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Kurzfassung. Bei der Nutzung der Kernenergie zur Energiegewinnung sind
reaktorkernnahe  Elemente  der  Druckbehdlter  unterschiedlich  hohen
Neutronenbestrahlungen ausgesetzt. Aus diesem Grund erfahren die verbauten
Werkstoffe infolge der Auslagerungszeit unter Betriebsbedingungen eine durch die
Neutronenbestrahlung bedingte Veranderung des Mikrogefliges in Form von
Versprodung des Werkstoffes.

Ublicherweise wird die Anlagensicherheit bezuglich dieser
Mikrogefligeverdnderungen Uber Einhdngeproben abgesichert. Es handelt sich um
Standardzug- und ISO-V-Proben exakt des gleichen Reaktor-Druckbehdlter (RDB)-
Materials und seines SchweiRgutes, welche in spezielle Bestrahlungskanéle des
RDB eingehéngt werden. Diese eilen bzgl. ihrer Strahlenbelastung derjenigen der
Behélterinnenwand zeitlich voraus. Bei Revisionen werden diese Proben
entnommen und zerstorend im Zugversuch bei 150 °C und 275 °C geprift, bzw.
wird die Kerbschlagarbeit als Funktion der Temperatur im Kerbschlagbiegeversuch
ermittelt.

Im Folgenden wird aufgezeigt, dass elektromagnetische Prifverfahren eine
Charakterisierung der  durch die Neutronenbestrahlung bedingten
Mikrogefiigeveranderungen zulassen und nach entsprechender Kalibrierung eine
quantitative Charakterisierung der Versprodung ermdglichen. Diese Kalibrierung
erfolgte sowohl fiir RDB-Stéhle die sich in westlichen Anlagen im Einsatz befinden,
als auch fiir RDB-Stéhle aus Kernkraftwerken ostlichen Designs. Als Prifverfahren
wurde ein Kombinationsverfahren, bestehend aus 3MA (Mikromagnetische,
Multiparameter, Mikrostruktur- und Spannungsanalyse) und der dynamischen
Magnetostriktion auf Basis von EMUS (Elektromagnetischer Ultraschall) eingesetzt.
Dieses Kombinationsverfahren besitzt auch Potential fir die wiederkehrende
Revision des RDB, um durch eine austenitische Plattierung hindurch die
Strahlenversprédung zu charakterisieren.

Einfuhrung

Bei der Nutzung der Kernenergie zur Energiegewinnung sind reaktorkernnahe Elemente
der Reaktor-Druckbehélter (RDB) — je nach spezifischer Bauart (sowohl westlicher als
auch ostlicher Bauart) — unterschiedlich hohen Neutronenfluenzen ausgesetzt. Aus diesem
Grund erfahren die verbauten Werkstoffe infolge der Auslagerungszeit unter
Betriebsbedingungen eine durch die Neutronenbestrahlung bedingte Verénderung des
Mikrogefiiges. Diese ist dadurch gekennzeichnet, dass eine Aufhértung und damit ein
Anstieg der Streckgrenze und Festigkeit auftritt. Die Verformungswerte im Zugversuch und
die Kerbschlagarbeit in der Hochlage nehmen ab und die Verschiebung der
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Spodbruchiibergangstemperatur im Kerbschlagbiegeversuch steigt an - der Werkstoff
versprodet.

Ublicherweise wird die Anlagensicherheit bezlglich dieser
Mikrogefugeverédnderungen in  sogenannten Uberwachungsprogrammen uber
Einhéngeproben abgesichert. Es handelt sich um Standardzug- und 1SO-V-Proben exakt
des gleichen RDB-Materials und seines SchweiRgutes, welche in spezielle
Bestrahlungskanéle des RDB eingehangt werden. Diese eilen bzgl. ihrer Strahlenbelastung
derjenigen der Behalterinnenwand zeitlich voraus. Bei Revisionen entnommen, werden
diese Proben zerstérend im Zugversuch bei 150 °C und 275 °C gepruft, bzw. wird die
Kerbschlagarbeit als Funktion der Temperatur im Kerbschlagbiegeversuch ermittelt.

Grundsétzlich besteht kein Anlass, diese bewéhrte VVorgehensweise zu &ndern. Es
muss jedoch betont werden, dass bei der Beladung mit Einhangeproben zum Zeitpunkt der
Inbetriebnahme von Kernkraftwerksanlagen von einer Volllastlebensdauer von 32 Jahren
ausgegangen wurde. Entsprechend begrenzt ist das vorhandene Reservematerial und die
Zahl an Einh&ngeproben, die sich zunehmend verbrauchen.

