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ZUSAMMENFASSUNG

Gemdss nuklearem Entsorgungskonzept der Nagra sollen verglaste
hochradioaktive Abfdlle vor der Einbringung in das Endlager in
korrosionsfeste Behdlter eingeschlossen werden. Die Haupt-
funktion des Behdlters im Sicherheitskonzept ist, den Kontakt
von Grundwasser mit der Abfallmaterie flir eine vorgegebene
Mindestzeit (1000 Jahre) zu verunmdglichen, also den Auslaug-
beginn um diese Zeit hinauszuzdgern. Im Rahmen der Untersu-
chung der Materialeigenschaften der fir die Behdlter in Frage
kommenden Werkstoffe wurde eine Literaturstudie Uber das
Kriechverhalten unlegierter Stahlwerkstoffe durchgefihrt.

Zur Frage, ob fir Zeiten bis ca. 1000 Jahre und Temperaturen
bis 140°C Kriechvorgdnge in unlegierten Stdhlen als bedeutend
zu betrachten sind, kOnnen der einschldgigen Literatur nur
sparliche und bedingt brauchbare Informationen entnommen wer-
den. Dennoch konnen folgende Schlussfolgerungen gezogen wer-
den:

Bei Raumtemperatur ist unterhalb der Streckgrenze kein Krie-
chen zu beobachten. Eine Extrapolation der verfiligbaren Daten
auf die Auslegungstemperatur der Behdlter von 140°C ist aber
nicht ohne weiteres moglich. Dasselbe trifft auch flir die pub-
lizierten Daten aus Untersuchungen oberhalb von 300°C zu, da
hier die Variation der Aktivierungsenergie (eine der charakte-
ristischen Gr&ssen flir den Wiederstand des Materials gegen das
Kriechen) mit der Temperatur unbekannt ist. Die wenigen
verfliigbaren Daten aus dem Temperaturbereich von 100 bis 300°C
zeigen, dass durch reines Kriechen bei 140°C nach 1000 Jahren
eine Dehnung um weniger als 1 % zu erwarten sein sollte. Es
ist auch zu vermuten, dass das Ausmass der Verformung weniger
vom Material selbst (Stahl, Stahlguss oder Sphdroguss) als von
seiner Festigkeit bzw. Streckgrenze abhdngig sein wird. Ob
andere Einfllisse wie Wasserstoffdiffusion oder Bestrahlung die
Kriechgeschwindigkeit erhShen ko&nnten, kann nicht geniigend
dokumentiert werden.

Q

Wenn die =zuldssige Kriechdehnung die Grdssenordnung von 1 %
nicht Uberschreiten soll, ist eine experimentelle Ueberpriifung
der Kriecheigenschaften zu empfehlen, wobei der Einfluss von
Wasserstoffdiffusion und Bestrahlung bei den Untersuchungen zu
bericksichtigen wéare.
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RESUME

Selon le concept de la CEDRA pour 1l'entreposage définitif des
déchets hautement radioactifs, ces derniers seront placés dans
des conteneurs résistant a la corrosion avant leur mise dans
le dépdt définitif. La fonction principale des conteneurs est,
selon le concept de sécurité, d'empécher le contact entre les
eaux souterraines et les déchets pour la durée de vie requise
(1000 ans), c'est-a-dire de retarder jusqu'a ce moment une
fuite possible de ces déchets. Dans le cadre de 1'étude des
propriétés mécaniques des matériaux entrant en ligne de compte
pour les conteneurs, une analyse des données publiées sur le
comportement au fluage des aciers non alliés a été effectuée.

Le peu d'informations valables et directement wutilisables
trouvées dans la littérature ne permet pas de prévoir de
maniére précise 1'importance du fluage dans les aciers non
alliés a 140°C pour des durées allant jusqu'a 1000 ans.
Néanmoins de ces informations, les conclusions suivantes
peuvent &tre tirées:

A la température ambiante, en-dessous de la limite d'élasti-
cité aucun fluage n'est observable. Une extrapolation des
données disponibles jusqu'a la température nominale de 140°C
n'est pas possible. Il en est de méme pour les résultats
publiés d'essais a des températures supérieures a 300°C. Et
cela en raison du fait que la variation de 1'énergie
d'activation du fluage (une des grandeurs caractérisant la
résistance au fluage du matériau) en fonction de la tempéra-
ture est inconnue. Les quelques résultats a disposition dans
le domaine de température 100-300°C laissent prévoir une
déformation due au fluage aprés 1000 ans & 140°C inférieure &
1 8. Il est aussi probable que 1'importance de cette
déformation va dépendre plus des caractéristiques mécaniques
du matériau (résistance a la traction et limite élastique) que
de celui-ci en lui-méme (acier forgé, acier coulé ou fonte a
graphite sphéroidal). Une éventuelle augmentation de 1la
vitesse de fluage due a des effets tels que la diffusion
d'hydrogéne ou 1l'irradiation ne peut étre exclue mais n'est
pas suffisamment documentée. En conséquence, une détermination
expérimentale du comportement au fluage du matériau choisi
n'est a recommander que si la déformation tolérée est
inférieure a environ 1 %. Dans ce cas 1l'influence de la
diffusion de 1'hydrogéne ainsi que celle de 1l'irradiation
devraient aussi étre contrdlées.
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SUMMARY

The NAGRA concept for final disposal of high level waste fore-
sees that the vitrified waste will be enclosed in corrosion
resistant containers before placement in the repository.
According to the safety concept, the principal function of the
containers 1s to prevent contact between the groundwater and
the waste for a given time (1000 years), i.e. to delay the
release of the content for this length of time. As a part of
the mechanical properties evaluation program of the candidate
materials for the containers, a review of the available
literature on creep behaviour of carbon steels has been
undertaken.

