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Zusammenfassung

In der REBEKA-Versuchsanlage des Forschungszentrums Karlsruhe (FZK) wurden an
Zirconium-Niob 1 (ZrNbl)-Hiillrohren russischer WWER-Reaktoren Einzelstabversuche zum
temperaturtransienten Kriechberstverhalten beim Kiihlmittelverluststdrfall durchgefithrt. Die
Ergebnisse erlauben eine erste vergleichende Bewertung des Berstverhaltens von ZrNbl- und
Zircaloy-4 (Zry4)-Hiillrohren. Die Bersttemperaturen und Berstumfangsdehnungen zeigen in
Abhingigkeit von Berstdruck, Bersttemperatur und Aufheizrate eine dhnliche Tendenz. Die
Daten von ZrNbl tendieren i.a. zu miedrigeren Werten. Unterschiede ergeben sich im wesent-
lichen in den Phasenumwandlungstemperaturen, die bei ZrNb! bis zu 100 K niedriger sind als
bei Zry4. Fiir eine genauere Beschreibung des ZrNb 1 Hiillrohrverhaltens beim Kithimittel-
verluststorfall sind noch weitere experimentelle und theoretische Arbeiten erforderlich.

TEMPERATURE-TRANSIENT SINGLE-ROD CREEP BURST TESTS ON ZIRCONIUM-
NIOBIUM 1 CLADDING TUBES, COMPARISON WITH ZIRCALOY-4 CLADDING TUBES

Abstract

In the REBEKA-test facility of the Karlsruhe Research Centre (FZK) temperature-transient
single-rod creep burst tests on Zirconium-Niobium 1 (ZrNbl) cladding tubes of Russian VVER
reactors have been performed under conditions simulating a loss-of-coolant accident (LOCA).
For the time being the fest results obtained allow a comparison of the burst behaviour of ZrNbl -
and Zircaloy-4 (Zry4) cladding tubes. The burst temperature and burst strains, respectively as
influenced by the burst pressure, burst temperature and heating rate exhibit a similar tendency. In
general, the data of ZiNbl tend to lower values. Main differences exist in the phase
transformation temperatures which are up to 100 K lower for ZiNbl compared to Zry4. For a
reliable description of the ZrNbl cladding behaviour in a LOCA further experimental and
theoretical research work is needed.
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Einleitung : 1

1 Einleitung

In den Druckwasserreaktoren sowjetischer Bauart vom Typ WWER kommen Brennstabhiillrohre
aus Zirkon-Niob 1 (ZrNbl) zum Einsatz. :

Zur Beurteilung des Brennstabverhaltens beim KiihImittelverluststérfall mit ,,GroBem Leck™
(Auslegungsstorfall) muBl als ein wichtiger Aspekt das Ausmal der Deformation und des
Versagens der Brennstabhiilirohre eingeschiitzt werden. Hierbei sind die Brennstabhiilirohre
vorwiegend der Oxidation durch Wasserdampf und hohen Temperatur- und Innendruck-
belastungen ausgesetzt. Diese Belastungen kénnen zum Kriechen und zum Bersten der Brenu-

stabhiille fithren.

Eine Literaturauswertung [3] zu bisher durchgefithrten isotherm-isobaren und temperatur-
transient-isobaren Kriechberstuntersuchungen an ZrNb1-Brennstabhiillrohren hat gezeigt, dafl die
wenigen Daten einer groBen Bandbreite unterliegen und damit keine genaue Aussagen zum
ZiNbl-Brennstabverhalten getroffen werden konnen. AuBerdem sind die experimentellen

Randbedingungen z.T. nur ungenau definiert. -

Zum Materialverhalten von weltweit in Druckwasserreaktoren eingesetzten Brennstabhiillrohren
aus Zircaloy-4 (Zry4) liegen umfangreiche Untersuchungen vor [2], {6], [8]. Im
Forschungszentrum Karlsruhe (FZK) steht fiir solche Untersuchungen die Versuchsanlage
REBEKA zur Verfiigung. ' '

Diese Versuchsanlage wurde im Rahmen der vorliegenden Arbeit zur detaillierten Untersuchung
des Materialverhaltens der ZrNbl-Brennelementhiillrohre eingesetzt. Dies erméglichte die
Durchfihrung der Experimente unter gleichen Versuchsbedingungen wie bei den Zry4-
Experimenten. Es wurden 121 temperaturtransiente Einzelstab-Kriechberst-Experimente unter

Innendruckbelastung mit verkiirzten Brennstabsimulatoren durchgefiihrt.

Die Ergebnisse crlauben erstmals einen fundierten Vergleich des Deformationsverhaltens von
Zry4- und ZrNbl- Hiillrohren.
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2 Versuchsvorbereitung

2.1 Geometriebestimmung der ZrNbl-Hiillrohre

Die zur Versuchsdurchfithrung verwendeten Brennstabhiillrohre sind aus einer einheitlichen
Charge fir WWER-1000 gefertigt. Fiir sie lag kein materialtechnisches Zertifikat vor. Die
Angaben zu den Abmessungen der Hiillrohre unterscheiden sich geringfiigig. Im ,, Technischen
Projekt WWER-1000“ [4] sind folgende Angaben zu Abmessungen der ZrNbl-Hiillrohre

gemacht:

Auflendurchmesser (mm): 9.15 +0.05 max.:  9.20
- 0.05 min.: 9.10
Innendurchmesser (mm):  7.72 +0.08 max.: 7.80
min.: 7.72

efgibt _
Wandstirke (mm): 0.715 +0.025 max.: 0.74

- 0.065 min.: 0.65

Zur genauen Versuchsauswertung ist die Ke_nntriis der Rohrgeonietrie erforderlich. Aus diesem
Grund wurde in die Versuchsvorbereitung eine Vermessung der Hiillrohre aufgenommen. Dafiir
stand die Rohrvermessungsanlage des Institut fiir Material- und Festkorperphysik (IMF) des FZK

zur Verfligung.

Die ungeféhr 4 m langen ZrNbl-Rohre wurden halbiert und danach die ca. 2 m langen Rohre (32
Stiick) durch die Vermessungsanlage gezogen. Pro Durchlauf erfolgte jeweils die Bestimmung
des AuBendurchmessers mittels kapazitiver Wegaufnehmer sowie der Wandstiirke mittels Ultra-
schall. Die Wegaufochmer wurden mittels Eichdom geeicht. Die Eichung der Ultraschalltechnik
erfolgte an einem aus dem zu vermessenden Material angefertigten Eichrohr. In dieses Eichrohr
wurden Wandstirkenverjiingungen (mittels MikrometermeBtechnik bestimmt) eingedreht.

Ein MefBschrieb dieses Verfahrens ist in Abb. 1 zu sehen. Die Reproduzierbarkeit der MeB-
vorginge wurde bestitigt.

Wie in Tabelle I aufgefiihrt, wurde aus den MeBschrieben fiir jedes der 32 Rohre der maximale
und minimale Wert fiir den AuBendurchmesser und fiir die Wandstirke bestimmt. Aus den
Differenzen wurden anschliefiend die jeweiligen Mittelwerte und Schwankungsbreiten ermittelt.
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Abb. 1: Mefischrieb zur Bestimmung der Wandstirke und des Aufiendurchmessers (siehe
Anhang Tabelle I I und IV '
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Der maximale AuBendurchmesser betriigt bei allen Messungen 9.203 mm, der minimale 9.125
mm. Damit liegen die AuBendurchmesser der Rohre innerhalb der bereits aufgefiihrten Herstel-
lertoleranz. Nur im Extremfall erreichen die Abmessungen die obere Toleranzgrenze.

Die maximalen Schwankungen des AuBendurchmessers pro Rohr (MeBlinge 1.92 m) liegen
zwischen 22 und 54 pm bei einem Mittelwert von etwa 39 nm.

Die bei allen Messungen aufgetretene maximale Wandstirke betriigt 0.733 mm, die minimale
0.666 mm. Auch hier liegen die Abmessungen im Herstellertoleranzbereich.

Die Schwankungsbreite der Wandstirke pro. Rohr liegt zwischen 22 und 65 pm bei einem
Mittelwert von etwa 42 pm. Die maximale Wandstirkeschwankung von 65 pm fiir ZrNb1-Hiill-
rohre befindet sich innerhalb der fiir Zircaloy-4 Hiillrohre angegebenen oberen Toleranzgrenze
von 70 um (KWU Siemens).

Fiir die in diesem Bericht zum Vergleich herangezogenen Zircaloy-Kriechberstversuche wurden
Zircaloy-4 Hiillrohre mit einer Wandstirkenschwankung bis maximal 30 pm ausgewihlt.

Da die REBEKA-Finzelstabversuche auf eine Probelinge von ungefihr 50 cm festgelegt sind,
wurden die ZrNbl-Rohre von ihrer urspriinglichen Linge (2 m) auf 4 Teile zu je ca. 475 mm
abgestochen. Die Vierteilung ist auch auf den Mefischrieben ersichtlich (Abb. 1 und 2).

Als Grundlage fiir anschlieBende Berechnungen diente dic Bestimmung des mittleren Aufen-
durchmessers sowie der mittleren Wandstirke der Rohrproben. Dazu wurde fiir jede Probe iiber
den mittleren und oberen Rohrbereich (wahrscheinlicher Berstort, s. Abb. 1) die optische
Flachenmittellinie bestimmt. Diese Werte sind in Tab. II eingetragen.

Der grofite mittlere AuBendurchmesser betrigt 9.178 mm und der kleinste 9.141 mm. Der
Mittelwert aller RohrauBendurchmesser ist 9.163 mm.