Nachfolgend wird aufgezeigt, dass die zerstorungsfreien Prifverfahren (zfP) 3MA
(Mikromagnetische, Multiparameter, Mikrostruktur- und Spannungsanalyse) und
dynamische Magnetostriktion auf Basis von EMUS (Elektromagnetischer Ultraschall) zur
Bestimmung der Verschiebung der Sprodbruchibergangstemperatur an 1SO-V-Proben
erfolgreich getestet wurden. Im Sinne der Sicherheitsvorsorge erscheint es daher sinnvoll,
zu erproben, ob die zfP-Verfahren (3MA und dynamische Magnetostriktion auf Basis von
EMUS) darlberhinaus auch geeignet sind, bei einer wiederkehrenden Innenrevision des
RDB eingesetzt zu werden, um durch die austenitische Plattierung hindurch die
Werkstoffverdnderung unter Neutronenbestrahlung zu charakterisieren.

1. Ziel

Im Rahmen eines Forschungsvorhabens der Reaktorsicherheitsforschung des
Bundesministeriums fur Wirtschaft und Technologie — Gesellschaft fur Anlagen- und
Reaktorsicherheit (GRS) Forderkennzeichen-Nr. 1501352 — soll nachgewiesen werden,
dass die zerstorungsfreie Charakterisierung der durch Neutronenbestrahlung an RDB-
Stahlen induzierten Verénderungen des Mikrogefliges unter Nutzung elektromagnetischer
zerstorungsfreier Prifverfanren moglich ist. Mit der gleichen Art von zfP-Verfahren sollen
bei der wiederkehrenden Prifung (WKP) Behalter von innen untersucht und bezlglich
ihres durch die Neutronbestrahlung veranderten Mikrogefuigezustandes beurteilt werden.

2. Losungsweg

Neutroneninduzierte Mikrogefugeverdnderungen &uern sich in der Nachausscheidung von
kohérenten, kleinen (Radius: 1-1,5 nm), kupferreichen Teilchen sowie in der Bildung von
Leerstellen [1, 2]. Da diese Versprodungsvorgange nicht nur die mechanischen, sondern
auch die magnetischen Eigenschaften beeinflussen, haben elektromagnetische
Prufverfahren (3MA und dynamische Magnetostriktion auf Basis von EMUS) ein hohes
Potenzial zur Charakterisierung der durch Neutronenbestrahlung induzierten
Verdanderungen des Mikrogefliges [3, 4]. Es besteht eine Analogie zwischen der
Wechselwirkung der Versetzungen mit der Mikrostruktur unter mechanischer Last und der
Wechselwirkung der Blochwande mit der Mikrostruktur, wenn der Werkstoff magnetisiert
wird [4].



2.1 3MA-Prifverfahren

Beim 3MA-Prufverfahren wird durch Anlegen eines magnetischen Wechselfeldes die
magnetische Domanenstruktur verandert. D.h. die Bloch-Wande, welche die einzelnen
magnetischen Domanen voneinander trennen und die eigentlichen Sensoren im Material
sind, bewegen sich und treten dabei in Wechselwirkung mit der Mikrostruktur, wie
beispielsweise Versetzungen, Leerstellen und Cu-Ausscheidungen [4]. Dadurch wird die
Bloch-Wandbewegung behindert, was sich wiederum auf das Ummagnetisierungsverhalten
auswirkt.

Zur Erfassung des Ummagnetisierungsverhaltens werden in dem vom Fraunhofer
Institut flr zerstorungsfreie Prifverfahren (1ZFP) entwickelten 3MA-Prufverfahren [4]
folgende 4 Priifmethoden zur Analyse verwendet:

e magnetisches Barkhausenrauschen

e Oberwellenanalyse im Zeitsignal der tangentialen Magnetfeldstérke

e Wirbelstromimpedanzmessung

e Uberlagerungspermeabilitatsmessung
Alle Prifmethoden kénnen mit einem Sensor in Aufsatztechnik im zeitlichen Multiplex
angewendet werden. Aus den gemessenen Signalen der 4 Priifmethoden werden PrifgroRen
abgeleitet, die mit den Werkstoffeigenschaften korrelieren. Zur quantitativen Bestimmung
von Werkstoffeigenschaften kann eine Kalibrierung entweder mittels Regressionsanalyse
oder Mustererkennung durchgefuhrt werden. Voraussetzung hierfir ist ein
Kalibrierprobensatz mit abgestuften und bekannten Werkstoffeigenschaften. Bei der
Kalibrierung mittels Regressionsanalyse wird der Zusammenhang zwischen den
gemessenen Prufgréflen und den anwendungsspezifischen ZielgrélRen ermittelt. Bei der
Kalibrierung mittels der Mustererkennung wird eine Ahnlichkeitsbetrachtung von
gemessenen Prufgréflen mit den PrifgroRenmustern der Kalibrierproben mit bekannten
Eigenschaften durchgefiihrt. Nach einer abgeschlossenen Kalibrierung ist es dem
Anwender  mdoglich, eine  quantitative  Bestimmung  der  entsprechenden
Werkstoffeigenschaft durchzufiihren. Durch den Einsatz mehrerer PrifgroRen gelingt es,
StorgroRen von Zielgrollen zu separieren [4].

2.2 Dynamische Magnetostriktion auf der Basis von EMUS

Im Fall des dynamischen Magnetostriktions-Verfahrens auf Basis von EMUS werden durch
eine  Hochfrequenz (HF)-Spule Dbei geeigneter Frequenzwahl im Bereich einer
Wechselwirkungszone, die teilweise die obere Schicht des ferritischen Grundwerkstoffs
uberdeckt, Wirbelstrome angeregt und damit auch dynamische Magnetfelder eingeprégt,
die &hnlich wie beim 3MA-Verfahren durch die magnetische Bloch-Wandstruktur
beeinflusst werden. Diese dynamischen Magnetfelder modulieren das von auflen angelegte
statische Magnetfeld und erzeugen durch den Magnetostriktionsprozess Ultraschallwellen,
die sich senkrecht in die Behalterwand ausbreiten. Bei niedrigen Arbeitsfrequenzen wird
eine stehende Welle in der Behélterwand erzeugt. Es ist zu erwarten, dass die Effektivitat
der magnetostriktiven Ultraschallanregung mit zunehmender Versprodung, bedingt durch
die Behinderung der Bloch-Wandbewegung, abnimmt.

Ahnlich wie bei dem 3MA-Priifverfanren werden PriifgroRen abgeleitet, die mit
Werkstoffeigenschaften korrelieren und mittels Kalibrierung zur quantitativen Bestimmung
von Werkstoffeigenschaften verwendet werden konnen. Durch den Einsatz mehrerer
voneinander unabhéngiger elektromagnetischer PrifgroRen gelingt es, Storgrofien (z.B.
Mikrogefiigednderungen innerhalb einer Schweinaht sowie Eigenspannungen und
plastische Verformung) von Zielgrolen (z.B. Verschiebung der



Sprddbruchiibergangstemperatur) zu separieren.

Um mit beiden elektromagnetischen Prifverfanren (3MA und dynamische
Magnetostriktion auf Basis von EMUS) durch die Plattierung hindurch die
Behélterinnenwand bzgl. der Neutronenversprodung zu charakterisieren, missen
entsprechend dimensionierte Sende-Empfangs-Systeme sowie niedrige
Magnetisierungsfrequenzen genutzt werden.

3. Stand der Wissenschaft und Technik

Der Einsatz der zerstérenden Priifung zur Charakterisierung von neutroneninduzierten
Werkstoffzustanden an Einhdngeproben hat sich bewéhrt. Der Forschungsbedarf ergibt sich
daher nicht aus vorhandenen Defiziten dieser zerstdrenden Priftechnik, sondern aus dem
Vorteil, zukiinftig direkt an der RDB-Innenwand durch die austenitische Plattierung
hindurch die Mikrogefuigeveranderungen zerstérungsfrei detektieren zu kénnen.

Dartiber hinaus gibt es heute weltweit keine ZFP-Technik, die bei der
wiederkehrenden Prifung des RDB Aussagen ber den Grad der Mikrogefiigeveranderung
der plattierungsnahen Bereiche liefern konnte.

Strahlenschaden in den RDB-Stdhlen werden nach internationalem Kenntnisstand
zusétzlich unter dem Gesichtspunkt des Kupfergehaltes im Werkstoff und seiner
Auswirkung auf die Bestrahlungsempfindlichkeit diskutiert. Es wird davon ausgegangen,
dass eine Versprédung einerseits durch Leerstellenbildung, andererseits durch fein disperse,
koharente kupferreiche Ausscheidungen, die einen Radius von 1-1,5nm haben,
hervorgerufen wird [1, 2]. Ausheilglihungen bei 475°C zeigen — bezogen auf die
Diskussion der Harte — schon nach 100 h einen Harteabfall. Dasselbe Verhalten gilt auch
fur die Hochlage der Kerbschlagarbeit, nicht jedoch fur die Verschiebung der
Sprddbruchiibergangstemperatur. Sie kann nicht vollstandig zuriickgewonnen werden.

