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Zusammenfassung

Bei allen Unfallablaufen in einem Kernkraftwerk wird es das oberste Ziel der Betriebsmann-
schaft sein, den iiberhitzten und freistehenden Kern wieder mit Wasser zu bedecken, um damit
eine ausreichende Kiihlung und die Beendigung des Unfalls zu erreichen. Diese MaBnahme ist
als oberstes Schutzziel in den Unfallhandbiichern definiert. Der Flutvorgang fiihrt zur erneuten
Oxidation der Zirkaloy-Hiillrohre, erheblicher Warmeentwicklung und drastischer ErhShung der
Ho-Produktionsrate. Zur Auslegung von effektiven H,-Schutzsystemen bei bestehenden und
zukiinftigen Reaktoren ist deshalb das Verstindnis und die Modellierung der physikalischen

Prozesse unbedingt notwendig.

Das Ziel dieser Arbeit ist

- die Aufkldrung der dominierenden physikalischen Phdnomene, die fiir die schnelle Wasser-
stofferzeugung beim Kernfluten verantwortlich sind, ausgehend von den umfangreichen

CORA-Daten, die im Forschungszentrum Karlsruhe vorliegen,

- die Entwicklung und Uberpriifung eines adiquaten theoretischen und numerischen Mo-

dells, das diese Phanomene hinreichend genau beschreibt.

Auf der Grundlage von detaillierten Analysen der CORA-Experimente wurde ein Modell zur
Beschreibung der Wasserstofffreisetzung in der transienten Flutphase entwickelt. Es beinhaltet
die Erfassung folgender Phinomene: Sauerstoffdiffusion im Zirkaloy-Hiillrohr; Warmeleitung
mit verteilten Warmequellen im Brennstab und im oxidierten Hiillrohr; Warmeiibertragung
durch Strahlung in der umgebenden Dampfatmosphire. Das Modell geht von intakter Stab-
geometrie aus. Schmelzeverlagerung und konvektiver Warmeiibergang werden vernachlassigt.

Das Modell wurde durch den Vergleich mit der umfangreichen CORA-Datenbank validiert.

Ein wichtiges neues Ergebnis der CORA-Simulation betrifft die chemische Zusammensetzung
des Wasserstoff-Dampf-Gemisches, das wihrend der Flutphase gebildet wird. Das Gefahrdungs-
potential aus den hohen Wasserstoffproduktionsraten wihrend eines Flutvorganges wird durch

die begleitende Dampfentwicklung stark verringert.




Modeling of hydrogen generation during the core flooding
in severe accidents

Abstract

In all severe accidents scenarios the main goal of operator actions will be to introduce water
into the core region as soon as possible, in order to reestablish adequate core cooling and
termination of the accident. Flooding the uncovered core is the accident management measure
with top priority. The quenching could cause renewed oxidation of the zircaloy fuel rod cladding,
giving reheating of the rods and a sharp increase in hydrogen production. The ability to
understand and model the underlying physical processes is necessary for the design of any

meaningful hydrogen control system.

The goal of the present work is

- to increase the understanding of the main physical phenomena responsible for the rapid
hydrogen production under reflood conditions by careful analysis of the large CORA data

base which exists at Forschungszentrum Karlsruhe,

- to develop and verify adequate theoretical and numerical models describing the important

reflood physics.

On the basis of the detailed analysis of the CORA experiments a model describing the hy-
drogen release in the transient and reflood phases was developed. It includes description of
the following phenomena: oxygen diffusion in the zircaloy cladding; heat conduction with the
distributed heat sources in the rod and the oxidizing cladding; radiative heat transfer in the
surrounding steam atmosphere. The model is based on intact fuel geometry, melt relocation is
neglected. Convective heat transfer is only implicitly modelled in the energy balance, no mass

convection is included. The model was validated on the large CORA-database existing at FZK.

A major result from CORA-simulations was, that the sudden high hydrogen release rates
from a reflood event do not create immediately dangerous gas compositions because they are

mitigated by an even stronger steam production.
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1 Einleitung

Das Wasserstoffproblem in der Leichtwasserreaktorsicherheit

Verschiedene Studien zur Sicherheit von Leichtwasserreaktoren (LWR) haben gezeigt [1, 2, 4],
daB bei Kiihimittelverluststorfallen oder bei Anlagentransienten, die mit einem volligen Aus-
fall aller Sicherheitseinspeisesysteme verbunden sind, der Reaktorkern stark geschadigt werden
kann. Falls die Temperaturen im Kern iiber 1300 K steigen, beginnen chemische Wechsel-
wirkungen zwischen Kernkomponenten und Dampf, bei denen Wasserstoff nach folgenden

Reaktionen entsteht:

Zr 4+ 2H,0 — ZrO, + 2H, + 576 kJ/mol Zr, (1.1)
2Cr + 3H,0 — Cr,03 + 3H, + 2 - 186 kJ/mol Cr, (1.2)
Fe + H,0 — FeO + H, + 3 kJ/mol Fe, (1.3)

UO; + xHyO — UOg y + xHa. (1.4)

Die Oxidation von Zirkon, dem Hauptbestandmittel des Hiillrohrmaterials Zirkaloy, ist mit
erheblicher Warmeentwicklung verbunden, die zu einer Selbstbeschleunigung der chemischen
Reaktionen und zu einer weiteren Kernzerstoérung fithren kann. Die chemische Energiefreiset-
zung der Zr-Dampf-Reaktion kann das 5-10-fache der nuklearen Nachzerfallswiarme erreichen.