Due to the shortage of usable information, it is not possible
to forecast exactly the amount of creep deformation in carbon
steels over 1000 years at temperatures up to 140°C. However,
the following conclusions can be drawn:

At room temperature below the yield stress, no creep has been
observed. An extrapolation of the available data to the design
temperature of 140°C is not possible. The same is true of the
data available for temperatures above 300°C. The reason 1is
that the variation of the activation energy for creep (which
characterizes the creep resistance of the material) with
temperature is not known. The small amount of data for the
temperature range 100-300°C can be used to estimate a creep
deformation at 140°C for 1000 years of below 1 %. It is also
probable that the amount of deformation will depend more on
the mechanical properties of the material (yield and ultimate
strengths) than on the material itself (steel, cast steel,
nodular iron). The possibility that the creep rate will be
influenced by effects such as hydrogen diffusion or radiation
cannot be excluded, as these points are scarcely documented.
Consequently, an experimental determination of the creep
behaviour of the chosen material is recommended, if a creep
strain of 1 % or less cannot be tolerated. In this case, the
influence of hydrogen diffusion and radiation should be also
investigated.
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Einleitung

Als mOgliches Behdltermaterial fir den Einschluss von
hochaktivem Abfall Uber eine Zeit von 1000 Jahren sieht
das nukleare Entsorgungs-Konzept der NAGRA unter anderem
Stahlguss und Gusseisen (Sphdroguss) vor. Diese Behdlter
werden einem Aussendruck von 30 MPa ausgesetzt. Da im
Endlager Temperaturen bis 140°C wahrend Jahrzehnten zu
erwarten sind /1/, stellt sich die Frage, inwieweit
Kriechvorgdnge im Behédlter die Dauer des vollkommenen
Einschlusses der Abfdlle gefdhrden konnen.

Die Ausflihrungen der Regelwerke sind hauptsdchlich filr
das Kriechen bei hoheren Temperaturen (fir Stahl, {ber
350°C) lber Zeitradume bis 50 Jahre giltig. Bei der Aus-
legungstemperatur (140°C) und -Spannungen (weit unterhalb
der Streckgrenze) 1ist kein Zeitstandbruch ohne fremde
Einfllisse wie Korrosion oder Wasserstoffversprddung zu
erwarten, aber eine gewisse Verformung ist nicht auszu-
schliessen. Da direkt Dbrauchbares Zahlenmaterial fehlt,
missen, um das Ausmass dieses Kriechens zu schatzen, die
vorhandenen Daten extrapoliert werden. Deshalb sind im
Kapitel 2 auf Grund eines einfachen phenomenologischen
Modells die Kriechmechanismen sowohl bei hohen als bei
niedrigen Temperaturen beschrieben. Unterschiede und Ein-
flussgrosse wurden auch diskutiert. Im Kapitel 3 sind die
wenigen vorhandenen Daten iUber die Kriecheigenschaften
des fir die Behdlter in Frage kommenden Werkstoffes,
namlich unlegierter Stahl, zusammengestellt. Aus diesen
Daten wurde versucht eine quantitative Schitzung der zu
erwartenden Kriechdehnung nach 107 Stunden durchzufiihren.

Kriechmechanismen

Bei der hdchst mdglichen Temperatur der Behdlter in einem
Endlager gemdss dem Konzept der NAGRA (ca. 140°C /1/)
ist, auch nach 1000 Jahren (ca. 107 Stunden), kein Bruch
und keine Rissbildung durch reines Kriechen zu erwarten.
Deshalb werden hier nur die Kriechmechanismen und nicht
die Kriech- Rissbildung und -Ausbreitung diskutiert.

Im Allgemeinen ist das Kriechen sowie auch die plastische
Verformung eines Werkstoffes die Folge der Bewegung von
linienformigen Gitterfehlern: die Versetzungen. Diese
Versetzungen konnen sich unter Einwirkung einer Kraft in
einer Gleitebene bewegen: Ihre Mobilitat ist jedoch durch
verschiedene Hindernisse wie Ausscheidungen, punktfdrmige
Gitterfehler, anderen Versetzungen usw. begrenzt. Bei
niedrigeren Temperaturen und unter der Fliessgrenze
werden nach und nach alle Versetzungen gebremst und immo-
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bilisiert. Das bedeutet, dass die Verformungsgeschwindig-
keit mit der Zeit immer abnehmen wird. Bei hdheren Tempe-
raturen* konnen die Versetzungen ihre Gleitebene durch
"Klettern" verlassen und ihren Weg auf einer anderen
Gleitebene fortsetzen. Es ist dieses Klettern, welches
die Kriechgeschwindigkeit kontrolliert und bewirkt, dass
das Kriechen nicht aufhort und bis zur Rissbildung oder
Bruch weiter geht.