4. Durchgefiihrte Arbeiten

Es wurden unterschiedlich neutronenbestrahlte 1SO-V-Proben (RDB-Grundwerkstoffe
(Tabelle 1) einschliellich der relevanten Schweil3glter (Tabelle 2)) sowohl mit 3MA als
auch mit dynamischer Magnetostriktion auf Basis von EMUS in der heilen Zelle bei

AREVA NP GmbH [5] untersucht.

Tabelle 1. Probensatz der neutronenbestrahlten Grundwerkstoffe

Werkstoff Kurzbezeichnung Neutronen-Fluenz Verschiebung der
[n/cm?] Sprodbruchiibergangstemperatur
AT [K]
22NiMoCr 3 7 p7*! 0-40.3x10% 0-32
20 MnMoNi 5 5 P141* 0-10.7 x 10%® 0-9
22 NiMoCr 37 pP147*! 0-43.8x10% 0-23
ASTM A508 C1.3 JFL*? 0-86.0x10% 0-78
(22 NiMoCr 3 7)
ASTM A533B C1.1 JRQ*? 0-98.0x10% 0-221
(20 MnMoNi 5 5)

*1 = westliches Design
*2 = pstliches Design




Tabelle 2. Probensatz der neutronenbestrahlten Schweil3giiter

Werkstoff Kurzbezeichnung Neutronen-Fluenz Verschiebung der
[n/cm?] Sprodbruchiibergangstemperatur
ATy [K]
S3NiMo3-UP P16*" 0-11.7x10" 0-67
S3NiMo1-UP P141*! 0-49.7x 10" 0-38
S3NiMol P140*" 0-10.4x10" 0-21

*1 = westliches Design

Um fur die Kalibrierung ein mdglichst grofRes Spektrum an neutronenversprddeten 1SO-V-
Proben abzudecken, wurden neben 1SO-V-Proben aus RDB-Werkstoffen von
Kernkraftwerken westlichen Designs auch 1SO-V-Proben aus RDB-Werkstoffen von
Kernkraftwerken ostlichen Designs verwendet. Dariiber hinaus wurden an diesen 1SO-V-
Proben in der heillen Zelle Kerbschlagbiegeversuche durchgefiihrt und die Verschiebung
der Sprodbruchiibergangstemperaturwerte (Referenzwerte) ermittelt.

Zusétzlich erfolgten Messungen an Testkdrpern mit austenitischer Plattierung aus
unterschiedlichen Forschungsprogrammen, um EMUS-Wandler fir niedrige Frequenzen
auszulegen, sodass unterhalb der Plattierung im ferritischen Grundwerkstoff und
Schweillgut magnetostriktiv Ultraschall angeregt und empfangen werden kann. Der
Einfluss des Mikrogefiiges entlang einer SchweiRnaht auf die magnetostriktive Anregung
wurde an einem Behélterkorper (Kalibriertestkorper fir die WKP an WWER (Wasser-
Wasser-Energie-Reaktor)-440-Reaktoren)  untersucht. ~ Weiterhin ~ wurden  erste
Untersuchungen an plattierten Testkdrpern mit dem 3MA-Prifverfahren durchgefuhrt.

5. Erzielte Ergebnisse
5.1 Neutronenbestrahlte ISO-V-Proben

Basierend auf der Datenbasis, bestehend aus den elektromagnetisch ermittelten Prifgrofien
(3MA und dynamische Magnetostriktion auf Basis von EMUS) und den zugehorigen
Referenzwerten, welche im Kerbschlagbiegeversuch in der heilen Zelle ermittelt wurden,
sind Regressionsansatze bzw. Mustererkennungsanséatze zur Kalibrierung entwickelt
worden.

Unter Zugrundelegung von Mustererkennungsansatzen, welche sowohl 3MA- als
auch dynamische Magnetostriktions-PriifgroRen miteinander verknipfen, wurde an
Validierproben von RDB-Grundwerkstoffen (Tabelle 1) eine sehr gute Korrelation
(R2=0.98) zwischen der zerstorungsfrei ermittelten und der in Kerbschlagbiegeversuchen
ermittelten Verschiebung der Sprdodbruchiibergangstemperatur erhalten (Abb. 1). Der
RMSE-Wert (Wurzel des mittleren Fehlerquadrates, engl.: Root Mean Square Error) liegt
bei 10.13 K.