Die Oxidation von Eisen und Uranoxid verlduft dagegen nur mit geringer Warmefreisetzung.

In groBen Druckwasserreaktoren (DWR) der 1000 bis 1500 MW, Leistungsklasse kénnen bei
schweren Stérféllen mit Kernschidden 500 bis 1500 kg Wasserstoff produziert werden. Wenn
man 100 % Zirkaloy-Oxidation als obere Grenze unterstellt, ergibt sich als gute KenngroBe fiir

andere Reaktoren maximal 1 kg Wasserstoff pro MW elektrischer Leistung.

Der im iiberhitzten Kern enstehende Wasserstoff und Dampf wird an der Bruchstelle des
Primarkreises (LOCA) oder iiber den Druckhalterabblasetank (bei Transienten) in die Sicher-
heitsbeh&lteratmosphire abgegeben. Vermischung mit Luft und teilweise Kondensation des
Dampfes an kalten Betonstrukturen kann zu reaktiven Wasserstoff-Luft-Dampf-Gemischen im
Sicherheitsbehilter (SB) fiihren. Die Gaszusammensetzung hangt von Einzelheiten des Un-

fallablaufes ab, sie ist anfangs stark orts- und zeitabhéngig.




Wenn einmal ziindfihige Gemische entstanden sind, muB bei solchen Unfillen auch mit einem
Ziindereignis gerechnet werden, weil viele potentielle Ziindquellen vorliegen (Relais, Motoren,
Schalter, usw.) und die Betriebsmannschaft versuchen wird, den Unfall durch Einsatz aller
verfiigbaren Sicherheitssysteme abzufangen. Die Verbrennung von groBen Mengen Wasserstoff
wiirde dann erhebliche statische oder dynamische Lasten auf den SB erzeugen und seine In-
tegritit gefihrden.! Das Versagen des SB's in der frithen Unfallphase, wihrend der noch eine
hohe Konzentration an luftgetragenen Aerosolen vorliegt, wiirde zu ausgedehnten Landkonta-

minationen fiihren, vergleichbar mit dem Tschernobyl-Unfall.

Es besteht in Deutschland und Europa eine weitgehende Ubereinstimmung zwischen dem Ge-
setzgeber (BMU), den Sicherheitsgremien (RSK,GRS), der Industrie und den Forschungszen-
tren, daB groBraumigen radioaktiven Freisetzungen aus Kernschmelzunfillen durch geeignete
MaBnahmen begegnet werden muB. Fiir zukiinftige Reaktoren in Deutschland verlangt das
Ende 1994 verinderte Atomgesetz einen quasi-deterministischen AusschluB groBer Radioakti-
vitatsfreisetzungen in die Umgebung [3]. Der Nachweis kann iiber die Vermeidung von Kern-
schmelzunfallszenarien oder durch AusschluB des Sicherheitsbehalterversagens gefiihrt werden.

Fiir bestehende Anlagen fordert die RSK eine nachweisliche Risikominderung.

In beiden Féllen, bei bestehenden und bei zukiinftigen DWR-Anlagen, wird das Risiko fiir
Containment-Versagen durch Wasserstoffverbrennungsprozesse dominiert. Die Analyse und
Beherrschung solcher Vorgénge bei schweren Unfille ist deshalb ein wesentlicher Beitrag zur

weiteren Verringerung des Restrisikos aus dem Betrieb kerntechnischer Anlagen.

Wasserstofferzeugung beim Fluten eines {iberhitzten Reaktorkerns

Bei allen Unfallablaufen wird es das oberste Ziel der Betriebsmannschaft sein, den iiberhitzten
und freistehenden Kern wieder mit Wasser zu bedecken, um damit eine ausreichende Kiihlung
und die Beendigung des Unfalls zu erreichen. Diese MaBnahme ist als oberstes Schutzziel in den
Unfallhandbiichern definiert. Das Fluten eines Reaktorkerns kann auch automatisch erfolgen,
z.B. bei Stromwiederkehr wihrend eines Notstromfalles oder bei Absinken des Priméarkreis-
druckes unter den Einspeisedruck der Akkumulatoren (Ubergang von einem Hochdruck- in

einen Niederdruck-Kernschmelzunfall).

Da der Flutvorgang wichtige Auswirkungen auf den weiteren Unfallablauf und seine Konse-
quenzen haben kann, z.B. in Bezug auf Wasserstofferzeugung, Materialverlagerung und Spalt-

produktfreisetzung, wurden verschiedene in-pile und out-of-pile Versuchsserien in mehreren
Landern durchgefithrt (z.B. Biindelexperimente LOFT LP-FP-2 [6], PBF SFD-ST [7], PHE-

*Die Verbrennungsnergie von 1 kg Wasserstoff (120 MJ/kg), entspricht der von 30 kg TNT.