Die grofite mittlere Wandstiirke betrégt 0.706 mm, die kleinste 0.690 mm. Der Mittelwert aller
mittleren Wandstéirken ist 0.700 mm.

Ein weiterer MeBdurchlauf war zur Untersuchung der Fehlerhaftigkeit der Rohre mittels Wirbel-
stromsonde notwendig. Dazu wurden in das Eichrohr Fehler in Form von Bohrungen (0.4 mm
und 0.5 mm) und Lingskerben aufien (130 pm tief) und innen (150 pm tief) angebracht. Ein
Vergleich zwischen dem MeBschrieb des jeweils mitlaufenden Eichrohres und des sich
anschlieBenden Probemefschriebes fithrte zur Beurteilung der Fehlerhaftigkeit. Als Grenzwert
fiir die Fehlerkategorie I ist das Uberschreiten der Ausschlaghhe des Lingsfehlers innen (90
um) und fiir die Fehlerkategorie IT das Uberschreiten der Ausschlaghohe des Lingsfehlers aufen

(140 pm) gewdhlt worden (s. Abb. 2).

In Tab. Il sind die fiir jedes Versuchsrohr ausgew#hlten ,,Fehler” in der entsprechenden Fehler-
kategorie angegeben (Mit der Fehleranzahl von -1 sind Rohre mit einer sehr geringen MeB-

schriebausschlaghthe ausgewiesen).
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Abb. 2: Mefischrieb der Wirbelstrommessungen.
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2.2 Festlegung der Versuchsparameter

Die Festlegung der Versuchsparameter fiir die temperaturtransienten Kriechberstuntersuchungen
erfolgte unter Beriicksichtigung von reaktortypischen Stérfallbedingungen und von bekannten
materialtechnischen Eigenschaften des ZrNbl, vor allem in Hinblick auf die Vergleichbarkeit der
Experimentierbedingungen mit den vorliegenden Ergebnissen von Zry4 Hiillrohren.

Als Vorgabeparameter fiir die Versuche dienten die Aufheizrate der Brennstabhiille und die
Innendruckbelastung. Der Druckparameter ist in unterschiedlichen Abstinden abgestuft.

Zur statistischen Absicherung der Ergebnisse sind dic Versuche in der Regel dreimal mit fest-
gelegten Parametern von Aufheizrate und Innendruck durchgefiihrt worden.

Ein Teil der Versuche erfolgte ohne Beheizung des Umgebungsrohres, um groBere azimutale
Temperaturdifferenzen auf dem Hiillrohrumfang zu erzeugen und deren Einflufl auf das Dehn-
verhalten des Brennstabhiillrohres zu untersuchen. {(Diese Versuche wurden bei entsprechend
cingestellten Druck- und Aufheizparametern jeweils zweimal durchgefiihrt)

Eine vorab erstellte Testmatrix wurde wihrend der Experimentierarbeiten modifiziert und
erweitert (Tab. III). Nach AbschluB der Versuchsreihe standen 115 Einzelstabexperimente zur

Auswertung zur Verfligung.

3 Versuchstechnik nnd Versuchsdurchfithrung

Zur Durchfithrung der Experimente stand die REBEKA-Einzelstabversuchsanlage des Instituts
fiir Angewandte Thermo- und Fluiddynamik (IATF) im FZK zur Verfiigung, bei der ein
elektrisch beheizter Stab (Brennstabsimulator) den nuklearen Brennstab des Reaktors simuliert.
Es muBte lediglich eine Anpassung der AL,O;-Ringpellets an die Rohrgeometrie der ZrNbl
Hiillrohre (9.16 x 0.7 mm) vorgenommen werden. Die Hiillrohrlinge wurde auf 475mm
festgelegt. Der Brennstabsimulator hat eine beheizte Linge von 325 mm. Zur Simulation der
Brennstoffpellets sind zwischen dem 6 mm dicken Heizstab und dem ZiNbl-Hiillrohr ALOs-
Pellets eingesetzt. Der radiale Aufbau des im FZK entwickelten Brennstabsimulators ist in Abb.
3 dargestellt. Den Brennstabsimulator im eingebauten Zustand zeigt Abb. 4. Das Umgebungsrohr
dient der Simulation unterschiedlicher Umgebungstemperaturen und kann als Dampffiihrungs-

rohr parallel zum Heizstab beheizt werden.

Durch die Beheizung des Umgebungsrohres kénnen weitgehend adiabate Bedingungen erreicht
und hierdurch die Temperaturdifferenzen auf dem Hiilirohrumfang minimiert werden.

Zur Temperaturbestimmung sind auf dem Brennstabhiillrohr 6 Thermoelemente aus Pallaplat-
Drihten (0.1 mm) aufgepunktet. Davon sind 4 Thermoelemente axial mit einem Abstand von 25
mm angeordnet, 3 Thermoelemente sind auf dem Umfang (azimutal) im Winkel von 120°, auf
Hohe der zu erwartenden Berststelle, angebracht. Die axiale Position der Berststelle ist im
wesentlichen vom Innendruck und der Aufheizrate abhidngig. Diese Positionierung ist in Abb. 5

verdeutiicht.
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Abb. 5: Position der Thermoelemente.

Weiterhin gehdren zur Versuchsanlage das Drucksystem zur Innendruckbeaufschlagung der
Brennstabhiille, ein Dampferzeuger, Gleichstromtransformatoren fiir den Heizstab und das
Umgebungsrohr, eine Rontgen- sowie Filmeinrichtung zur Aufhahme des zeitabhingigen Dehn-
verlaufes sowie umfangreiche Steuer- und Regeleinrichtungen. Die MefRwertaufzeichnung der
Temperaturen und des Druckes erfolgte fortlaufend mittels einer rechnergesteuerten Daten-
erfassungsanlage. Eine Eichung der Temperaturaufzeichnung erfolgte etwa bei jedem flinften
Versuch, die Eichung des Druckaufnehmers vor jedem Versuch.

Die bei der Mehwerterfassung auftretenden systematischen und statistischen Fehler werden wie

folgt angegeben [2]:

Rechner und Verstérker: bis 400 °C : +0.85°C
bis 800 °C : +0.75 °C

Thermoelemente: bis 400 °C : <+15°C
400°- 800 °C : <+3°C

Druckmessung: bis 50 bar : + 0.35 bar

bis 100 bar : + (.55 bar
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Als Ausgangszustand fiir die Kriechberstversuche wurde der Brennstabsimulator (Abb. 6)
drucklos auf eine Temperatur von ca. 300 °C (am ZrNbl-Hiillrohr) gebracht. Als Auflen-
atmosphire des Brennstabhiillrohrs diente schwach von oben nach unten strémender, leicht {iber-
hitzter Wasserdampf von etwa 120 °C unter Umgebungsdruck. Dem Brennstabhiillrohr wird der
Heliuminnendruck aufgelastet. Darauthin wird die lineare, transiente Aufheizung gestartet.

Die Temperatur des Umgebungsrohres wird entsprechend der Temperatur des Brennstabhiill-
rohres am Regelthermoelement (oberstes axiales Thermoelement TEG6) nachgeregelt. Dadurch
wird ein Ausgleich von Temperaturunterschieden auf dem Hillrohrumfang erreicht. Bei einigen
Versuchen (s. Kap. 2.2.) diente das Nichtbeheizen des Umgebungsrohres der Ausprigung
groferer azimutaler Temperaturdifferenzen. Der Innendruck blieb unter Nutzung eines Volumen-
kompensators wihrend des Versuches weitgehend konstant. Nach dem Bersten der Brennstab-

hiille wuarde die Energiezufuhr abgeschaltet.
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Abb. 6: Versuchsstand fiir Einzelstabversuche (schematisch).
4 Versuchsauswertung

Die zu messenden Grofen sind der Berstdruck, die Bersttemperatur, die Umfangsdehnung und
die azimutale Temperaturdifferenz.

Der Druck und die Temperaturen wurden, wie bereits erwihnt, von der Datenerfassungsanlage
aufgezeichnet. Ein Monitorbild des Druckverlaufes und der Temperaturverliufe eines Versuches
bei 15.6 MPa und einer Aufheizrate von 1 K/s ist in Abb. 7 zu sehen.

Der Berstzeitpunkt zeichnet sich durch einen plétzlichen Druckabfall aus. Der Berstdruck ist der
Druck, der unmittelbar vor dem Druckabfall herrscht. Bei der Wiederholung der Versuche unter
gleichen Parametern treten, bedingt durch die Einstell-, Eich- und Mefigenauigkeit des Druckes,
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den Differenzen der Hiillrohrabmessungen sowie den nicht identischen Spalten beim Zusam-
menbau des Brennstabstimulators, geringe Abweichungen beim Berstdruck und der Berst-
temperatur auf. Zur Ermittlung der gefahrenen Temperaturtransiente wurde die Temperatur- und
Zeitdifferenz zwischen dem Zeitpunkt des Erreichens von 600 °C und dem Berstzeitpunkt heran-
gezogen. Der Mittelwert der Transienten fiir alle 6 gemessenen Temperaturverldufe wird als
Temperaturtransiente fiir den jeweiligen Versuch angegeben. Fiir alle Versuche einer
vorgegebenen Transiente von 1 K/s ergab sich ein Mittelwert von 0.96 K/s. (Der geringste
Temperaturanstieg ‘betrug 0.70 K/s und der gréfte 1.02 K/s.) Fiir alle Versuche einer
vorgegebenen Transienten von 10 K/s ergab sich ein Mittelwert von 9.7 K/s (Der geringste

Anstieg betrug 8.7 K/s und der grofite 10.7 K/s).