Ebenso wurde an Validierproben von RDB-Schweil3gltern (Tabelle 2) eine sehr
gute Korrelation (R2=0.99) zwischen der zerstorungsfrei ermittelten und der in
Kerbschlagbiegeversuchen ermittelten Verschiebung der Sprédbruchiibergangstemperatur
erhalten (Abb. 2). Der RMSE-Wert liegt bei 3.18 K.
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Abb. 1. Korrelation zwischen zerstorungsfrei ermittelter Verschiebung der Sprodbruchiibergangstemperatur
und konventionell ermittelter Verschiebung der Sprédbruchiibergangstemperatur fiir RDB-Grundwerkstoffe
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Abb. 2. Korrelation zwischen zerstérungsfrei ermittelter Verschiebung der Sprddbruchiibergangstemperatur
und konventionell ermittelter Verschiebung der Sprédbruchiibergangstemperatur fiir RDB-Schweilgliter

5.2 Ferritische Testkorper mit austenitischer Plattierung

Im Hinblick auf eine zerstérungsfreie Insitu-Messung an der RDB-Innenwand durch die
austenitische Plattierung hindurch wurden dynamische Magnetostriktions- und 3MA-
Messungen an einem plattierten ferritischnen Testkorper der Wanddicke 30 mm
durchgefihrt.

Um eine grolRe Eindringtiefe der Wirbelstrome zu erzielen, wurden niederfrequente
EMUS-Wandler fur den Frequenzbereich von <40 kHz ausgelegt, um von der plattierten
Seite der Behélterwand den Werkstoffzustand im ferritischen Grundwerkstoff und
SchweilRgut unmittelbar unterhalb der austenitischen Plattierung untersuchen zu kénnen [6].



Um zu Uberprifen, ob die empfangenen Messsignale tatsédchlich aus dem Mikrogeflige
unterhalb der Plattierung stammen, wurden auch Messungen an der unplattierten Seite des
ferritischen Testkorpers bei einer Abhebung von 8 mm durchgefihrt. In beiden Fallen
wurden vergleichbare Messsignale erhalten, woraus geschlossen werden kann, dass die
Wirbelstromdampfung durch die austenitische Plattierung vernachléssigbar ist (Abb. 3).

An diesem plattierten Testkorper mit einer Wanddicke von 30 mm und mit
Plattierungsdicken von 8 mm wurden bei Anregung an der plattierten Seite bei einer
Magnetfeldstarke von 250 A/cm und einer Pruffrequenz von 40 kHz Signal-
Rauschabstande von 23 dB erreicht (Abb. 3) [6]. Ahnlich gute Messergebnisse wurden
auch mit dem 3MA-Prifverfahren erzielt.
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Abb. 3. EMUS-Signale gemessen an einem ferritischen Testkdrper auf der plattierten Seite (linkes Bild) und
auf der nicht plattierten Seite bei 8 mm Abhebung (rechtes Bild)

Um den Einfluss der Gefligezustdnde des Schweiligutes einer RDB-Rundnaht auf die
Messwerte der dynamischen Magnetostriktion bei Anregung von der plattierten Seite zu
untersuchen, wurden Messungen an diesem Behalterwandtestkorper (Kalibriertestkorper fir
die WKP an WWER-440-Reaktoren) durchgefiihrt. Entlang der Schweil3naht sind nur
geringe Messwertschwankungen in der EMUS-Amplitude von ca. 1,5 % zu erkennen (Abb.
4). Diese Schwankungen liegen innerhalb der Messgenauigkeit. Dies zeigt, dass eventuelle
Neutronenversprodungen im Schweil3gut zukinftig gut detektiert werden kénnen.
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6. Zusammenfassung und Ausblick

Mithilfe des Kombinationsverfahrens (3MA und dynamische Magnetostriktion auf Basis
von EMUS) lasst sich die ZielgroRe Verschiebung der Sprodbruchiibergangstemperatur
zerstorungsfrei an bestrahlten 1SO-V-Proben aus Werkstoffen (Grundwerkstoffe und
Schweil}gliter), die in Reaktordruckbehéltern westlichen und 0Ostlichen Designs eingesetzt
werden, bestimmen.

Es lassen sich sowohl 3MA- als auch dynamische Magnetostriktions-Signale durch
eine 8 mm dicke austenitische Plattierung hindurch anregen. Dies lasst darauf schliefen,
dass auch die Zielgrofie Verschiebung der Sprodbruchiibergangstemperatur zerstérungsfrei
mithilfe des Kombinationsverfahrens (3MA und dynamische Magnetostriktion auf Basis
von EMUS) direkt an der RDB-Innenwand ermittelt werden kann.
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