BUS BIR [9] und CORA-Experimente CORA-12, CORA-13, CORA-17 [8, 31]). Das wichtigste
und unerwartete Ergebnis fiir die Hy-Entstehung war, daB mit Beginn der Wassereinspeisung
eine drastische Erhohung der H,-Produktionsrate auftrat. Bevor eine sicher kiihlbare Konfigu-
ration der untersuchten Stabbiindel erreicht werden konnte, wurden bedeutende H,-Mengen,

Energie und Spaltprodukte freigesetzt.

Die hohen Wasserstofferzeugungsraten sind deshalb von Bedeutung, weil sie besondere Anfor-
derungen an WasserstoffgegenmaBnahmen stellen. Zur Auslegung von effektiven Hy-Schutzsys-
temen bei bestehenden und zukiinftigen Reaktoren ist deshalb das Verstiandnis und die Mo-

dellierung der physikalischen Prozesse unbedingt notwendig.

Stand der Modellierung der Wasserstofferzeugung durch Fluten eines Reaktorkerns
Versuche, die Wasserstofferzeugung beim Fluten eines Kerns mit den bestehenden Programm-
systemen, wie z.B. MELCOR [49], SCDAP/RELAPS5 [48] oder KESS [47] zu beschreiben,
waren bisher nicht erfolgreich. Die SchluBfolgerung eines State-of-the-Art-Berichts [23] laute-
te, daB die verantwortlichen Prozesse noch nicht hinreichend geklart seien und daB addquate

Modelle in den derzeitigen Programmen fehlen wiirden.

Gegenwirtig werden zwei Vorginge als mogliche Ursachen fiir die beobachtete rasche Ho-

Produktion in Erwdgung gezogen:

e RiBbildung in der Zirkonoxidschicht von teiloxidierten Hiillrohren legt neue unoxidierte
Zr-Metalloberflachen frei [27].

e Zersetzung von Zirkonhydrid bei plotzlicher Temperaturabsenkung des Hiillrohres, unter
Freigabe von Wasserstoff [28, 29, 30].

Obwohl diese Prozesse wihrend des Flutens sicher eine Rolle spielen, ist es bisher nicht gelun-
gen, damit eine quantitative Erklarung der experimentellen Beobachtungen zu liefern, wie z.B.
der raschen H,-Produktion und der Warmeentwicklung [27]. Die beiden genannten Hypothesen

zeigen weiterhin folgende prinzipielle Schwierigkeiten:

e RiBbildung in der Zr-Oxidschicht erfordert eine starke Temperaturabsenkung. Das sollte
die Sauerstoffdiffusion, den geschwindigkeitsbestimmenden Schritt in der Ho-Entstehung,
in der gesamten Oxidschicht verzégern. Risse 6ffnen demgegeniiber nur kleine neue

Oberflichen mit frischem Zr-Metall.




e Die Zersetzung von Zirkonhydrid ist ein endothermer Prozess, der fiir sich allein nicht

die beobachtete Temperatureskalation wahrend des Flutens erkldren kann.

In dieser Situation erscheint es notwendig, eine detaillierte Analyse der CORA-Experimente zu
unternehmen, die im FZK zwischen 1987 und 1993 durchgefiihrt wurden. Die CORA-Versuche
haben die beste weltweit verfiigbare Datenbasis fiir die wichtigen Experimentvariablen geliefert,
die AufschluB iiber die ablaufenden Vorginge geben kénnen. An identischen Biindeln wurden
Versuche sowoh! mit als auch ohne Fluten durchgefiihrt, so daB ideale Vergleichsbedingungen

vorliegen.

Ziel der vorliegenden Arbeit ist die detaillierte Analyse der vorliegenden Versuchsergebnisse und
die |dentifikation der Mechanismen, die erstens die rasche H,-Produktion erkldren kdnnen, und
zweitens auch mit allen anderen wichtigen Beobachtungen konsistent sind, z.B. den Tempe-
ratureskalationen. Fiir die physikalischen Prozesse beim Fluten soll ein numerisches Modell

erstellt und dann auf einen Reaktorfall angewendet werden.




2 Mathematische Modellierung im REFLOX-Programm

Auf der Grundlage von detaillierten Analysen der CORA-Experimente wurde ein Modell zur
Beschreibung der Wasserstofffreisetzung in der transienten Flutphase entwickelt. Es beinhaltet

die Erfassung folgender Phidnomene:

e Sauerstoffdiffusion im Zirkaloy-Hiillrohr,
e Wirmeleitung mit verteilten Wirmequellen im Brennstab und im oxidierten Hiillrohr,

e Wairmeiibertragung durch Strahlung in der umgebenden Dampfatmosphare.

Die Geometrie des Kernbiindels ist in Abbildung 2.1 dargestellt. Es ist in vertikale Abschnitte
unterteilt, deren Anzahl vom Anwender vorgegeben werden kann. Die Hohe dieser Abschnitte

kann unterschiedlich sein, entsprechend dem vorliegenden Temperaturgradienten.