4
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Abb. 7: Druck- und Temperaturverlauf eines Versuches mit einer Druckbelastung von 15.6 MPa
und einer Temperaturtransiente von 1 K/s (Monitorbild, 100 % = 1000 °C).

Die Bersttemperatur wurde unter Beriicksichtigung der Lage der Berststelle bestimmt. Lag die
Berststelle in unmittelbarer Nihe oder auf einer Thermoelement-Punktstelle, so entspricht die
Temperatur dieses Thermoelementes der Bersttemperatur. Ist das Brennstabhiillrohr zwischen
den Thermoelementen geborsten, so wurde die hochste Temperatur dieser Thermoelemente als

Bersttemperatur festgelegt (s. Tab. IV).

Bei den Versuchen mit grofen azimutalen Temperaturdifferenzen kam es kurz vor dem Bersten
(ca. 6 - 20 s, je nach Berstdruck) zu einem Abflachen des Temperaturverlaufes derjenigen

Thermoelemente, die sich auf der Beule befanden oder angrenzten. In einigen Fillen wiesen die
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Temperaturverldufe dieser Thermoelemente auch einen leichten Temperaturabfall vor dem
Bersten auf. In diesen Fillen wurde der Gipfelpunkt des Temperaturverlaufes der in der Nihe
befindlichen Thermoelemente als Bersttemperatur gewihlt. Die Berechnung des Temperatur-
anstieges dieser Versuche erfolgte bis zum Ende des linearen Verlaufes vor dem Abflachen. Die
angegebene azimutale Temperaturdifferenz stellt die groBte Differenz der drei azimutal
angeordneten Thermoelemente dar (TE1 - TE3).

Zur Bestimmung der Umfangsdehnung des geborstenen Brennstabhiillrohres wurde der grofite
Umfang der Berstbeule mittels cines schmalen Kliebestreifens von RiBkante zu Riflkante
vermessen. Diese Messung geschah einmal jeweils nach dem Versuch im FZK und ein zweites
Mal im Forschungszentrum Rossendorf (FZR). Der Mittelwert aus beiden Mefwerten dient als
Berstumfang fiir die weitere Berechnung. Alle Mefdaten der Experimente sind in Tab. IV

zusammengefalt.

Die Rohrgeometrie des Brennstabhiilirohres vor dem Versuch ist durch die ermittelten Werte fiir
AuBendurchmesser und Wandstérke (s. Tab. II) gegeben.

Die Berechnung der Umfangsdehnung nach dem Bersten erfolgte auf der Grundlage des Auflen-
durchmessers des Brennstabhiillrohres.

Die Dehnung bezogen auf den AuBendurchmesser berechnet sich wie folgt:

€ u- 2t -1
“oou,

€4a -1 = Dehnung (auf den AuBendurchmesser bezogen)

juBerer Umfang der Beule nach dem Bersten

juBerer Umfang der Hiille vor dem Versuch, unbelastet

[mm]
Uy [mm]

Der aufgepréigte Innendruck erzeugt im Brennstabhiillrohr eine Tangentialspannung. Zur
Berechnung der Tangentialspannungen wird die ,Kesselformel® herangezogen, da das Brenn-
stabhiillrohr als diinnwandiges Rohr betrachtet wird.

Im Ausgangszustand ergibt sich folgende Tangentialspannung (Initialspannung):

P dmv
Go__z"_

Sv -

Gy [MPa] = Initialspannung

p [MPa] = innerer Uberdruck

dmy [mm] = mittlerer Durchmesser der Hiille vor Versuch
Wandstiirke der Hiille vor Versuch

sy [mm]
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5 Versuchsergebnisse

Die Werte fiir Berstdruck und entsprechender Initialspannung, Bersttemperatur, Umfangs-
dehnung und die azimutale Temperaturdifferenz sind in den Tabellen IV aufgelistet. Im
folgenden werden diese Gréf3en in ihren Abhingigkeiten von einander dargestellt.

Die Ergebnisse werden mit denen von Zircaloy-4 Kriechberstversuchen, die an der gleichen
Versuchsanlage durchgefiihrt wurden, verglichen. Dazu dienten 160 Zircaloy-Versuche mit
einem Temperaturanstieg von 1 K/s und 37 Versuche mit einem Temperaturanstieg von 10 K/s.
Desweiteren wird zum Vergleich das REBEKA-Deformationsmodell (REMOD: [9], [10], [11])

herangezogen.
5.1 Bersttemperatur

Die Abb. 8 zeigt die Bersttemperatur in Abhingigkeit vom Berstdruck mit der Aufheizrate als
Parameter. Ein hoherer Stabinnendruck fithrt zu einer niedrigeren Bersttemperatur. Zu sehr
niedrigen Berstdriicken hin ist ein schr steiler Anstieg der Bersttemperaturen zu verzeichnen.
Bei niedrigen Berstdriicken bis ca. 2 MPa und bei hoheren Berstdriicken ab ca. 7 MPa ist eine
Abhiingigkeit der Bersttemperatur von der Aufheizrate in der Art ausgepriigt, dafl eine hohere
Aufheizrate eine hohere Bersttemperatur bei gleichen Berstdruck bewirkt. Im mittleren
Druckbereich ist diese Abhingigkeit geringer. Bei den Aufheizraten von 5 und 15 K/s ist dies
aufgrund der wenigen Versuche bei je einem Versuchspunkt nicht zu erkennen. Der vom Zry4
bekannte Einfluf der Aufheizrate auf die Bersttemperatur konnte bei ZrNbl nicht eindeutig
nachgewiesen werden.Fiir die Darstellung dieser Abhéngigkeit wurden alle Versuche

herangezogen.

Die Versuche mit einer Aufheizrate von 1 K/s und 10 K/s wurden nach der azimutalen
Temperaturdifferenz in 3 Bereiche (A Taz < 10 K, 10 K < A T <20 K, A Ty = 20 K)) sortiert
und in der Abh#ngigkeit von Bersttemperatur tiber Berstdruck in Abb. 9a und 9b dargestellt.

Um gléich.méiBige adiabatische Verhiltnisse filir die zu berstenden Hiillrohre zu erhalten, wurde
ein beheizbares Umgebungsrohr eingesetzt, das direkt, entsprechend der Autheizrate, elektrisch
beheizt wird. Abb. 10 zeigt, da} die Berststellen relativ gleichméfig auf dem Hiillrohrumfang

verteilt sind.

Der Vergleich der Bersttemperaturen der ZrNbl-Hiillrohre mit den Bersttemperaturen der Zry4-
Hiillrohre kann nur auf Basis der Initialspannungen erfolgen, denn ein vorgegebener Innendruck
verursacht in den verschiedenen Rohrgeometrien unterschiedliche Tangentialspannungen im
Ausgangszustand (Initialspannung). Der gleiche Innendruck erzeugt im ZrNbl-Hiillrohr (9.16 x
0.70 mm), verglichen mit dem Zry4-Hiillrohr (10.75 x 0.72 mm) eine ca. 0.88-fache

Initialspannung.
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Abb. 8: Bersttemperatur iiber Berstdruck Mufheizrate: 1,5 10 und 15 K/s)
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Winkel (liber Rohrumfang) [Grad]

Abb. 10: Hdufigkeit der Berstwinkel der Versuche mit beheiztem Umgebungsrohres.
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In Abb. 11 ist die Bersttemperatur iiber der Initialspannung der Versuche mit einer Aufheizrate
von 1 K/s fiir ZrtNb1- und Zry4- Hiillrohre dargestellt. Dazu ist der Verlauf der Rechenwerte des
REBEKA- Deformationsmodells (REMOD) fiir Zry4 eingetragen. Die ZrNbl-Bersttemperaturen
sind im unteren Spannungsbereich bis ca. 30 MPa deutlich niedriger als die von Zry4-Hiillrohren.
Im oberen Spannungsbereich ist der Verlauf annéhernd identisch. Abb. 12 zeigt den Vergleich
der Bersttemperaturen von ZrNbl und Zry4 fiir die Versuche mit einer Autheizrate von 10 K/s.
Die niedrigen Bersttemperaturen von ZrNbl gegeniiber Zry4 sind hier noch deutlicher bis zu

einer Initialspannung von ca. 60 MPa ausgeprégt.

5.2 Berstdehnung

In Abb. 13 a und 13 b ist die Berstumfangsdehnung iiber der Bersttemperatur der ZrNbl-
Versuche dargestellt. Alle hier und im folgenden dargestellten Berstumfangsdehnungen sind
auBendurchmesserbezogen, da diese Dehnungswerte fiir reaktortechnische Betrachtungen
(Kithlkanalversperrung) sinnvoll sind. Bei den Versuchen mit einer Aufheizrate von 1 K/s (Abb.
13a) weisen die Dehnungen eine relativ groe Streuung auf. Bis zu einer Bersttemperatur von ca.
850 °C tritt eine abnehmende Tendenz der Dehnung auf. Zwischen 830 °C und 860 °C ist ein
Minimum der Dehnung zu verzeichnen. Bei Bersttemperaturen zwischen 890 °C und 930 °C tritt
ein Maximum der Dehnung auf. Im unteren Temperaturbereich um 700 °C ist ein Maximum der

Dehnung nicht eindeutig bestimmbar.