Es existieren zahlreiche physikalische und mathematische
Modelle filir das Kriechen (siehe z.B. /2/ /3/ /4/). Aber
um den Unterschied zwischen dem Hochtemperatur- und dem
Niedertemperaturkriechen sowie die damit verbundenen
Probleme zu veranschaulichen genligt ein einfaches pheno-
menologisches Modell.

Physikalisches Modell

Generell 1ist die Verformungsgeschwindigkeit (sowohl fiir
plastische Deformation als flir Kriechen) durch die Bezie-
hung:

€ pv 1
beschrieben, wobei

Dehngeschwindigkeit

O Me

Dichte der beweglichen Versetzungen

v mittlere Geschwindigkeit der beweglichen
Versetzungen

bedeutet.

Die Versetzungsgeschwindigkeit ist von der Temperatur und
von der auf die Versetzungen wirkende Spannung abhéngig.
Betrachten wir ein kleines kubisches Element einer bei
Hochtemperatur beanspruchten Probe. Wahrend einem Zeitab-
schnitt At wird die Dichte der beweglichen Versetzung
durch Blockieren abnehmen. Es entspricht einer Verfesti-
gung ( pnimmt ab, somit auch € in Formel 1), welche von
der Dehnungszunahme abhdngig ist. Diese Verfestigung ist
auch proportional =zu p . Das heisst, dass 3je mehr
Versetzungen vorhanden sind, desto grdsser ist die Wahr-
scheinlichkeit, dass sie immobilisiert werden. Aber auch
wdhrend At wird gleichzeitig p durch Zuzug von gekletter-
ten Versetzungen zunehmen.

* Allgemeinerweise wird als Hochtemperaturkriechen das
Kriechen im Temperaturbereich 0,3 bis 0,8 T, betrachtet
(T ,: Schmelztemperatur in K des Materials) was zum Bei-
spiel fir Stahl dem Bereich 300 bis 1100°C entspricht.
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Wir haben also

Ap -hpAe + rlAt 2

oder

5 —hpé + r 3

wobel h ein Verfestigungs- und r ein Erholungskoeffizient
darstellen.

Da angenommen wird, dass die mittlere Geschwindigkeit der
Versetzungen nicht variert (bei konstanter Temperatur,
Spannung und Struktur) ergibt sich

€ = ®5V 4
mit ¢ als Proportionalitédtsfaktor.

Durch Einfihren der Gleichungen 1 und 3 in Formel 4 er-
halten wir folgende Differentialgleichung

£ + hé€? - dvr = 0 5

Bei hoher Temperatur mit r # 0 wird eine stationnaire
Kriechgeschwindikeit erreicht wenn € = 0, folglich

und
€ + h(é® - €2) = 0 7
Durch integrieren erhalten wir

& = & ctnh(€ ht + Y) 8
S S

wobei €, die Anfangskriechgeschwindigkeit ist.

Durch nochmaliges Integrieren ergibt sich

]_ . . . . .
€ = €, + 5 ln[(eo/ss)s1nh(€sht) + cosh(ssht)] 10

mit € die Summe der elastischen und allf&lligen plasti-
schen Dehnungen beim Belasten.
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Bemerkungen

Bevor die obigen Beziehungen diskutiert werden, missen
folgende Bemerkungen gemacht werden:

1.

Dieses Modell betrachtet nur die zwei ersten Stadien
des Hochtemperaturkriechens. Um das 3. Stadium =zu
berilicksichtigen, welches zum Bruch fihrt, mlissten die
Beziehungen mit einem Glied ergdnzt werden, das die
Entwicklung der mikrographischen Schadigungen (Poren-
bildung) beschreibt.

Es wurde angenommen dass v konstant bleibt. Dies ist
an sich nicht richtig, weil die Struktur des Werk-
stoffes mit der Zeit variert, was eine Veranderung
der Mobilitdt der Versetzungen verursacht. In unsere
Beziehungen, da r und h nur phédnomenologische GrOssen
sind, werden die Veranderungen von v in h und r ent-
halten. Das heisst, dass h und r nicht nur die Varia-
tionen von p Dbeschreiben, sondern auch derjenigen
von v.

In der Literatur Uber Kriechen sind zahlreiche physi-
kalische und mathematische Modelle zu finden, welche
versuchen die verschiedenen tatsdchlichen Kriechvor-
gdnge so gut wie moglich zu beschreiben. Sie filhren
jedoch am Schluss alle zu sehr &hnlichen Beziehungen.
In viele Publikationen ist die Gleichung

s L]
3 [1 - exp(-0t)] + e t 11

fir das Hochtemperaturkriechen zu finden. Diese Be-
ziehung kann mit unserem Modell erhalten werden, wenn
wir anstatt Gleichung 3

0 = —he + r 12

schreiben. Die beiden Formeln 10 und 11 geben fir die
gleichen Werte von 80 und €S sehr &hnliche Kurven.
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Interpretation des Modells