Folgende Annahmen werden getroffen:

e Jede gegebene Biindelsektion hat ihre eigene Temperatur-Zeit-Abhangigkeit. Es exi-
stiert kein radialer Temperaturgradient in der Biindelsektion. In jedem Abschnitt des

Kernbiindels wird ein einziger reprasentativer Brennstab modelliert.

e Die Kernummantelung und die Abstandshalter, die aus Zirkaloy bestehen, werden in dem

Modell in der Form von dquivalenten Oberflichen beriicksichtigt.

e Die Biindelgeometrie bleibt wahrend des gesamten Prozesses erhalten. Eine Verlagerung

der Schmelze wird nicht beriicksichtigt.

Da die aus Zirkaloy bestehende Ummantelung in den CORA Experimenten denselbem Oxida-
tionsmechanismen wie die Hiillrohre der Stibe unterliegt und damit auch fiir die Wasserstoff-
erzeugung verantwortlich ist, wird in jeder Biindelebene ein dquivalenter reprisentativer Stab

betrachtet, der fiir die Berechnungen der Ummantelungsoxidation benutzt wird.

Die Geometrie dieses Stabes ist fiir die ein- un doppelseitige-Oxidation der Ummantelung un-

terschiedlich. Die Ummantelungs-Geometrie und die entsprechende dquivalente Stabgeometrie
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Abbildung 2.1: Darstellung eines Kernbiindels mit CORA Geometrie.
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Abbildung 2.2: Schichtung eines Brennstabes.




des CORA-13 Experiments sind in den Tabellen 2.1 und 2.2 aufgelistet. Der relative Fehler
der Gesamtfliche und des Gesamtvolumens der Ummantelung ist in diesem Fall kleiner als
12%.

AuBere Dimensionen, mm Wanddicke, mm Hohe, mm

89.4 x 90.4 1.2 36 bis 1231

Tabelle 2.1: Ummantelungs-Geometrie im CORA-13 Experiment

Einseitige Oxidation Doppelseitige Oxidation

Stabdurchmesser, mm 11.141 11.141
Hiillrohrdicke, mm 1.2 0.6
Anzahl der Stibe 10 20
Gesamtoberfliche, mm? 3.5.10° 6.99 - 10°
relativer Fehler As, % 0 2
Gesamtvolumen, mm3 3.747 - 10° 3.971-10°
relativer Fehler Ay, % 12 7

Tabelle 2.2: Aquivalenter Stab fiir die CORA-13 Ummantelung

Fiir das reprasentative Brennstabsegment in jedem dieser Biindelabschnitte existiert ein eindi-
mensionales Diffusionsmodell mit sich bewegenden Grenzflichen zwischen den verschiedenen
Reaktionsschichten, die sich aus den chemischen Wechselwirkungen der Zirkaloyhiille mit dem
UO; und mit dem Dampf ergeben (s. Abbildung 2.2).

Das eindimensionale Warmeleitungsproblem im Stab mit verteilten Warmequellen wird fiir
jeden Stab in den gegebenen Abschnitten gelést. Dieses Modell berechnet die Temperaturver-
teilung im Stab und liefert die Eingabe fiir das Diffusionsmodell. Die Randbedingungen fiir das
Warmeleitungsmodell kdnnen erster Art (gegebene Temperatur an der Staboberfliche) oder

dritter Art (StrahlungsfluB von der duBeren Oberfliche) sein.

Das Programm sagt Entstehung, Wachstum und Verschwinden von Wechselwirkungsschichten
und die Temperaturverteilung innerhalb des Stabes voraus und berechnet die entsprechende

Wasserstofffreisetzung als Funktion der Zeit.

Eine detaillierte Beschreibungen folgt in den nichsten Kapiteln.




2.1 Sauerstoffdiffusion

Die Oxidation des Zirkaloy-Hiillrohres, die durch Wechselwirkung mit Dampf ausgeldst wird,
wurde bereits intensiv untersucht und durch Modelle beschrieben. Der erste Versuch, die kom-
plizierte chemische Wechselwirkung zwischen UO, und Zirkaloy zu beschreiben, wurde durch
Cronenberg und El-Grenk [11] unternommen. Sie entwickelten ein Sauerstoff-Diffusionsmodell,
das das Zweistoff-Problem mit einer sich bewegenden Grenze in Zirkaloy aufgrund der alpha-
beta-Phasenumwandlung I6ste. Olander [12] entwickelte ein Modell, das die Entstehung und
das Wachstum aller drei Schichten, die durch die Wechselwirkung zwischen UO, und Zir-
kaloy auftreten, beriicksichtigt. In diesem Modell wird die Kinetik des Prozesses durch die
Diffusion von Sauerstoff, Uran und Zirkon bestimmt. Diese Modelle [11, 12] versuchen je-
doch nur, die kinetischen anfanglichen Vorginge des Systems zu simulieren, wenn alle Bewe-
gungen der Grenzflichen parabolischen GesetzmaBigkeiten folgen. Spater wurden verschiede-
ne Korrelationen zwischen der Oxidationsumwandlung (Sauerstoff-Aufnahme, Wasserstoffer-
zeugung, dquivalente Metallumwandlung) und der Temperatur als Parameter vorgeschlagen
[13, 14, 15, 16, 17, 18].