Bei den ZrNb1-Versuchen mit 10 K/s Aufheizrate (Abb. 13b) tritt bei ca. 930 °C ein Maximum
der Dehnung auf. Zur Bestitigung dieses Maximums miifiten _]CdOCh noch Versuche mit
Bersttemperaturen gréBer als 930 °C durchgefithrt werden. : :

Der Vergleich der beiden Aufheizraten der ZrNb1-Versuche (Abb. 14) zeigt, daff im Bersttem-
peraturbereich bis ca. 870 °C die bei einer Aufheizrate von 10 K/s gemessenen Berstumfangs-
dehnungen kleiner als bei einer Aufheizrate von 1 K/s sind. Im oberen Bersttemperaturbereich ab
ca. 930 °C sind die bei 10 K/s gemessenen Dehnungen gréBer als diejenigen bei 1 K/s, wobei
hier im Temperaturbereich um 1000 °C zu wenige Werte vorliegen. Dieser Einflu} der
Aufheizrate auf die Berstdehnung ist Zhnlich dem bei Zry4.

In Abb. 15 a und 15 b sind die Berstumfangsdehoungen der ZrNb1-Hiillrohre denen der Zry4-
Hiillrohre gegeniibergestellt. Dazu ist der Verlauf der Rechenwerte des REBEKA-Deforma-
tionsmodells fiir Zry4 eingetragen. Dieses Modell dient flir die Zry4-Mefiwerte als obere

Einhiillende.

Die Berstumfangsdehnungen der ZiNbl-Hiillrohre sind im Temperaturbereich bis etwa 900 °C
niedriger als die der Zry4-Hiillrorhe. Der tendenzielle Verlauf ist fiir beide Materialien dhnlich.
Nur ist der Verlauf, insbesondere das im Mischphasenbereich ({(o + B) - Phase) aufiretende
Minimum der Berstdehnung beim ZrNbl gegeniiber Zry4 um ca. 80 K zu niedrigeren Bersttem-
peraturen verschoben.

In Abb. 16 2 und 16 b sind noch einmal zur Ubersicht die Berstumfangsdehnungen fiir Zry4 in
Form der Rechenwerte des REBEKA-Deformationsmodells mit den MeBwerten fiir ZriNbl

verglichen.
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Abb.11: Bersttemperatur iiber Initialspannung
Vergleich: ZrNb1 mit Zry4 bei 1 K/s
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Abb.12: Bersttemperatur tiber Initialspannung
Vergleich: ZrNb1 mit Zry4 bei 10 K/s
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Bei den Einzelstabversuchen mit Zry4-Hiillrohren wurde fiir Bersttemperaturen in der - und
frithen (o + B) - Phase eine Abhingigkeit der Berstdehnungen von der azimutalen Temperatur-
differenz insofern nachgewiesen, daB} bei groferen azimutalen Temperaturdifferenzen geringere
Berstdehnungen aufireten [2]. Da bei ZiNbl die Phasenumwandlung wesentlich frither beginnt
(s. Kap. 5.4), konnte dieser Zusammenhang im Bersttemperaturbereich der Versuche fiir ZrNbl

nicht gefunden werden.
5.3 Zeitlicher Verlauf der Dehnung

Die Erfassung des zeitlichen Verlaufs der Umfangsdehnung erfolgte mittels einer Hoch-
geschwindigkeitskamera. Das Rontgenbild des Brennstabsimulators wurde {iber einen
Réntgenbildwandler von einer Filmkamera aufgenommen. Die Aufnahmen wurden mit 24 Bilder
pro Sekunde bei 9 Kriechberstversuchen kurz vor dem Bersten (etwa 40 s bis zum Bersten)

durchgefiihrt.

Zur Auswertung der zeitlichen Durchmesserinderung des Brennstabhiillrohres aus den Film-
aufnahmen wurde ein Mikrodensitometer verwendet, d.h. zur Vermessung der jeweiligen
Hiillrohrdurchmesser wurde der unterschiedliche Schwirzungsgrad des Filmes zwischen
Brennstab und Brennstabumgebung genutzt (Abb. 17).

In Abb. 18 ist als Beispiel der Dehnungsverlauf bis zum Bersten von 4 Versuchen eingetragen.
Der wesentliche Dehnungsvorgang des Brennstabhiillrohres findet in wenigen Sekunden vor dem
Bersten statt. Die Dehnungsgeschwindigkeit wird durch die Aufheizrate bestimmt, d.h. bei einer
arifieren Aufheizrate erfolgt der Dehnvorgang in kiirzerer Zeit in steilerem Anstieg vor dem

Bersten.

Die wenigen vorliegenden Zeit-Dehnungsverldufe fiir ZrNb1-Kriechberstversuche und die sehr
wenigen ausgewerteten Zeit-Dehnungsverldufe fiir temperaturtransiente Zry4-Versuche gestatten
keinen systematischen Vergleich beider Materialien.

In Abb. 19 sind je ein Verlanf fiir ZtNb! und Zry4 dargestellt, die aber aufgrund fehlendér
statistischer Absicherung keine eindeutige Aussage zulassen.
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Abb. 17: Zeitlicher Deformationsvorgang mit Mikrodensitometrischer Hiillrohrvermessung.
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Abb. 18: Dehnungsverlauf bis zum Bersten (ZrNbl).
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5.4 Metallographische Untersuchungen

Die Ansichten der Berststellen zeigen die Abb. 20 - 23. Die Form der Berstbeule wird in erster
Linie vom Berstdruck bestimmt: Je hoher der Innendruck, desto grofiflichiger reifit der Stab auf
_und desto grofer ist der RiBoffnungswinkel bei gleicher Aufheizrate. Der Vergleich zwischen
dem Verhalten bei unterschiedlichen Aufheizraten (Abb. 20 und 21) 146t erkennen, daf} dariiber
hinaus auch ein EinfluB der Berstdehnung bzw. -temperatur vorliegt. Im unteren Temperatur-
bereich bis ca. 800 °C ist eine Verbiegung der Stibe mit der Kriimmung zur Berst6ffnung hin
feststellbar. Der Effekt wird auch bei Zircaloy beobachtet, ist dort aber stirker ausgeprigt [2].
Die Aufheizung ohne Beheizung des Umgebungsrohres (groBere azimutale Temperaturdifferen-
zen) fiithrt zu keinem qualitativ andersartigen Verhalten, die Kriimmung ist in der Regel jedoch

geringer.

Die Querschnitte in der Berstmittelebene (Abb. 22 und 23) dokumentieren anschaulich die Berst-
druck- und Temperaturabhéngigkeit der Berstdehnung. Sie zeigen in der Regel eine weitest-
gehend gleichmiBige Wanddickenschwichung, die nur in unmittelbarer Nachbarschaft der Berst-
stelle stark lokalisiert ist. Es gibt aber auch Beispiele mit azimutal breiter Einschniirung (z.B.
0.9/1010 in Abb.22) oder mit mehreten Ansitzen zur Einschniirung (0.84/1110 in Abb.22,

7.5/847 in Abb.23).

Die Oxidschichten sind vom #uBeren Erscheinungsbild her in allen Fallen festhaftend und bis ca.
900 °C gleichmiBig dunkel. Mit wachsender Temperatur wird die Oberflédche zunehmend flek-
kig-hellgrau. Bei 1200 °C tritt durchgéingig eine weilllich-graue Oxiddeckschicht auf.

Das mikroskopische Erscheinungsbild ist in den Abb. 24 und 25 wiedergegeben. Die Grenz-
fliche Oxid/Metall ist uneben. Bei niedrigen Bersttemperaturen und folglich geringen Oxid-
schichten ist die Grenzfliche sinusformig gewellt, mit wachsender Temperatur treten immer
stirker bucht- oder sdgezahnartige Einwachsungen des Oxides auf. Die Oxidschichten werden
schon bei geringeren Dicken rissig, mit zunehmender Oxidschichtdicke zerfallen sie in eine
Vielzahl unregelmiBiger Oxidfragmente, wobei in der Randzone oder linsenartig bis zum Metall

Oxid auftritt (Abb. 26).

Wie der Vergleich der Abb. 25 und 26 zeigt, ist fiir dieses Verhalten der wesentliche Parameter
nicht unmittelbar die Temperatur oder die Dehnung, sondern die wihrend der Autheizphase
gebildete Oxidschicht [1]. Allerdings ist eine entsprechende Dehnung notwendige Voraussetzung
fiir die Rif- und Fragmentbildung der Oxidschicht. Bei isothermen oder transienten drucklosen
Oxidationsversuchen im Wasserdampf [1] werden grundsitzlich dhnliche Effekte, allerdings erst
bei wesentlich hoheren Oxidschichtdicken und nur in bestimmten Temperaturbereichen beob-
achtet. In vergleichbaren Temperatur-Zeitbereichen treten noch sehr homogene, kaum rissige

Oxidschichtstrukturen auf (Abb. 27).