In Formel 10 kommen die Temperatur und die Spannung nicht
explizit vor. Sie sind in éo und és enthalten, noch ge-
nauer gesagt, in r und v. ¥ entspricht der Zunahme der
Versetzungsdichte pro Zeiteinheit. Sie ist mit der Mobi-
litdt der Versetzungen verbunden, welche von der Diffu-
sion der punktfdrmigen Gitterfehler (Lehrstellen, 2Zwi-
schengitteratom) kontrolliert wird, so dass

TV Degs 13
mit Derp den effektiven Diffusionskoeffizient, némlich
eine Kombination der Diffusionskoeffizienten der ver-

schiedenen auftretenden Diffusionsvorgdnge. Bei Hochtem-
peratur ist die Diffusion der Lehrstellen massgebend und

QL
D =D, = DOLexp(~§T) 14

wobei Q_ Aktivierungsenergie fir die Diffusion von Lehr-
stellen  ist, welche derjenigen flir Selbstdiffusion ent-
spricht. R ist die Gaskonstante (8,314 kJ/kmole K). Bei
relativ niedriger Temperatur kann die Diffusion entlang
der Versetzung eine Rolle spielen, so dass

Doge = £1.0p + £00¢ 15

wobei f_ und £, Anteile beider Diffusionsvorgdnge sind.
Die VerSetzungsgeschwindigkeit v ist sowohl von der Tem-
peratur als auch von der Spannung abhdngig. Ist das Klet-
tern der Versetzung der Hauptmechanismus, so wird v auch

direkt mit der Diffusion der Lehrstellen verbunden. All-
gemeinerweise kann v wie folgt geschrieben werden:

Qc
v o= voexp(—iT)f(O) 16

wobei Q. die Aktivierungsenergie des massgebenden Vor-
gangs und v, ein Proportionalitétsfaktor sind. Die Funk-
tion f( o) 1ist meistens nicht einfach, und vom Kriech-
mechanismus abh8ngig. Sie ist oft der Form

f(o) = o 17
im mittleren Spannungsbereich. Bei sehr hohen Lasten ist
sie

f(0) = exp(ao) 18
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Der Spannungsexponent n in Formel 17 sollte auf Grund der
physikalischen Kriechmodelle zwischen 3 und 5 1liegen.
Effektiv, bei technischen Werkstoffen, ist n grdsser und
sehr stark von Material und Struktur abhéadngig.

Fir die sekunddre Kriechgeschwindigkeit im Hochtempera-
turbereich ergibt sich dann die allgemein anerkannte
Beziehung

. n c
€, = ASO exp(—ﬁf) 19

Aehnlich haben wir fiir éo

€ = = n =<
o CIDDOV AoO exp RT) 20

zwischen beiden Beziehungen ist nur der Proportionali-
tdtsfaktor unterschiedlich. In der Realitdt ist es nicht
unbedingt so, weil die Struktur des Materials im Laufe
der Zeit sich verdndert. Deshalb kOnnen auch Q und n mit
der Zeit variieren. ¢

Die Formel 10 ist gliltig flir Hochtemperaturkriechen in

einem Temperaturbereich wo r nicht vernachldssigbar ist.

Was passiert nun bei niedriger Temperatur wenn r und auch
€ (wegen Formel 6) zu Null tendieren? An Stelle von
S .

Formel 10 bekommen wir

1 .
€ = Eo + ln(soht + 1) 21
Es 1ist das in der Literatur sogenannte logarithmische
Kriechen. Die Kriechgeschwindigkeit

€
0

£ = +—r
e ht + 1
O

22
nimmt stdndig ab: es gibt kein sekunddres Kriechstadium

mit Xkonstanter Kriechgeschwindigkeit mehr. Aus diesen
Ueberlegungen sind zwei Schliisse zu ziehen:

1. Eine Extrapolation der stationdren Kriechgeschwindig-
keit és von der Hochtemperatur im Niedrigtemperatur-
bereich hat keinen Sinn, da &g nicht existiert. Es
kann nur éo extrapoliert werden, allerdings bleibt
das Problem der Aktivierungsenergie Dbestehen, die
stark mit der Temperatur variieren kann.
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2. Eine Extrapolation von kurzzeitigen Versuchen bei
niedriger Temperatur und hohen Spannungen (im Bereich
dpr Streckgrenze) ist auch unsicher. Einerseits ist
€o von der Versetzungsdichte Q, abhingig (Formel
20), sodass A, wahrscheinlich nicht konstant bleibt.

Anderseits kann nicht ausgeschlossen werden, dass r
tatsdchlich nicht Null ist. Kurzzeitige Versuche

konnen aber keine Hinweise daflir geben.

Externe Einflisse auf die Kriecheigenschaften

Neben externen Einflilissen, die zu einer direkten Zersto-
rung der Behédlter fihren, wie zum Beispiel Korrosion oder
Wasserstoffversprddung, kOnnen auch die Kriecheigenschaf-
ten durch externe Wirkungen beeinflusst werden.