Es bestehen zwei verschiedene Moglichkeiten die Hiillenoxidation und die Brennstoffzersetzung

zu beschreiben;

1. Simulation des Wachstums von verschiedenen Schichten mit vorgegebenen parabolischen

Gesetzen,

2. Anwendung der lokalen Transportgleichungen fiir Sauerstoff, Uran und Zirkaloy in den

verschiedenen Schichten und der Massenerhaltungsgleichungen an den Schnittstellen.

Das erste Verfahren ist einfacher und benétigt weniger Rechenzeit. Es ist bereits in mehreren
Rechenprogrammen wie z.B. in MELCOR [49] und SCDAP/RELAPS5 [48] implementiert. Die
Modellierung erweist sich fiir einfache isotherme Zustinde, fiir unbeschrinkte Dampfmengen
und fiir praktisch unendliche Zr-Substrate als ausreichend. Die Ergebnisse kénnen unprizise
sein, wenn die Programme zur Beschreibung von vollstandiger Oxidation bei endlicher Dicke
der Brennstoffhiille und unter unzureichendem Dampfangebot direkt angewendet werden. Ein
Vergleich mit Experimenten zeigt, daB in den transienten Temperaturregimen dieser Weg ver-

sagt.

Beim zweiten Verfahren (implementiert z.B. im PECLOX-Programm [60]) erweist sich die




physikalische Modellierung als besser. Damit wird eine gute Ubereinstimmungen mit den Ex-

perimenten erreicht.

Wie Experimente zeigten, werden die Brennstoff/Hiillen/Dampf-Wechselwirkungen iiber die
exponentielle Temperaturabhingigkeit hinaus beschleunigt, wenn die Temperaturen hoher als
1000 K sind [61, 62]. Mikroskopische Untersuchungen [60] machten deutlich, daB ein System
von zusdtzlichen Schichten mit definierten Schnittstellen zwischen diesen in der Hiille bei
Temperaturen zwischen 1200 und 2200 K existieren konnen (s. Abbildung 2.3).

Folgende Bedingungen sind fiir die Schichtentstehung erforderlich:

e Ausreichend Sauerstoff, der von der AuBenfléche geliefert wird, fiihrt zur Hiillenoxidation

und zur Enstehung von zwei Phasen («-Zr(O) und ZrO,);

e Der Kontakt zwischen Brennstoff und Hiille fiihrt zur Aufschmelzung von UO, und zur
Bildung von drei neuen Schichten mit zwei Schnittstellen (x-Zr(O)+(U,Zr)-Legierung,
(U,Zr)-Legierung und «-Zr(0)) [63, 64].

. ) polierter Schnitt eines Stabes
Reaktionsschichten unter polarisiertem Licht

urspriingliche
Hillrohr
Oberflache

(U,Zr)

ursprungliche
UO, /Zry-
Grenze

Abbildung 2.3: Anordnung der externen Zirkaloy /Sauerstoff- und internen UO, /Zirkaloy-Reak-
tionsschichten.

Folgende Sequenz von Schichten bildet sich radial von der Mitte des Brennstoffes zur Hiilleno-
berflache (Abbildung 2.3):




-10 -

UO,+U—[x-Zr(0)+(U,Zr)]—(U,Zr)-Legierung— o-Zr(0)— B-Zry— a-Zr(0)— ZrO, .

Die Prozesse der UO,/Zr/Dampf-Wechselwirkungen sind instationdr. Beginnend sowohl an der
Innen- als auch an der AuBenoberfliche wachsen die Schichten unabhingig voneinander so,
wie wenn die Reaktion in das unendliche Medium fortschreitet. Dadurch folgt die Bewegung
der Grenzflichen wihrend der Anfangsperiode bei den isothermen Experimenten nahezu den
parabolischen Gesetzen. Mit fortschreitender Oxidation verkleinert sich die 3-Zry Schicht, bis
sie vollstandig verschwindet. Danach wandelt sich die duBere und innere o-Zr(O)-Phase in eine
einzelne Phase um. Im Laufe des fortschreitenden Oxidationsprozesses verringert sich die Dicke
der «-Zr(O)-Phase, der (U,Zr)-Legierung und der zweiphasigen o-Zr(O)+(U,Zr)-Legierung-
Mischung. Am Ende des Prozesses sind die drei Phasen véllig verschwunden und ZrO, und UO,
treten in Kontakt. Bevor die 3-Zry-Schicht und die sauerstoffstabilisierte o-Zr(O)-Phase ver-
schwinden, kann der Schmelzpunkt dieser beiden Phasen erreicht werden. Die Schmelzpunkte
von B-Zry und «-Zr(O)-Phasen sind vom Sauerstoffgehalt abhéngig. Dadurch ist die Sauer-
stoffkonzentration in diesen Phasen in Hinsicht auf die Versprodung der Zirkaloyoberflache,

die durch die Sauerstoffaufnahme verursacht wird, sehr wichtig.