Trotz der starken Defekte der Oxidschicht wird die Bildungskinetik nicht wesentlich verdndert,
wie der Vergleich mit SSYST-Oxidationsrechnungen zeigt (Abb. 28). Das dabei verwendete
Oxidationsmodell ist aus isothermen ZrNbl-Oxidationsversuchen ermittelt worden [1]. Die
Abweichungen bei niedrigen Oxidschichtdicken erkldren sich daraus, daf} das SSYST-Modell fiir
niedrige Temperaturen und kurze Oxidationszeiten keine gute Niherung darstellt. Erwartungs-
gemih wird mit zunehmender Bersttemperatur und Oxidationszeit auch eine zunehmende Oxid-

dicke gemessen.
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Versuch Nr. 62 63 66 72 74 76 77
Berstdruck [MPa] 12,0 10,1 88 6,6 40 26 1,8
Bersttemp. [°C] = - 749 788 798 819 861 879 885
Autheizrate [K/s] 94 93 95 96 95 10,0 10,1
At o, [K/s] 24 20 29 14 47 26 40

Abb. 20:  Berststellenansicht von ZrNb1-Hiillrohren (Aufheizrate 1 K/s).
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Versuchsnr. 31 34 37 42 45 47 49 54 57 59
Berstdruck [MPa] 0,7 1,8 26 4,2 6,6 7.6 3,8 10,0 12,1 14,0
Bersttemp. [°C] =>1235932 884 867 .846 844 838 828 801 773
Autheizrate [K/s] 10,5 93 95 95 92 97 99 10,1 97
At [Ks] 4 12 6 23 8§ 14 6 8 1 18

Abb. 21: Berststellenansicht von ZrNbI-Hiillrohren (Aufheizrate 10 K/s).
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118-17,1 - 664 3-159-685 104 - 14,1 - 703 - 119-13,1 - 721

102 -12,0 - 753 5 ] 10,0 - 785 9-7,5-819 12- 6,5 - 840

17 -5,47 - 850 21 -4,17 - 854 22-2,64-874 26 -1,72-890

28-1,11-941 110 - 1,01 - 960 114 - 0,90 - 1010 111- 0,8 - 1110

Abb. 22: Querschnitte in der Berstmittelebene von ZrNb1 Hiillrohren
- Aufheizrate: 1 K/s

116 - 0,79 - >1235 Zahlenangaben: Versuchsnummer, Berstdruck [MPa] und
Bersttemperatur [°C]
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106-15,7-762 60-13,9-776 58 - 12,0 - 803 55-10,0 - 829

51-8,7-828 48-7,5-847  44-66-848  40-42-858

38-2,59-875 35-1,70- 931 107-1,14 - 1119

Abb. 23: Querschnitte in der Berstmittelebene von ZrNb1 Hiillrohren

Aufheizrate: 10 K/s
Zahlenangaben: Versuchsnummer, Berstdruck {MPa] und '

Bersttemperatur [°C]
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1235°C

Metall Rl LT

Abb. 24: Malkroaufnahme der Oxydschicht in der Berstmittelebene (ZrNbl, poliert, Hellfeld,
Aufheizrate 1 K/s, Zahlenangaben: Bersttemperatur {°C]).
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Abb. 25: Makroaufnahme der Oxydschicht in der Berstmittelebene (ZrNbli, poliert, Hellfeld,
Aufheizrate 10 K/s, Zahlenangaben: Bersttemperatur [°C]).
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Abb. 26:

Oxidschicht, Vergleichsaufnahme zu Abb. 24, gleiche Stelle im polarisierten Licht

Zahlenangaben: Bersttemperatur [°C]
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Abb. 27:

Oxidschicht nach isothermer
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Abb. 28: REBEKA-Berstexperimente:  Vergleich von  gerechneter —und  gemessener
Oxidschichtdicke von ZrNbI-Rohren.
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Der #hnliche phinomenologische Befund kann auch an den Zircaloy-Proben nachgewiesen wer-
den (Abb. 29). Allerdings sind die Einfliisse von Bersttemperatur und Aufheizrate, insbesondere
auf den Verlauf der Oxid-Metall-Grenzfliche, noch stirker differenziert als bei ZrNbl.

Die Gefiigeuntersuchungen ergeben im wesentlichen das aus isothermen Untersuchungen [1]
bekannte Verhalten. Entscheidender Parameter ist die Bersttemperatur. Bis 729 °C wird reines o~
Gefiige beobachtet. Im Einschniirungsbereich sind die Komer gestreckt. Ab 750°C sind geén-
derte Gefiigestrukturen festzustellen, die auf beginnende o-f-Umwandlung hindeuten. Diese
Umwandlung ist bis ca. 800 °C wenig betont und nur im Interferenzphasenkontrast erkennbar.
Ein solch allmihlicher, schwer nachweisbarer Beginn der a-3-Umwandlung scheint typisch fiir
ZrNbl zu sein und wird auch bei dilatometrischen Untersuchungen festgestellt. Eindeutiges
Mischgefiige ist erst im Temperaturbereich von 800 - 860 °C zu konstatieren. In diesem Bereich
verschwindet auch die Kornstreckung in der Einschniirzone. Bei 860 - 870 °C ist die Umwand-
lung beendet. Nach noch héheren Bersttemperaturen ist im Kem o-Umwandlungsgeflige zu
erkennen. Die Korner des vormaligen B-Gefiiges und die Platten des riicktransformierten o-
Gefiiges werden mit der Temperatur grober. Unter der Oxidschicht tritt eine gleichméBige, offen-
sichtlich sauerstoffstabilisierte o-Schicht auf. Die Abb. 30 und 31 zeigen Gefiigeaufnahmen in
Abhiingigkeit von der Bersttemperatur bei Betrachtung im polarisierten Licht und im Inter-
ferenzphasenkontrast. Abb. 32 gibt die Anderung des a-Umwandlungsgefiiges nach beendeter -

B-Umwandlung wieder.

Ein Zusammenhang zwischen Dehnung und dem Gefligezustand ist, soweit er nicht unmittelbar
in der a-B-Umwandlung begriindet ist, nicht nachzuweisen. Ebenfalls nicht nachzuweisen sind
ein EinfluB der Aufheizrate oder azimutale Unterschiede. Lediglich bei den Proben, mit grofer
azimutaler Temperaturdifferenz, sind in 4 Fillen (Versuch 63, 74, 75 und 76) deutliche azimutale
Gefiigeunterschiede festzustellen. Abb. 33 zeigt den gravierendsten Fall: wihrend an der
Berststelle noch Mischgefiige aufiritt, besitzt der gegeniiberliegende Bereich schon relativ
grobnadliges a-Gefiige. Im Temperaturbereich von 800 bis 900 °C sind verschiedentlich grobe,
unregelmiBig orientierte Hydridausscheidungen zu beobachten (Abb. 34). Eine Auswirkung auf
das Berstverhalten ist nicht anzunehmen.

Bei Zircaloy sind, bei grundsitzlich dhnlichem Verhalten, die Temperaturen der o-p-Umwand-
lung zu hoheren Temperaturen verschoben. Bis 820 °C wird reines o-Geflige beobachtet. Im
Unterschied zum ZrNb! sind dabei aber die Kérner im Einschniirbereich trotz hoher Dehnung
nicht gestreckt. Die KorngroBe ist deutlich grofler als bei ZrNbl. Nach Bersttemperaturen von
893 und 900 °C sind Mischgefiige geringerer Korngrofie festzustellen. Die Proben mit Bersttem-
peraturen von 950 und 955 °C weisen fast vollstindig umgewandeltes o-Geflige mit einer
blockigen o-Randschichf, deren Breite von der Aufheizrate abhiéingig ist, auf. Nach Berst-
temperaturen von 1019 bis 1129 °C ist mit zunehmender Temperatur gréber werdendes o-
Geflige vorhanden; bei der hochsten Temperatur sind im o-Geflige a-Einlagerungen vorhanden.

Auch die Breite der o-Randschicht nimmt erwartungsgemif mit der Temperatur zu. Ein
unmittelbarer Zusammenhang zwischen Gefligestruktur und Berstdehnung ist vordergriindig
nicht nachzuweisen. Die Abb. 35 und 36 demonstrieren das an zwei Gefligevergleichen. Abb. 35
zeigt sehr unterschiedliche Gefiigeformen, die nach Bersttemperaturen von 900 °C bzw. 950 °C
beobachtet wurden, die aber zu #hnlichen Berstdehnungen von ca. 39 % fiihren. In Abb. 36 sind
zwei unterschiedliche Gefiige im o-Bereich wiedergegeben. Beide Versuche sind mit unter-
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schiedlicher Aufheizrate bis zur gleichen Bersttempratur (820 °C) belastet worden und zeigen
fast gleiche Berstdehnungen (92 %). Trotzdem sind deutliche Unterschiede in der a-KorngriBe

festzustellen.

Typische radiale Mikrohdrteverliufe sind in Abb. 37 dargestellt. Die Mikrohirte steigt mit der
‘Bersttemperatur. Auflerdem tritt zunehmend ein starker radialer Hirtegradient auf. Nach hohen
Bersttemperaturen sind starke Streuungen der Mikrohéirte Hinweis auf starke Gefiigeinhomo-
genititen. Der Steilabfall der Mikrohirte in der Randzone oberhalb von Bersttemperaturen von
850 °C korreliert mit der o-Randschicht und sollte, ebenso wie der Anstieg im Kern, auf
zunehmende Sauerstofflsung zuriickzufiihren sein. Ein azimutaler Gradient der Mlkroharte wird
nur bei zwei der untersuchten Proben festgestellt.

Abb. 38 zeigt die Abhingigkeit der Hirte in der Kernzone von der Bersttemperatur. Auch dieser
Kurvenverlauf korreliert mit dem o-B-Umwandlungsverhalten, nicht aber mit dem
Dehnungsverlauf. Der steile Hirteansticg oberhalb der vollstindigen o-B-Umwandlung ist
weniger auf Gefligeverfestigung als auf sauerstoffbedingte Mischkristallhéirtung zuriickzufiihren.
Die héhere Diffusionsgeschwindigkeit im B-Gitter bewirkt dabei die rasche Hirtezunahme.

