.2662 0.3525 0.4510 0.5948
1,4
e00bo,e,
1,2 o °gn
s00eadRau,, R °
RRRAA ST+ L IF Y YYPPTT N
1 2 ([ ] A .’
O on o 134
- °
. 08 4 o 1 #BOC
2 ° L g AMOC
_06 R
[ N ¢EOCnat
¢ ‘e EOC
0,4
A
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0,2
0
0 5 10 15 20 25 30 35
Bottom Node Top

Fig. C.4 Axial power profiles according to Tab. C.3

c41 Fuel rod corrosion state

The fuel rod corrosion state depends on the cladding material. In this Benchmark, the
oxide thickness and hydrogen uptake ratio are given in the Tab. C.4 for the end of live

burnup. The rod average burnup is given with 67 GWd/t HM.
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The oxide layer thickness documented in Tab. C.4 resembles the maximum value. De-

pending on used code, own modelling may be used with the given Oxide layer as com-

mand variable.

Tab. C.4 Cladding material corrosion state
Parameter Oxide layer thickness Corresponding H pickup
(um) ratio
M5 30 0.075
Zry-4 90 0.15
C.4.2 Decay heat

The decay heat is modelled with the burnup code OREST. The decay heat shown in
Fig. C.5 refers to the reactor shutdown (t = 0) and covers wet and dry storage period.
Detailed data is given in the appendix. The decay heat is given as input in Power per ton
heavy metal initial (W/t HM), power per node of active fuel zone (W/node) and as power

per length (W/cm).

1000,00
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2
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O
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0,00 20,00 40,00 60,00 80,00 100,00
Time after reactor operation
Fig. C.5 Decay heat evolution after reactor shutdown
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C.43 Dry storage cask model

The transport and storage cask will be modelled as a generic model similar to a
CASTOR® V/19 cask, which is loaded in wet conditions inside the spent fuel pool. After
loading the cask will be closed and dewatered. This data is all covered by the COBRA-
SFS model of the generic cask. The COBRA-SFS data provides temperature evolution
of the cask’s central fuel assembly to investigate the centre position (hottest four rods?)
and fuel assembly corner position (coolest position). The surrounding fuel assemblies
inside the cask are modelled assuming homogeneous power distribution and to match

the maximum total thermal power (39 kW per cask).

Tab. C.5 Dry storage cask model

Parameter Value unit comments
Cask type Dry cask - Model for 19 PWR fuel assemblies
Maximum total ther- | 39 kW
mal power
Thermal Power of 2.21 KW Dependent on OREST calculation
central fuel assem-
bly:
Maximum thermal 2.04 kW Homogeneous cask loading for
power per fuel as- other 18 fuel assemblies
sembly
C.5 Shutdown, wet storage and drying procedure

A simplified temperature transient during reactor shutdown and wet storage is antici-
pated. The reactor shutdown leads to a decrease in coolant temperature over the time
until it reaches spent fuel pool temperature. The coolant pressure will decrease with a
delay down to environmental pressure. The different stages of the cooldown are shown
in Fig. C.6 and Tab. C.6.

2 Central rod in the further text refers to these 4 rods
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Fig. C.6 Simplified temperature and pressure profile over time. (time not to scale)
Tab. C.6  Time schedule for coolant temperature
Time | Time | Pres- | Tempera- | Cool- | Event Comment
step sure | ture (°C) | ant
(MPa)
t0 0 15.8 330 Water | Temperature de-
crease
t1 2d 15.8 Water | Pressure de-
crease
t2 5d 0.2 40 Water | Begin wet storage
t3 5y 0.2 40 He- Begin drying pro-
lium cess, temperature
increase, de-
watering
t4 5y + 005 |~ He- Begin dry storage | *COBRA-SFS
100h lium calculation
t5 100y |0.05 |* He- *COBRA-SFS
lium calculation
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C.51 Drying procedure

The drying process follows the wet storage period and happens in several steps: First
the cask is loaded in the spent fuel pool with fuel elements. After closing the cask with
the lit it is dewatered and filled with a helium atmosphere. With interchanging vacuum

drying and helium rinsing the water content in the cask is reduced to a limited amount.