Fiir die Reaktorsicherheit sind folgende Punkte wichtig: die Enstehungs- und Auflésungsra-
ten von sauerstoffstabilisierten a-Zr(O)-Phasen; die Enstehungsrate von ZrO,-Schichten an
der duBeren Hiillenoberfliche; die Auflésung der 3-Zry-Phase; die Sauerstoffverteilung in den
verschiedenen Schichten; die Warmeerzeugung durch die chemischen Reaktionen; die Dampf-
aufnahme und die Wasserstofferzeugung im Kiihlkanal und die Menge des durch Zirkaloy

chemisch gelésten UO,.

Die theoretische Behandlung dieser Prozesse basiert auf der experimentellen Beobachtung, daB
zwei «-Zr(O)-Phasen durch Sauerstoffaufnahme von innen und auBen entstehen und ungeféhr
mit der gleichen Raten wachsen, wenn angenommen wird, daB die Diffusion von Sauerstoff in
das Zirkaloy die Oxidationsrate bestimmt. Die Bildung der Reaktionszonen und alle physikali-

schen Eigenschaften werden durch Losen der Diffusionsgesetze von Fick und Stefan bestimmt.

Da die Diffusionskoeffizienten und die Phasengrenzkonzentrationen von der Temperatur abhan-
gig sind, konnen sie nicht zeitlich und lokal als konstant betrachtet werden. Auch die Endlichkeit
der Geometrie des Stabes wird nach einer gewissen Reaktionszeit beriicksichtigt. Dieses betrifft
sowohl die Ausdehnung der UO,-Pellets ins Zentrum als auch die Dicke der -Zry-Schicht, die

vollstandig oxidiert werden kann.

Sobald die Diffusion in Richtung des Zentrums des Stabes fortschreitet, ist die Naherung eines
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kartesischen Koordinatensystems nicht mehr giiltig, so daB Zylinderkoordinaten bei der Losung

des numerischen Problems verwendet werden miissen.

Zwei partielle Differentialgleichungen miissen zur Berechnung der Sauerstoffkonzentration in
den verschiedenen Reaktionszonen und der Bewegung der Schnittstellen zwischen den Zonen
gelost werden. Im ersten Fall handelt es sich um das zweite Ficksche Gesetz, das in Zylinder-

koordinaten folgende Form hat:

oC 1 0 oC

Wobei C die Sauerstoffkonzentration, r die radiale Koordinate, T die Zeit und D der Diffusi-

onskoeffizient ist.

Fiir jede Grenze zwischen den Phasen 1 und 1 — 1 verursacht die Differenz zwischen hinein-
gehenden F{ und hinausgehenden F__, Fliissen die Bewegungen der Grenzflichen (Stefan-

Gleichung):

as Fo, —Ff
— = . 2.2
ot 2nS(C, —C7) (22)

In dieser Gleichung ist S die temporire radiale Position der Grenzfliche, C{_; und C; sind
die Phasengrenzkonzentrationen und F;_, und F; sind die Sauerstofffliisse rechts und links der

Grenzflache.

Die Fliisse werden in Zylinderkoordinaten durch das erste Ficksche Gesetz berechnet:

oC
F=-2nr-D.-—. 2.3
nr-D 3 (2.3)
Da sich die Dichte der Phasen stark unterscheidet, dndert sich die Querschnittsfliche des

Stabes in einigen Fillen in Folge der Phasenumwandlung betrachtlich.

Wenn diese Ausdehnungungs-/Schrumpfungs-Effekte beriicksichtigt werden, muB die Stefan-
sche Gleichung (Gleichung 2.2) modifiziert werden. Diese Effekte entstehen durch die Mas-
senerhaltung der Sauerstoff- und Metallanteile an der Grenzfliche der zwei Phasen. Aus der

Betrachtung der Gleichung 2.2 wird klar, daB fiir eine endliche Bewegungsgeschwindigkeit der
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Grenzflichen sich sowohl die Sauerstoffkonzentration als auch die Fliisse stark an der Grenze
andern. Die Konzentrationen links und rechts der Grenze, C~ und C*, werden aus dem Pha-
sendiagramm fiir den Gleichgewichtszustand bestimmt. Laut erstem Fickschen Gesetz (Glei-
chung 2.3) werden die Sauerstofffliisse F~ und F* durch die Konzentrationsgradienten und
die Diffusionskoeffizienten links und rechts der Phasengrenze hervorgerufen. Die Konzentra-
tionen und die Gradienten sind fiir Berechnung der Fliisse notwendig. Da der Grenziibergang
0t — 0 in der Nachbarschaft der Grenzfliche durchgefiihrt wird, werden die konstanten Kon-
zentrationen C~ und C* fiir die Berechnung der Grenzflichen-Wanderung 9S im Zeitschritt

0T verwendet.

Im Modell wird angenommen, daB nur die gasformigen Komponenten diffundieren kdnnen,
d.h. es werden nur die Sauerstofffliisse und keine Metallfliisse beriicksichtigt, was experimentell

abgesichert ist (verschiedene lonenradien).

An den Phasengrenzen, an denen die chemischen Reaktionen stattfinden, tritt eine Volumen-
oder Konzentrationsinderung auf. Dies kommt im allgemeinen durch die Umformung von
einem dichteren zu einem weniger dichten Material (oder umgekehrt) vor. Im folgenden wird

die Sauerstoffkonzentration mit C und die molare Dichte von Zr mit p bezeichnet.