Auch die fraktorischen Beobachtungen am Rasterelektronenmikroskop lassen keine Zuordnung
zur Bruchdehnung, sondern lediglich zur Bersttemperatur erkennen (Abb. 39). Im Temperatur-
bereich bis 800 °C sind stark gescherte Wabenbruchformen charakteristisch. Bei Temperaturen
um 750 bis 800 °C treten doppelwandige Bruchwaben auf. Oberhalb 800 °C sind flichige, mit
Deckschichten belegte Bruchformen charakteristisch, die keine Detaﬂs der. Bruchbildung mehr

erkennen lassen.
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9.74 MPa
820 °C
104 K/s
Probe 103

4.05 MPa
950 °C
9.9K/s
Probe 173

10.01 MPa
754 °C
1.06 K/s
Probe 703
9.74 MPa

1.98 MPa
955 °C
1.02K/s
Probe 677

6.03 MPa
821 °C
0.97 K/s
Probe 717

(0.9 MPa
1091 °C
0.96 K/s
Probe 696

Abb. 29: REBEKA-Berstexperimente an Zircaloy-4-Rohr. Einfluf} von Bersttemperatur und
Aufheizgeschwindigkeit auf die Oxidschichidicke (poliert, Hellfeld).
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Abb. 30: Gefiige im Berstquerschnitt in Abhdngigkeit von der Bersttemperatur. Die Bilder
zeigen die Umwandlungen von o tiber a +  bis zur (-Phase (ZrNbl, Aufheizrate 1 K/s,
wischpoliert, polarisiertes Licht)
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C

Abb. 32:  Gefiige im Berstquerschnitt in Abhingigkeit von der Bersttemperatur nach vollstindiger
o-FUmwandlung (ZrNb1, Aufheizrate 1 K/s, wischpoliert, polarisiertes Licht).
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gegeniiber
Berststelle

links von
Berststelle

rechts von
Berststelie

Abb. 33: Azimutale Unterschiede in der Gefiigeausbildung von ZrNbl.Versuch 74, p = 4.0 MPa,
tg =861 °C, At,, = 47 K, Aufheizrate = 9.5 K/s (wischpoliert, Interferenzphasenkontrast).
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Abb. 34: Hydridausscheidung bei ZrNbI(wischpoliert)
Versuch 74, p = 4.0 MPa, tg = 861 °C, Aty, = 47 K, Aufheizrate = 9.5 K/s
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Versuch 166, p=6.0M :900°C,£=383%

Versuch 173, p=4.0 MPa, t =950 °C, £ =39.5%

Abb. 35: Gefiige im Berstquerschnitt von Zircaloy-4, Aufheizrate 10 K/s (wischpoliert, Inter-
ferenzphasenkontrast)
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Versuch 103, p = 9.7 MPa, tg = 820 °C, £ = 92.5 %, Autheizrate = 10 K/s

Abb. 36: Gefiige im Berstquerschnitt von Zircaloy-4 (wischpoliert, Interferenzphasenkontrast)
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Abb. 37: REBEKA-Einzelstabberstversuche an ZrNbI1-Rohren (Mikrohdrte nach Rampe)
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tg="721°C
p=13.09 MPa
1 K/s

Versuch 119

tg =776 °C
p=13.91 MPa
10 K/s
Versuch 60

tp = 869 °C
p=2.67 MPa
15K/s
Versuch 95

Abb. 39

: Bruchfldche von ZrNb1 (Berstproben, REM-Aufnahmen)
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6 Zusammenfassung

In Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden Einzelstabversuche zum temperaturtransienten
Kriechberstverhalten von ZiNbl-Hiillrohren durchgefiihrt und - ausgewertet. Die Versuche
wurden an der Versuchsanlage REBEKA des FZK durchgefiihrt. Die Durchfithrung der Experi-
mente unter gleichen Versuchsbedingungen wie die der Zry4-Experimente erlaubte einen
fundierten Vergleich zwischen dem Berstverhalten von ZrNb1- und Zry4-Hiillrohren.

Die wesentliche Ergebnisse der vorliegenden Arbeit Jassen sich wie folgt zusammenfassen: -

1..

Toleranzen: :
Bei den Versuchen mit Zry4-Hiillrohren wurden nur solche Hullrohre verwendet, deren

‘Wandstirkeschwankungen kleiner als 30 um waren. Dies war bei den Versuchen mit ZrNb]l-
- Hithlrohren in Folge der zu geringen Anzahl der zur Verfiigung stehenden Hiillrohre nicht

mdglich.

. Bersttemperaturen:

Autheizrate 1 K/s: Bei Berstdriicken von ca. 2 MPa bis ca. 10 MPa sind Bersttemperaturen
der ZrNbl-Hiillrohre geringer als die der Zry4-Hullrohre wihrend das
Verhalten oberhalb von 10 MPa anndhernd identisch ist. :

Autheizrate 10 K/s: Bei Berstdriicken von ca. 2 MPa bis ca. 7 MPa sind die Bersttemperatu-
ren der ZrNbl-Hiillrohre geringer als die der Zry4-Hiillrohre, wihrend
das Verhalten oberhalb von 7 MPa auch annihernd identisch ist.

. Aufheizrate:

Der EinfluB3 der Avutheizrate auf die Bersttemperatur ist bel ZiNb1-Hiillrohren nicht so
ausgepragt. Die hohere Aufheizrate fithrt auch zur hheren Bersttemperatur.

. Berstdehnung:

Die Berstumfangsdehnungen der ZrNbl-Hullrohre sind im medrlgen Temperaturberelch
Kleiner als die der Zry4-Hiillrohre. Der EinfluB der Aufheizrate auf die Berstdehnung ist
dhnlich der bei Zry4. Der tendenzielle Verlauf der Berstdehnung iiber der Bersttemperatur mit
seinen Maxima und Minima ist beim ZrNb1 zu niedrigen Bersttemperaturen hin verschoben.
Eine Abhanglgkelt der Berstdehnung von der azimutalen Temperaturdifferenz konnte im
untersuchten Bersttemperaturberelch der ZtNbl-Hiillrohre nicht festgestellt werden.

. Dehnungsgeschmndlgkelt

Die an nur wenigen ZrNbl-Versuchen eﬂnlttelten Dehnungsgeschwmdlgkelten unterschelden
sich von der Zry4-Versuchen. Bei den Zry4-Versuchen erfolgt die Dehnung spéter und damit
steiler zur gleichen Berstdehnung wie bei ZtNbl -Versuchen. :

. Phasenumwandlung:

Die Phasenumwandlungstemperaturen liegen beim ZrNbI bis zu 100K niedriger als beim
Zircaloy-4. Bis ca. 730 °C liegt bei ZINbl o-Gefiige vor, danach erfolgt ein sehr allmihlicher
Ubergang in die (a+ B)-Phase. Reines Mischgefiige liegt im Temperaturbereich von 800 bis
860 °C vor. Ab ca. 875 °C erfolgt der Ubergang in die B-Phase.
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7 Diskussion

Die in der vorliegenden Arbeit beschriebenen Ergebnisse gestatten eine Einschitzung des ZrNb1-
Brennstabhiillrohrverhaltens und einen Vergleich zum Zry4-Verhalten.

Fiir -eine -umfassende Beschreibung des ZyNbl-Hiillrohrverhaltens und einen gésicherten
Vergleich zum Zry4-Materialverhalten sind noch folgende weitere Untersuchungen erforderlich:

1. Weitere Versuche bei Bersttemperaturen um 700 °C und um 1000.°C.

2. Isotherme-isobare Kriechberstuntersuchungen zur exakten Bestimmung der Dehnge-
schwindigkeiten als Funktion der Temperatur. Solche Versuche sind auch fiir die Ermittlung
~ des Anisotropieverhaltens (Bestimmung der Parameter der NORTON—GleIChung) des ZrNbl-

Materials wichtig.

3. Versuche mit Kithlmittelverluststorfall- typischem Temperaturverlauf, d.h. Versuche mit
vorangegangenem drucklosen Temperaturpeak.

4. Welterentwwklung und Verlﬁkatlon von Programmsystemen (zB SSYST KESS w.a.) fur
ZiNbl-Brennstabhiillrohre anhand der vorliegenden Ergebnisse.
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10 Anhang I: Tabellen

Tab. I: Mefiergebnisse der Ausgangsrohre (2 m Linge)

Rohr Nr. i AuRendurchmesser Wandstarke
max. [mm] | min. [mm} | diff. [um)] max. [mm] | min. [mm] | diff. [um}]
1 9.164 9.133 31. 0.706 0.679 27.
2 9.192 9.154 38. 0.718 0.679 30,
3 - 9.182 9.128 54. 0.718 0.670 48.
4 9.180 9.132 48. 0.724 0672. 52.
5 9.188 9.144 44, 0.715 0.675 40.
6 9.167 9.126 41, 0.711 0.679 32.
7 . 9.200 9.146 54, 0_.726 - 0.679 47.
8 9.186 9,146 40, 0.718 0.686 32
9 9.184 9.158 26. 0.726 0.684 42,
10 9.186 9.140 46. 0.729 0.670 59.
11 9.162 - 9.125 37. 0.718 0.666 52.
12 9.172 9131 41. 0.720 0.679 41.
13 9.182 9.142 40, 0.718 0.686 32.
14 9.192 9.150 42, 0.733 0.668 65.
15 9.182 9.140 42. 0.720 0.672 48.
16 9.180 9.146 34. 0.713 0.684 29.
17 9.168 9.132 36. 0.711 0.666 45.
18 9.190 9.148 42. 0.713 - 0.686 27..
19 9.184 9.146 38. 0.718 0.684 34
20 9.158 9127 3. 0.704 0682 22.
21 9.193 9.150 43. 0.722 0.684 38.
22 9.176 9.136 40. 0.731 0.668 63.
23 9.192 9.154 38. 0.726 0.684 42,
24 9.186 9.152 34. 0.724 0.672 52.
25 9.160 9.128 32 0.713 0.666 47.
26 9.176 9.154 22 0.720 0.679 41.
27 9.184 9.144 40. 0.718 0.686 32.
28 9.192 9.153 39. 0.733 0.668 65.
29 9.203 9.168 45, 0.722 0.682 40,
30 9.184 9.144 40. 0.729 0.677 52,
31 9.185 9.150 35. 0.718 0679 30.
32 9.182 9.144 38. 0.713 0.679 34,
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Tab. II: Abmessungen der Versuchsrohre