Wir haben gesehen, dass r nicht nur mit der Mobilitdt von
punktformigen Gitterfehlern verbunden ist, sondern auch
mit ihrer Anzahl. Bei niedrigen Temperaturen, wenn keine
externe Quellen vorhanden sind, wird mit der Zeit die
Anzahl dieser Fehler infolge verschiedener Interaktionen
immer kleiner. Also auch wenn r am Anfang des Kriechens
nicht Null ist, bleibt er nicht konstant, sondern
tendiert zu Null. Das hat den gleichen Endeffekt wie r
als Null zu betrachten: € nimmt stdndig ab. Dagegen wenn
Quellen von punktfdrmigen Gitterfehlern immer funktionie-
ren oder wenn die Anzahl dieser Fehler nicht abnimmt,
dann wird r nicht zu Null tendieren und ein stationéres
Kriechen kann sich einstellen. Drei solche Falle kdnnten
hier a priori in Frage kommen: Strukturverdnderungen.
Diffusion von Wasserstoff und Bestrahlung.

Bei einer Temperatur von 140°C sind keine wesentlichen
Geflgeverdnderungen zu erwarten, aber Untersuchungen mit
unlegierten Stdhlen /5/ haben gezeigt, dass eine Kriech-
deformation durch die Diffusion von Kohlenstoffatomen
induziert werden kann.

Die Diffusion von Wasserstoff erhdht den Verfestigungs-
koeffizient h, aber verursacht gleichzeitig einen starken
Anstieg der Kriechgeschwindigkeit, wie es Versuche von
Oriani und Josephic /6/ an einem unlegierten Stahl bei
Raumtemperatur gezeigt haben. Die eindiffundierten Was-
serstoffatome verhindern einerseits das Gleiten der
Versetzungen und bewirken anderseits die Bildung von
Mikrohohlrdumen, welche einen Entfestigungseffekt im
Material haben. Diese Phédnomene treten jedoch nur auf,
wenn die Fugazitdt des Wasserstoffes einen Schwellwert
Uberschreitet.
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Eine Bestrahlung kann in gewisse Werkstoffe, unter
anderem in austenitischen Stdhlen, neben einem eigentli-
chen Hohlraumbildung, die zu einen Anschwellen fiihrt /4/,
noch Leerstellen hervorrufen, die das Kriechen beeinflus
sen konnen /7/. Allerdings betreffen die vorhandenen
Daten Neutronenfliisse wie sie in Reaktoren oder Partikel-
beschleunigern erhalten werden. Fiir schwdchere Bestrah-
lungen und auch fir Eisen bzw. ferritische Stahle sind
keine Informationen vorhanden, da der Einfluss sehr klein
oder nicht nachweisbar sein dirfte.

Vorhandene Daten

Literaturrecherchen haben gezeigt, dass nur sehr wenig
Daten iber die Kriecheigenschaften von Metallen bei
niedrigen Temperaturen vorhanden sind. Flur Eisen und
unlegierte Stdhle ist die Ausbeute noch kleiner und fur
Gusseisen gleich Null. Die Daten flir Eisen und unlegierte
Stdhle konnen in drei Gruppen eingeteilt werden.

1. Raumtemperaturkriechversuche bei relativ hoher Bean-
spruchung (um die Streckgrenze)

2. Kriechversuche im Temperaturbereich 100 bis 300°C.

3. Kriech- und Zeitstandversuche bei Temperaturen ober-
halb 350°C

Raumtemperaturkriechen

Von Rogan und Alexander /8/ wurde ein unlegierter und ein
niederlegierter Stahl bei Raumtemperatur untersucht. Die
Versuchsdauer war von 1000 s auf jeder der in Stufen
aufgelegten Spannungen. Unter der Streckgrenze war kein
Kriechen 2zu beobachten. Ueber derselben folgte die
Kriechverformung dem logarithmischen Gesetz (Formel 21).
Die Spannungsabhdngigkeit ist der Form Sinus Hyperboli-
cus, so dass (siehe Formel 20)

Q
s c ; 23
- < o
€, Aoexp( RT)slnh(ﬂ )

Fir die Aktivierungsenergie Q_ wurde ein Wert von 108
kJ/mole gefunden, was weniéér als die H&dlfte der
Aktivierungsenergie fir Selbstdiffusion (Massgebend fiir
das Hochtemperaturkriechen) entspricht (251 kJ/mole) /9/.
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Groh und Conte /10/ haben die Kriecheigenschaften von
a¢-Eisen Einkristalle bei Temperaturen zwischen 4K und 313
K (40°C) untersucht (Versuchsdauer 300 s). Es wurde auch
bei Spannungen um die Streckgrenze ein logarithmisches
Kriechen mit einer Aktivierungsenergie von ca. 90 bis 100
kJ/mole bei Raumtemperatur beobachtet.

Das Kriechen von Schrauben aus unter anderem unlegiertem
Stahl bei Raumtemperatur wurde von Schmidt /11/, /12/
untersucht. Die Versuchsdauer betrug 15 Minuten und auch
unter der Streckgrenze wurde kein Kriechen festgestellt.

Auch von Marshall und Maringer /13/ wurde kein Kriechen
unter der Streckgrenze gemessen. Untersucht wurde ein
unlegierter Stahl bei Raumtemperatur.

Demchuk und Krakhmalev /14/ fihrten Versuche mit ¢g-Eisen
bei 77K und Raumtemperatur durch. Widerum konnte unter
der Streckgrenze kein Kriechen bei Raumtemperatur festge-
stellt werden.