The drying procedure® is modelled simplified with an increasing temperature from wet
storage conditions to levels below a maximum temperature dependent on the equilibrium
state calculated by COBRA-SFS (see chapter C.5.1).

The temperature increase is calculated with a linear heat-up rate over 100 h, between
the equilibrium state of wet storage and the equilibrium state of dry storage given in the

following chapter.

The key points of the drying procedure are:
e Heat up from 40 °C (wet storage)
e Linear increase of temperature of every node

¢ Maximum temperature dependent on equilibrium temperature of following stor-

age period

3 Detailed description of drying procedures usually dependent of utility and/or cask manufacturer and not
publically available.
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Fig. C.7 Anticipated cladding temperature increase during drying procedure in dedi-

cated fuel axial nodes

C.6 Dry storage period

The dry store stage directly follows the drying procedure at t = 5 years. It is modelled as
an equilibrium process modelled by COBRA-SFS code.

On Fig. C.8 the temperature evolution during dry storage for node 22 is shown. This node
faces the highest temperatures during dry storage for both corner rod and central rod.
The axial temperature distribution for the central rod and corner rod for t = 5 years and
t =100 years is given in Fig. C.9. Detailed temperature data for all nodes is given in the

appendix.
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Fig. C.8 Cladding surface temperature of node 22 of central and corner rod during

dry storage stage
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Fig. C.9 Axial cladding surface temperature profile of central and corner rod at

t =5 years and t = 100 years
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C.7 Parameters to be calculated

Each participant will send his/her results in the specified output file. All units will be eval-
uated as given in the table below. The most important output parameters are ECTH,
GAP, PRG and SCH (explained below). All values will be circumferentially averaged
where possible. The axial nodalization of the results is free of choice, depending on the
code capabilities and user judgement. The OREST and COBRA-SFS calculation will be

performed in 32 axial zones as given in Fig. C.3. We propose to analyse a central (one

of the four hottest fuel rods) and a corner fuel rod of the central fuel assembly.

As output, several time points are of interest:

e Cask drying transient + very beginning of dry storage

e Situation after 20 years of dry storage (creep effects will come to an end)

e Situation after 100 years of dry storage (possible transition of ductile to brittle

beha

o Detailed evolution of a single node/value (e. g. peak temperature axial node) for

analysis of fission gas release, fuel rod pressure, gap closure/opening and hy-

viour)

drogen behaviour

If code prediction of any parameters is not possible, they may be skipped.

Tab. C.7  List of results
Parameter Unit Description
TFC °C Fuel Centreline temperature
TFO °C Fuel outer temperature
TCO °C Clad outer temperature (metal oxide interface)
RFO mm Fuel outer radius
RCI Mm Clad inner radius
GAP mm Gap size
ECTH % of design value Total hoop strain of the cladding
ECP % of design value | Total plastic strain of the cladding
SCH MPa Clad hoop stress (average)
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Parameter Unit Description

PRG MPa Fuel rod gas pressure (He, Xe, Kr)

FGP mol Fission gas production during irradiation

FGR % Fission gas release from operation

GRL mol Gas release during dry storage

HTOT wt.ppm Total amount of hydrogen in axial node (dis-
solved hydrogen and hydrides)

HDIS % Amount of dissolved hydrogen in axial node

HRAD % Share of radial hydrides in axial node

HCIR % Share of circumferential hydrides in axial nodes

The clad inner radius RCI allows comparison of results independent of the fuel rod oxi-

. . . . . Al . . .
dation thickness. The engineering strain ¢ = Tis used as strain calculation.
0

C.8

File format of parameters

The benchmark organizer will provide a result file for all participants. Due to the variety

of codes, all participants must use same output format.

The format result file will be ASCII format.

Cc.J9

Schedule

Step 1 (all participants): Discussion on benchmark specification draft
Step 2 (GRS): Distribution of final benchmark specification — December 2019

Step 3 (all participants): Performing of calculations and sending results to GRS —
February/March 2019

Step 4 (GRS) analysis of results

Step 5 (GRS) hand out and discussion of first results. Presentation on 4" SEDS
workshop — June 2020
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