Fehler-

Rohr || gem. Aulen- | -gemittelte Fehler- Rohr || gem. AuRen- | gemittelte
Nr. durchmes. | Wandstiirke anzahl Nr. durchmes. | Wandstirke anzahl
[mm] [mm] I ! [mm] [mm] [}
1.1, 9.147 0.690 2 1 11.1. 9.144 0.690 0 0
1.2. | - 9.148 0.690 11 0 11.2. 9.144 0.690 0 0
1.3. 9.149 0.690 -1 0 11.3. 9.141 0.690 0 0
1.4. 9.149 0.690 -1 0 11.4. 9.147 0.695 1 0
2.1. 9.168 0.700 0 0 12.1. 9.152 0.702 4 0
2.2. 9.170 0.700 0 0 12.2. 9.155 0.702 3 0
2.3. 9.172 0.702 2 0 12.3. 9.153 0.702 5 0
24. ) 9.166 0.700 1[0 | [124.1 9.154 0.702 5 | 0
3.1. - — - - 13.1. 9.165 0.706 0 0
3.2. - - — - [ [13.2. 9.165 0.706 4 0
3.3. 9.162 0.697 2 2 13.3. 9.166 --.0.706 3 0
3.4. 9.166 0.700 0. 0 13.4. 9.166 0.704 2 0
4.1. 9.153 0.702 11 0 14.1. 9.173 - 0.702 1 0
4.2, 9.154 0.702 5 1 14.2. 9.173 0.702 4 0
4.3. 9.154 0.702 9 1 14.3. 9.174 0.702 4 0
4.4, 9.152 0.706 g 2 14.4, 9.171 0.702 2 0
5.1. 9.164 0.706 6 4 15.1. 9.162 0.697 1 0
5.2. 9.168 0.708 4 | 12 15.2. 8.163 0.697 0 0
5.3. 9.168 0.706 5 | 11 15.3. 9.164 0.697 0 0
5.4. 9.166 0.706 7 7 15.4. 9.162 0.700 2 0
6.1. 9.150 0.693 1 0 16.1. 9.164 0.697 1 0
6.2. 9.154 0.695 1 0 16.2. 9.163 - 0.697 0 0
6.3. 9.144 0.693 11 0 16.3. 9.161 0.697 0 0
6.4. 9.142 0.693 1 0 16.4. 8.160 0.697 1 0
7.1. 9.174 0.700 5 0 17.1. 9.150 0.690 1 0
7.2. 9.1786 0,702 104 0 17.2. 9.1562 0.690 0 0
7.3. 9.175 0.702 7 0 17.3.] = 9.1562 0.690 0 0
7.4, 9.178 0.702 9 0 17.4. 9.1562 0.690 1 0
8.1. 9.169 0.704 1 0 18.1. 9.169 0.700 1 0
8.2. 9.169 0.704 7 0 18.2. 9.171 0.700 1 0
8.3. 9.167 0.704 2 0 18.3. 9.171 0.697 3 0
8.4. 9.165 0.702 4 0 18.4. 9.169 0.697 3 0
9.1. 9.172 0.706 1 0 19.1. 9.164 0.704 0 0
9.2. 9.173 0.706 -1 0 19.2. 9.164 0.702 0 0
9.3. 9.172 0.706 -1 0 19.3. 8.165 0.704 0 0
9.4. 9.172 0.706 -1 0 19.4. 9.164 0.702 0 0
10.1. 9.161 0.704 1 0 20.1. 9.145 0.693 0 0
10.2. 9.162 0.704 8 0 20.2. 9.144 0.693 1 0
10.3. 0.168 0.702 9 2 20.3. 9.144 0.693 -1 0
10.4. 8.170 0.702 8 1 20.4. 9.144 0.693 0 0
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Rohr | gem. Aullen- | gemittelte Fehler- Rohr || gem. Aulen- | gemittelte Fehier-
Nr. durchmes. | Wandstérke anzahl Nr. durchmes. | Wandstéirke anzahl
[mm] [mm] | | [mm] [mm] | |
21.1. 9.172 0.700 2 0 27.1. 9.166 0.704 2 0
21.2.| 9472 0.700 2 | 0 | |272] 9.168 0.704 5 | 0
21.3. 9.172 0.702 7 1 27.3. 9.168 0.704 5 1
21.4. 9.167 0.706 11 [ 1 27.4.F 9.166 0.704 7 0
22.1. 0.158 0.706 4 0 28.1. 9.171 0.706 1 {1 0
22.2. 9.158 0.706 4 3 128.2. 9.172 0.706 2 0
22.3. 9.157 0.706 11 1 28.3. 9,173 0.706 3 0
22.4. 9.156 0.708 11 0 28.4. 9.172 0.704 2 0
23.1. 9.174 0.706 1 0 29.1. 0.174 0.704 0 0
23.2. 8.176 0.706 6 0 | [28.2. 9.174 0.704 0. | O
23.3. 9.174 0.706 2 0 29.3. 9.172 0.704 -1 0
23.4. 9.171 0.706 3 0 204, 9.169 0.704 -1 0
24.1. 9.170 . 0.702 6 0 30.1. 8.163 0.702 0] 0
24.2. 9.172 0.702 8 0 30.2. 9.167 .0.702 0 0
24.3. 9.171 0.702 2 0. 30.3. 9.166 0.702 0 0
24.4. 9.169 0.700 101 0 30.4. 9.163 0.702 0 0
25.1. 9.147 0.693 3 0 31.1. 9.169 0.704 1 1
25.2. 9.147 0.693 0 0 31.2. 9.169 0.704 2 0
25.3. 9.147 0.693 1 0 31.3. 9.168 0.702 1 1
254. 9.147 0.693 2 0 31.4. 9.166 0.702 6 0
26.1. 9.158 0.700 4 0 | p32.1. 0.164 0.697 2 0
26.2. 9.158 0.700 6 0 32.2. 0.163 0.697 0 0
26.3. 9.157 0.702 2 11 32.3. 9.160 0.697 0 0
26.4. 9.154 0.702 4 2 32.4. 9.160 0.697 0 0

-1 : Rohre mit einem Fehler kleiner als 40 pm
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Tabelle IV: Versuchsergebnisse
Vers. | Aufheiz- | Berst- | Deh- | Berst-| TE Temperaturen Rohr|AT.y
Nr. rate druck [ nung | temp. | Nr. [TE1 |TE2 |TE3 TE4 |TES |TE6 Nr.
Kis | MPa | % °C °c |°c| °¢c | °c|c]| °C °C

1 0,96 16| 85| 703| 5[ 683 694 696 688 703| 678] 1.1. 8
2 1,02 16| 59 e85 3| #| 681 685 675 680 665 1.2. 4
3 0,97 16| 86| 685 3| # 683 685 672] 680 679 2.1. 2
4 1,01 16| 94| 694 1] 694| 691 685 690 685 679 2.2 9
5 096 101| 25| 785 3| 780 775 785 781 770| 772| 23. [ 10
6 1,000 10,1 1] 790{ 4| 784| 788] 788 790| 784| 778 2.4. 4
8 092 75 42| 777 3| 772| 778} 777 783 - 756| 4,2 5
7 0,96 10,1 2| 783 4| 776| 779| 781 783 774] 778| 4.1. 5
9 093 - 751 48| 819 4| 818] 819 817| 819{ 807| 811| 4.3. 2
10 0,93 8| 48] 818 2| 814] 818] 817| 812 815 809 4.4, 4
11 0,91 8| 49| 830 4| 825 817 827 830 819 822/ 51.| 10
12 0,95 71 48] 840 3] # 838 840| 838 832 83152 4
13 0,94 66 17 841 4| 837] 840 839 841] 833 835| 5.3. 3
14 0,96 6| 49| 833 5| # 825 826/ 818 833| 797| 54 1
15 0,70 6.6 3| 820 2| 819 829 825 824| 833 # 6.1. | 10
16 095 686 0 849] 4| 841] 843| 842| 849 837| 847| 6.2. 2
17 0,93 6| 47 850 4| 837 843] 841 850 837| 843|6.3. 8
18 095 56 3| 841 2| 834] 841 840 840 839] 839| 7.1. 7
19 0,93 a4l 15| 8s6| 2| 843] 856 849 850 854| 848|64.| 13|
20 0,92 4 27| 853 2| 850] 853| 853| 851 849 846{ 7.2.
21 0,95 4 17| 854 3| 850[ -852] 854 851 848{ 845| 7.3.
22 095 26 4| 874 3| 870 870 874[ 867| 867| 857| 8.1.
23 0,9 26 1| 871 3| 869 89| 871 869| 862 865 7.4.
24 09| 27 2| 870] 5| 8e6| 868| 869| 862 870[ 851| 8.2.
25 096 1,7 1| 890] 3| 887 888 890 886/ 880 873| 8.3.
26 099 1,7 2| 890| 1| 90| 885 889 886| 880 874| 8.4.
27 097 17| 68 890 3| 8se| 887| 890| 890 883 872| 9.1.
28 098 12 11 o41| 5| 931| 940 932| 938 941 928 9.2.
29 097] 1,2 o| 9468| 4| # 943 o045| o946 937 # 9.3.
30 099 1.2 o| 940| 3] 938 936 940| 934| 935 925/ 9.4.
31 09| 07/ 35 1184 -| 1170} 1182] 1181 1184] 1181| 1171|101 | 12
34 10,50 1,7 11 932 6| 904/ 898 910] 927| 899 932/10.2.| 12
351 10,70 1,7 o| 931 3 921| 922 931 927 922| 892/10.3.] 10
36| 10,70 18 3l 925 1| 925 924] 919| o19| 923] 889[11.1.| &
37 930 26| 58 884 2| 883 884 878 871 881 833/104.| 6
38 960 27| 59 875 1| 875 872 871 870 856/ 834[11.2.| 4
39 95 = 27 3| 89| 2 # =869 865 861 871] 821|113.] 4
40 9,50 4 18] 8s58] 2| 856! 858 847 849 857| 803[11.4. 11
41 9,40 4l 18| 881 3| 861] 860] 861 865 845 828/12.1.| 1
42 9,50 42 of 867 2| 865 867| 844] #| 855 806[12.2.| 23
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Vers. | Aufheiz- | Berst- | Deh- | Berst- | TE Temperaturen Rohr|AT.,
Nr. rate druck | nung | temp. | Nr. [TE1 |TE2 |[TE3 TE4 |TE5 |TE6 Nr.