Fougéres, Hamel und Théolier /15/ haben Drehkriechversu-
che mit Q@-Eisen sowie mit Stdhlen zwischen 220 und 325K
beschrieben. Es wurden bei 325K filir einen unlegierten
Stahl eine Kriechgeschwindigkeit bei niedrigen Spannungen
gemessen, die grodsser als Null war. Aber sein Weitergang
wurde nicht angegeben, sodass dieses Resultat nicht
brauchbar ist.

Freed /16/ hat auch kein Kriechen unter der Streckgrenze
bei Raumtemperatur fir einen unlegierten Stahl beobach-
tet. Zum gleichen Ergebnis kommen auch Jordan und Freed
/17/ bei ihrer Untersuchung eines unlegierten Stahles bei
Raumtemperatur.

Kriechen im Temperaturbereich 100 - 300°C

Hopkin /18/ hat den Einfluss von Mangan, Aluminium und
Stickstoff auf das Kriechverhalten von Reineisen stu-
diert. Dabei wurden Kriechversuche bei 150 und 250°C
durchgefihrt. Einerseits des untersuchten Materials und
andererseits der Priftechnik (Stufenkriechversuche mit
Stufendauer von 250 Stunden wund Kriechgeschwindigkeit
gemessen nach dieser Zeit) wegen, konnen aus diesen Daten
keine brauchbaren Hinweise entnommen werden.

Kriechversuche zwischen Raumtemperatur und 450°C wurden
von Dollet und Bastien /19/ mit einem Manganstahl (0,16C,
1,28Mn) durchgefihrt. Die Versuchsdauer betrug ca. 1000
Stunden. Abb. 1 =zeigt ein isochronisches Spannungs-
Kriechdehnungsdiagramm fiir 1000 Stunden. Die Kurven fir
die verschiedenen Priftemperaturen wurden aus den publi-
zierten Daten ermittelt.
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Keil, Miller und Bettzieche /20/ haben auch das Kriech-
und Zeitstandverhalten verschiedener Stdhle bei Tempera-
turen unter 400°C untersucht. Tabelle 1 =zeigt die
erhaltenen Werte der Zeitdehngrenzen und Zeitstandfestig-
keit bei 10000 Stunden (einzige angegebene Zeit) fir den
unlegierten Stahl St 35.8.

Hochtemperaturkriechen

"DIN 17175 (Nahtlose Rohre aus warmfesten Stdhlen) gibt

Werte der Zeitdehngrenzen und der Zeitstandfestigkeit fir
den Stahl St 35.8 erst ab 380°C an. Fiur den Stahl Ck35
werden in DIN 17240 (warmfeste und hochwarmfeste Werk-
stoffe flir Schrauben und Muttern) Werte ab 350°C
angegeben. Diese Werte sind auch in Tabelle 1 aufgefihrt.

Die Dbei eigenen Kriechversuchen ermittelten Anfangs-
kriechgeschwindigkeiten éo fir die Stdhle Ck1l5 und Ck22
im Temperaturbereich 325 = 400°C fir eine Belastung von
160 MPa sind in Abb. 2 zu sehen. Diese Versuche zeigten
auch, dass die Kriecheigenschaften, zumindest in diesem
Priftemperaturbereich, stark von der Zugfestigkeit abhén-
gig sind.

Alle anderen Quellen 1Uber Kriech- und Zeitstandeigen-
schaften wvon Stdhlen, auch die amerikanischen und
englischen Quellen, fangen erst beil Temperaturen iber
400°C an.

Auswertung der Daten

Die vorhandenen Daten bei Raumtemperatur zeigen, dass
unter der Streckgrenze kein Kriechen beobachtet werden
konnte. Das bedeutet aber nicht, dass es tatsdchlich kein
Kriechen gibt, es konnte nur nicht nachgewiesen werden.
Bei Kriechversuchen ist eine Empfindlichkeit von 10-6
(0,1 ym auf 100 mm) als schon sehr gut zu betrachten. Die
Versuchsdauer der verdffentlichten Ergebnisse lag zwi-
schen einigen Minuten und einigen Stunden. Nehmen wir
eine Versuchsdauer von 10 Stunden an, dann 1ist die
kleinste nachweisbare Kriechgeschwindigkeit  ungefé&hr
3:10-11 s-1, pas heisst, dass die effektive Kriechge-
schwindigkeit bei Raumtemperatur unter diesem Wert liegt.
Eine Umrechnung auf 140°C ist mit Hilfe der Aktivierungs-
energiewerte aus /8/ und /10/ mdglich. Nehmen wir einen
konstanten Wert von Q = 100 kJ/mole an, kann mit Formel
20 die Kriechgeschwin@igkeit ¢ bei 140°C bei konstanter
Spannung berechnet werden:

Mme
N

Q
= exp[‘-ﬁg(‘l“ - '-'fl_)] 24

Mo

[
-
N
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Wir erhalten einen Wert von ca. 4,5 10_6 s_l, mit welchem

eine Grodssenordnung der Dehnung geschidtzt werden kann:
Fir das logarithmische Kriechen haben wir nach Formel 22
fir €Oht >>1

. 1
E:B—E' 25

Diese Gleichung kann zwischen den Zeiten to und t
integriert werden:

= € t 26
Age Otoln(t/ O)

wobel éo die Kriechgeschwindigkeit bel der Zeit t, ist.
Mit €, = 4,5 107% s-1 und t, = 10 Stunden ergibt sich
fiir t = 107 Stunden einen Wert Ae = 2,24 (224 % !). Mit
einer 10 mal kleineren Kriechgeschwindigkeit wilirden wir
noch 2 % in 107 Stunden erhalten. Aus diesen Ausfihrungen
geht hervor, dass auf Grund der vorhandenen Daten bel
Raumtemperatur keine verniinftige Aussage gemacht werden
kann.