Nach der Wanderung der Phasengrenze auf Grund der chemischen Reaktion wird ein Volu-
menelement 0Vp zur Zeit T zu einem Volumenelement 8Vg zur Zeit T + 0T neu berechnet.
Das Volumenelement 0Vp erfahrt innerhalb des Zeitschrittes durch Ausdehnung eine Volu-
mendnderung 0Vs , sodaB das Volumen 9V entsteht. In diesem Prozess wird die Sauer-
stoffmasse vor der Reaktion My, = C* - 9Vp durch die Sauerstoffmasse nach der Reaktion
M, = C~ - 0V ersetzt. Die Metallmasse Mz, = p* - 9Vp vor der Reaktion und die Metall-

masse M3 = p~ - 0V nach der Reaktion werden in der gleichen Weise behandelt.

Die Sauerstoffmasse in einem Volumenelement dndert sich durch den hineingehenden und hin-
ausgehenden Sauerstoff an der Phasengrenze. Die Metallmasse bleibt jedoch konstant. Da die
Metallfliisse nicht in den Berechnungen beriicksichtigt werden, lauten die Massenerhaltungs-

gleichungen fiir den Sauerstoff- und Metallanteil wie folgt:

M, — Moy = (F- — F*) - 01, (2.4)
zr— Mz =0, (2.5)

was zu folgenden Gleichungen fiir die Volumenelemente 3V und 9Vp fiihrt:
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WVg=—2—, (2.6)

aVo = 2. avg. 2.7)

P+

Die Volumeninderung durch Ausdehnung 9V ergibt sich zu:

Vs =0Vg—dVp. (2.8)

Eine negative Volumenausdehnung bedeutet, daB das Kontraktion auftritt.

Das Volumenelement Vg, das in Folge der chemischen Reaktion im Zeitschritt 9T berechnet

wird, ist mit der Bewegung der Grenzfliche 9S wie folgt verkniipft:

9Vg =215 - 85 . (2.9)

Die Geschwindigkeit der Bewegung der Grenzfliache folgt aus Gleichung 2.6:

2S F-—Ft

0T s (c— - %}C+) ' (219

Jede sich bewegende Phasengrenze triagt zur Ausdehnung oder Schrumpfung des gesamten
Stabvolumens bei. Dies wird durch Anderung der Dichte der Metallphasen verursacht. Laut
Gleichungen 2.7 — 2.9 wird die Ausdehnungsrate fiir jede Phasengrenze mit folgender Gleichung

beschrieben:

oVs p~\ 0S
. - ). =, 2.11
0T 2mS (1 p+> ot (211)

Eine lllustration des physikalischen Prozesses der Bewegung einer Phasengrenze und der No-

menklatur sind in Abbildung 2.4 dargestellt.
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Abbildung 2.4: Bewegung der Phasengrenze zwischen den Schichten 1 und i + 1 (Die Sauer-
stoffquelle befindet sich rechts).
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Abbildung 2.5: UO,/Zirkaloy, Dampf/Zirkaloy Diffusionssystem. Die Sauerstoffkonzentration
zum Zeitpunkt t=0 ist fett dargestellt.
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Fiir eine Modellierung des beschriebenen Prozesses bendtigt man folgende Materialeigenschaf-
ten: den Sauerstoffkonzentrationskoeffizienten, die Phasengrenzkonzentrationen und die Me-
talldichte, die alle temperaturabhéngig sind. Die Struktur und Zusammensetzung des UO,/Zir-
kaloy-Diffusionssystems ist in Abbildung 2.5 dargestellt. Dieses Bild zeigt das Sauerstoffkon-

zentrationsprofil in den sieben Phasen des UO,/Zirkaloy-Diffusionssystems.

Die Sauerstoffphasengrenzkonzentrationen C; bis Cyo sind aus den Referenzen [65, 66, 67,
68] entnommen und in Tabelle 2.3 zusammengefaBt. Die Sauerstoffdiffusionskoeffizienten fiir
die Phasen D1,D3,D3,Ds, D7 sind aus den Referenzen [65, 66] und D4, D¢ aus Referenz
[75] entnommen. Die Temperatur-Abhangigkeit der Diffusionskoeffizienten ist in Tabelle 2.4

aufgelistet.

Cy =1.275 Cyo=28.5-1073
C, =1.255 Cin=0Cy

C3 =1.36-10"*-T(°C) +0.391 Cyp = Cg

Cs4 =5.92-107%. T(°C) + 0.454 Cy3 = 0.4649
Cs = 0.025 Cis = 1.2846
Ce = 0.015 Cis = 1.511

Cy; =—1.03-10~*. T(°C) + 0.603

Cg = 0.497 - In(T(°C)/1135)

Cy =0.163 - In(T(°C)/1135)

Tabelle 2.3: Sauerstoffphasengrenzkonzentrationen C; bis Cqo, g/cm?3.