Kls | MPa | % | °c c|c| ¢c |c]|°c]| -c °c

43 9,00 65 0 345 2] 839 845 844 827| 847 799[123. 6
44 9,60 6,6 5 848 1| 848 847 844 # 839] 80512.4. 4
45 9,50 6,5 0 846 4] 844| 836 839 846{ 833 813[13.1. 8
46 9,40 7.5 0 845 1| 845 841 837) 840 834| 807|13.2. 8
47 9.20 7.6 1 844 1| 844 834 830] 838 825 791|13.3. 14
48 9,30 7,6 2 847 2| 841 847 832| 842 838] 812|14.1. 15
49 9,70 8.8 1 838 11 838 833 832] 823| 829] 817(134. 6
50 9,60 8 69 837 1f 837 831 830f 827 828 772[14.2. 7
51 9,90 8,7 1 828 1| 828] 824 827 824 830 789|14.3. 4
52 10,10 10,0 1 818 1| 818] 816 816| 813| 813 779(14.4. 2
53 10,10 10,8 4 819 2( 816 819 803| 816] 814 789{15.1. 16
54 9,90 9,0 96 328 2] 820[ 828 # # 831  770[15.2. 8
55 10,10} 10,0 1 8291 1| 829/ 825 808| 820/ 826| 783(15.3.] 21
56 990 11,0 99 790 2 # 790 # 793 783 751|154, -
57 10,10 12,0 2 801 2/ 781 801 800; 798| 804! 756/16.1.!] 20
58 9,80 120 3 803 1 803t 795 791 782 800 747{16.2. 12
59 9,70 14,0 o 773 3| 754 743 773) 758 . 758| 728/16.3.| 28
60 10,10 14,0 86 776 2 # 776 767| 764| 765 751|16.4. 9
61 9,10 12,0 0 758 3| 757 746 758| 734) 765 772|17.1. 12
62 940, 11,0 99 749 3 # 725 749 750| 751 720]17.2. 24
63 9,30 10,0 2| 788 3] 785 768 788| 784| 783| 774{17.3.| 20
64 9,50 10,0 2 804 2| 765 804 774 785 798 799(18.1.f 39
65 9,50 8,7 67 807 3 777 813 807| 781 807 790;{18.2.] 36
66 9,50 8,7 2 798 2f 778| 798 807| 761/ 829| 806/18.3.| 29
69 9,59 7.5 35 802 31 TN 773 802} 794 793| 798| 19,1 29
67 9,70 7.5 4 815 4 815; 803 813| 815| 824/ 810|18.4. 12
70 9,80 7,6 2 811 3| 793| 816 811 783| 7941 788/192.| 23
71 7,83 6.4 34 804 2{ 798| 804 766| 764) 785| 808194 38
72 9,60 6,6 1 819 2| 805/ 819 810 805 808, 806/ 19.3. 14
73] . 9,40 4.0 15 851 3| 848] 848 851 841| 851 833|20.1. 3
74 9,50 3.5 33 861 3| 853 815 861} 822| 848 815(202 | 47
75 10,20 25 2 850 3| 873 850 8501 837, 880; 838]20.3.| 23
76 10,00 20 59 879 4; 875 875 749 879 871 840|21.1.f 26
77 16,10 1.7 1 880 4| 884 843 860| 880| 905| 862/21.2.1 4
78 9,70 1,7 1 906 1| 906, 834 874 # 000] 864|213, 72
79 9,90 2,0 9 896 1 896| 877 888) 887| 874 843]22.1. 19
80 10,10 2,0 5 881 2l 891 881 880 873 # #22.2. 10
81 10,60 2,2 1 904 3 # # 904| 893 906 836(214. -
82 0,97 1.4 36 943 4 # 936 929| 943| 922 940(223. 7
83 0,96 1.4 1 903 1| 903] 899 895| 894| 897 880i22.4. 8
84 0,96 1,5 2 889 2| 887 889 891, 886/ 893 865/23.1. 4
85 1,01 1.5 1 865 3| 851 858 864 # 871 861)23.2 14
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Vers. | Aufheiz- | Berst- | Deh- | Berst-| TE ~ Temperaturen Rohr| AT,y
Nr. rate | druck | nung | temp. | Nr. [TE1 |TE2 |TE3 TE4 [TE5 |TE6 Nr.
Kis | MPa | % °c | [ec|°c] ¢ |*c|°C]| °C °C
86 1,00 14| 39 846 21 859| 846 844| 865 874| 868/23.3.1 15
87 0,89 25 37 841 3| 850] 862 841| 805 845 859|24.1. 21
88| 0,97 26 59 838 2 # 838|838 848 858 825|24.2. 0j
89| - 0,97 1,0 97 962 2| 961 962 963 959 #| 948)24.3. 2
- 90 478 6,5 o 843} 2| 840| 843 840| 845) 841| 833|25.1. 3
91 4,85| 6,6 4 847 4| 842 844] - 838 847 840| 830;25.2. 6
92 4,87 6,6 2] 847 2| 843 847| 842) 842 844 832(26.1. 5
93 16,09 2,0 66 857 3| 841| 961 857| 854 862 777|25.3. 20
94 15,46 2,0 69 866 4| 847| 869 .874| 866| 855| 810[254.| 27
95 15,14 26 2 869 1| 869 877 879 874f 871] 833(26.2.| 10
96 8,78 157 3 745 3] 702] 717 745] 709; 696 654/26.3.{ 43
971 . 871 15,6 0| 741 3| 738] 734 741 737 737 714|26.4. 7
98 9,72| - 140 - 3 780| 4| 759 788 786 780| 761| 747|27.2. 9
99 0,95 14,0 3 711 21 710} 711 709 699 706| 694)27.3. 2
100 098] 14,0 5 705 2| 706f 705/ 705 705 699 700|274 1
101 0,95 12,0 0 741 5| 742 741 737 733| 741 719{282.]- 5
- 102 0,871 12,0 1 753 1| 753] 741 7421 7401 739 731|28.3.| M
103 0,95 11,0 97 7501 1| 750| 747 744| 740| 736) 737;29.2. 6
104 0,96 14,0 5 703 40 703 705 701 703] 694] 694|284, 4
105 9,19 150 1 758 11 758 739 736|  706| 729 722{20.3.7 22
106 9,86 150 68 762 1 7621 721 754| 740 744| 708(20.4.| 41
107 10,17 1,2 4 1119 17 1119] 1112} 1087 # 1106 #2717 32
108 9,96 1.1 11 1087 1| 1087] 1088| -1083| 1065| 1086| 1066|30.1. 5
109 10,37 1,1 of 1117] 1| 1117| 1111 1110 1105 1117] 1072;30.2. 7
110 0,96 1,0 1 960 11 960 959 960| ~957| 953| 942128.1. 1
111 0,97 0,9 4! 1110|. 2| 1106 1110{ 1108] 1106 1102] 1091|29.1. 4
112 0,97 0,8 78] 1103 2| 1102 1103{ 1087| 1100| 1107 1089}30.3.| 16
113 0,95 0,8 0| 1097| 1] 1087| 1081 1078] 1094 1090] 1087|30.4.| 19
114 0,93 0,9 0| 1010 3{ 994| 1012] 1010] 1009| 1006| 998/31.1.{ 18
115 0,93 1,0 3 959 1] 959 960 960 956| 950 946|31.2. 1
116 0,96 0,8 33| >1235 - 1233 1235] 1230| 1233| 1226 1223| 31,3 5
117 0,94 17,0 2 665 3| 671} 665 665 662] 658 651/31.4. 6
118 0,97 17,0 6 664 1| 664 664 662| 662 659| 654|32.2, 2
119 092 13,0 5 721 11 721 719 7201 716 712| 708)32.3. 2
120 0,92 12,0 96 722 3 723 720 722 #. 7i6| 708|32.4. 3
121 096 13,0 1 726 1 726] 719 690 718| 714] 707j32.1.| 36
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