Die Ergebnisse aus /19/ und /20/ kbnnen auch nicht
extrapoliert werden, da die Variation der Dehnung mit der

Zeit fehlt. In Abb. 1 ist zu sehen, dass bei 150°C und
unterhalb ca. 120 MPa die Dehnung nach 1000 Stunden unter

10-6 liegt, was einer durchschnittlichen Kriechgeschwin-
digkeit von 3 10-13 s-1 entspricht. Bei einer linearen
Extrapolation auf 107 Stunden (mit gleicher Kriechge-
schwindigkeit) wiirde es eine Dehnung von 1 % ergeben.

Abb. 3 zeigt, eine mit den Daten aus /20/ (Tabelle 1) fur
130°C und 10" Stunden berechnete isochronische Spannung -
Kriechdehnungskurve. Es wurde folgende empirische Formel
verwendet, welche allgemeinerweise eine gute Beschreibung
dieser Kurve erlaubt

%p 1 ) 27
¢ T E R v 0~ 1
-7
R
m
wobei
€. Kriechdehnung
Rp Zeitdehngrenze fir €.
Rm Zeitstandfestigkeit
E Elastizitdtsmodul

THRY! Parameter
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Bei 100 MPa 2zum Beispiel ist 2zu sehen, dass die Defor-
mation nach 10000 Stunden ca. 2 10-5 betridgt, was einer
durchschnittlichen Kriechgeschwindigkelt von ca.
6 10-13 s-1 entspricht. Nach 107 Stunden mit konstanter
Kriechgeschwindigkeit ergibt sich also eine Dehnung von
2 %. Diese Werte stellen eine obere Grenze dar, da ange-
nommen wird, dass das Kriechen mit der gleichen Geschwin-
digkeit weltergeht. In Wirklichkeit 1ist zu erwarten, dass
diese mit der Zeit abnimmt. Zudem betridgt die Temperatur
des Behdlters im Endlagerkonzept der NAGRA 100°C oder
mehr nur wihrend der ersten 50 bis 100 Jahre nach Ver-
schluss des Endlagers.

Eine Extrapolation der Zeitdehngrenzen bel hdheren Tempe-
raturen (liber 350°C) bis auf die Auslegungstemperatur der
Behdlter (140°C) ist sehr fragwiirdig. In Abb. 4 sind die
Zeitdehngrenzen aus Tabelle 1 graphisch dargestellt. Die
Kurven aus /20/ zeigen, dass der Verlauf zwischen 130 und
300°C nicht aufgrund des Verlaufs {iber 300°C mit einiger
Sicherheit vorausgesagt werden kann, da die Kurven zu
unregelmissig sind. Deshalb 1ist eine Extrapolation der
Daten aus DIN 17175 und 17240 nicht mdglich.

Die eigenen Daten fiir den Stahl Ck22 (Abb. 2) bei 160 MPa
erlauben eine Aktivierungsenergie Q. von ca. 270 kJ/mole
zu berechnen, welche leicht hoher 1ist als diejenige fir
Selbstdiffusion in Eisen (251 kJ/mole). Bei einer Extra-
polation mit Q. konstant erhalten wir bel 140°C eine
Anfangskriechgeschwindigkeit wvon 10-20 g-1 (bei 160 MPa),
was eine Dehnung von 3,6 10710 nach 107 Stunden bei
konstanter Kriechgeschwindigkeit verursachen wilirde. Aber
in Wirklichkeit ist Q, nicht konstant, sondern nimmt ab
mit abnehmender Temperatur /10/. Das heisst, dass wir in
Abb. 2 anstatt einer geraden eine nach oben gekrimmte
Kurve haben sollten. Ohne die Variation von Q. mit der
Temperatur zu kennen 1ist deshalb eine Extrapolation zu
unsicher.
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Schlussfolgerungen

Die wenigen vorhandenen Daten 1Uber die Kriecheigen-
schaften von Eisen und unlegierten Stahlen kOnnen in drei
Gruppen unterteilt werden:

1. Kriechdaten bei Raumtemperatur und darunter

2. Kriechdaten bei Temperaturen zwischen 100
und 300° C

3. Kriechdaten bei Temperaturen iber 350°C

Bei den Kriechversuchen bei Raumtemperatur wurde unter

der Streckgrenze kein messbares Kriechen festgestellt.
Wenn aber die Nachwelsgrenze fir die Kriech-

geschwindigkeit bei Raumtemperatur (ca. 10-11 s-1) aur
140°C umgerechnet wird, ergibt sich eine Kriech-
geschwindigkeit, die nach 107 Stunden zu einer nicht
vernachldssigbaren Dehnung fihrt. Eine Extrapolation der
Kriechdaten bei ho&heren Temperaturen ist ohne Kenntnis
der Variation der Aktivierungsenergie filir das Kriechen
mit der Temperatur nicht moglich. Diese Aktivierungsener-
gie, die ein Mass fir den Widerstand des Materials gegen
das Kriechen darstellt, 1ist von den physikalischen
Kriechmechanismen  abhdngig. Im Hochtemperaturbereich
variiert sie wenig, dagegen nimmt sie bei niedrigen
Temperaturen ab. Ohne Messungen 1ist es nicht mdglich
seine Variation mit der Temperatur fir technische
Werkstoffe vorauszusagen.

Daten, die im Temperaturbereich der Auslegung der
Behdlter liegen, zeigen, dass der Verlauf der Zeitdehn-
grenzen nicht regelmédssig ist. Deshalb kann dieser
Verlauf beil niedrigen Temperaturen nicht aufgrund derje-
nigen bei hohen Temperaturen vorausgesagt werden. Da die
vorhandenen Werte der Zeitdehngrenzen nur bei einer Zeit
(1000 Dbzw. 10000 Stunden) vorliegen, 1ist es nicht
mdglich, sowohl diese auf 107 Stunden zu extrapolieren,
als auch diese in Bezug auf Kriechgeschwindigkeit und
Aktivierungsenergie zu interpretieren.

Demzufolge erlauben die vorhandenen Daten nicht vor-
auszusagen, wieviel sich die Behdlter durch Kriechen
verformen werden. Unter Berilicksichtigung der Kriechmecha-
nismen ist es Jjedoch mdglich, einen maximalen Wert grob
abzuschédtzen. Es dilrfte eine Deformation der GrOssenord-
nung von 1 % bel einer Spannung von ca. 100 MPa nicht
Uberschreiten, auch wenn eventuelle externe Einflisse,
wie zum Beispiel Wasserstoffdiffusion oder Bestrahlung
bertlicksichtigt werden.
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Von der Materialseite ist kein grosser Unterschied
zwischen Stahlguss und Sphdroguss zu erwarten. Wesentlich
scheint in diesem Temperaturbereich fir die Kriecheigen-
schaften das Verhdltnis der Dauerspannung zur Fliessgren-
ze. Je kleiner diese 1ist, desto weniger kriecht das
Material. Ob die Kriecheigenschaften ein Kriterium fir
die Materialauswahl sein sollen, ist von der zuldssigen
Kriechdehnung abhdngig. Liegt sie bei einigen Prozenten,
dann ist die Antwort nein. Liegt sie dagegen unter 1 %,
sollten die Werkstoffe, die in die engere Wahl kommen,
genauer lberprift werden. Allerdings 1ist eine solche
Ueberprifung in kurzer Zeit mit priftechnischen Schwie-
rigkeiten verbunden. Versuche bei den Auslegungsbedin-
gungen (Temperatur und Spannung) sind kaum moglich.
Deshalb miissten Versuche bei hoheren Temperaturen und/-
oder hoheren Spannungen durchgefihrt werden, um die
verschiedenen Parameter zu bestimmen, die in den Kriech-
gleichungen des Abschnittes 2.3 vorkommen (Aktivierungs-
energie, Spannungsabhdngigkeit usw.). Eine Extrapolation
bis zu den Auslegungsbedingungen wdre dann moglich.

Eine weitere Schwierigkeit dirfte die Ueberpriifung der
dusseren Einflilisse wie Wasserstoffdiffusion oder Bestrah-
lung auf das Kriechen sein. Kriechversuche im Wasserstoff
oder unter Bestrahlung sind zu aufwendig, insbesondere in
Anbetracht der Tatsache, dass diese Einflisse vermutlich
klein und langfristig sind. Ein Ausweg ware die Durchfih-
rung von Stufenkriechversuchen kurzer Dauver /21/ mit
Proben, welche unter Spannung bei der Auslegungstempera-
tur einer Wasserstoffatmosphdre oder einer Bestrahlung
ausgesetzt waren. Diese Untersuchung wlrde den Nachweis
einer Verdnderung der Kriecheigenschaften erlauben.
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Tabelle 1

Zeitdehn- und Zeitstandwerte

Stahl Tempe- Zeitdehngrenze* R Zeitstandfestigkeit Rm**
(Quelle) ratur 0,2%/10%h 0,23/10°h 12/10%n 12/10°h 10%h 10°h

°C MPa MPa MPa MPa MPa MPa
St 35.8 130 (216) (255) (441)

200 167 226 441
/20/ 250 157 216 481

300 137 206 461

350 (137) 196 (363)

400 108 157 206
St 35.8 380 164 118 229 165
DIN 17175 400 136 95 191 132
Ck35 350 199 133 208 151 246 218
DIN 17240 400 118 79 147 98 187 138

Extrapolierte Werte

Zeitdehngrenze: Die Zeitdehngrenze bei der Priiftemperatur T ist die Spannung R _, die nach
einer bestimmten Beanspruchungsdauer t zu einer festgelegten plastischen

Gesamtdehnung Ap fihrt.

Zeitstandfestigkeit: Die Zeitstandfestigkeit bei der Priftemperatur T ist die Spannung Rm'

die nach einer bestimmten Beanspruchungsdauer t zum Bruch fihrt.

SE-78 dIN VYDUN
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