T°C Dy D, D3 Dy, D¢ Ds D;

1000 .5576E-9 .3927E-7 .2769E-7 .3169E-5 .3774E-6 .9085E-6
1100 .1584E-6 .1050E-6 .1014E-6 .4500E-5 .8503E-6 .2155E-5
1200 .6917E-6 .2964E-6 .2839E-6 .6095E-5 .1716E-5 .4548E-5
1300 .1595E-5 .6727E-6 .6586E-6 .7941E-5 .3166E-5 .8227E-5
1400 .2547E-5 .1385E-5 .1317E-5 .1003E-4 .5430E-5 .1549E-4
1500 .2963E-5 .2625E-5 .2326E-5 .1233E-4 .8763E-5 .2577E-4
1600 .2335E-5 .4643E-5 .3674E-5 .1483E-4 .1344E-4 .4061E-4
1700 .7883E-6 .7741E-5 .5214E-5 .1751E-4 .1973E-4 .6111E-4
2200 .7883E-6 .5000E-4 .1700E-4 .3282E-4 .6000E-4 .2872E-3

Tabelle 2.4: Sauerstoffdiffusionskoeffizienten fiir verschiedene Schichten (cm?/s), vgl. Abbil-
dung 2.5.
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Die Sauerstoffkonzentrationen werden in Ubereinstimmung mit dem Phasendiagramm als
Randbedingungen betrachtet (z.B. gleich Null in einem Inertgas). Die Randbedingungen im
Zentrum und an der Oberfliche des Zylinders sind voneinander unabhéngig, sie konnen jedoch
zeitabhangig sein. Im Zentrum des zylindrischen Stabes muB als Randbedingung der FluB zu

Null gesetzt werden.

Die Sauerstoffkonzentration an der Oberfliche wird in Ubereinstimmung mit dem Phasendia-
gramm (fiir ZrO, stéchiometrische Zusammensetzung) eingesetzt, wenn ausreichend Sauer-
stoff verfiigbar ist. Bei begrenztem Sauerstoffangebot verbraucht der OxidationsprozeB auch
den verfiigbaren Dampf. Die Randbedingungen sind in diesem Fall durch den maximalen

DampffluB an die Oberfliche gegeben.

Fiir die numerische Losung der Differentialgleichungen wird der zylindrische Stab, der aus
verschiedenen Materialschichten besteht, in Maschen unterteilt (vgl. Abbildung 2.6). Jede
Schicht kann bis zu 50 Maschen enthalten. Um die Bewegung der Phasengrenzen zu berechnen,
ist es notwendig, die Maschen in der Nihe der Phasengrenze so klein wie moglich zu wahlen.
Als GroBe der Maschen ist aus rechentechnischen Griinden nur ein geradzahliges Vielfaches

der kieinsten Maschenweite erlaubt.

Masche i

i}
—

Knoten

linke Phasengrenze rechte Phasengrenze

Abbildung 2.6: Geometrische Anordnung der Maschen in der Reaktionsschicht.

Fiir die Losung der Gleichungen wird eine explizite Integrationsmethode verwendet, die den
FluB, der durch das Konzentrationsprofil des vorhergehenden Zeitschrittes verursacht wird,

benutzt, um das neue Konzentrationsprofil zu bestimmen. Fiir Masche 1i gilt somit:
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(Cr—Cy) -8V = (FT —F)éT, (2.12)

wobei 6T der Zeitschritt, F{ und F{ die Fliisse an der linken und rechten Seite der Phasen-
grenze, 8V, das Volumen der Masche 1, C; die bekannte Konzentration zur Zeit T und C} die

neue Konzentration zur Zeit T + 87 ist.

Die explizite Integration erfordert in Zylinderkoordinaten folgendes Stabilitatskriterium fiir den
Zeitschritt:

(67)*
2D -

ot < (2.13)

wobei D der Diffusionskoeffizient und 6t die Maschenweite ist. Dadurch limitiert die GroBe

der kleinsten Masche in allen modellierten Schichten die maximale GroBe des Zeitschritts.

Bei der Berechnung von Fliissen iiber die Maschengrenzen in den Schichten, die mehr als
eine Masche besitzen, wird die Konzentration als konstant iiber die Masche angenommen. Die
Konzentration an der rechten Grenze der Masche 1 ist gleich der Konzentration an der linken
Grenze der Masche i+ 1, d.h. der hinausgehende FluB an der rechte Seite von der Masche 1

ist gleich dem hineingehenden FiuB an der linken Seite der Masche 1+ 1.

Die Filiisse fiir die Maschen i und i + 1 werden mit folgenden Gleichungen beschrieben:

Fr = —4mr{D; - Tt (2.14)
Fo = Fg" , (2.15)
Ct= 751 Digr Cigr 67 + 17 D3 Cidrig (2.16)

01 Dig 611 + 1 Didrig

ory =71 —77, (2.17)
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8T =Ty — T (2.18)
wobei fiir Masche 1 gilt:
F- und F{ - Fliisse an der linken und rechten Maschengrenze,

Ci und Cf - Konzentrationen an der linken und rechten Maschengrenze,

7 und 11— Positionen der linken und rechten Maschengrenze,

ory — Maschenweite,
D; — Diffusionskoeffizient in der Masche,
C; — Sauerstoffkonzentration in der Masche.

Die Fliisse an den Phasengrenzen werden aus den entsprechenden Konzentrationen berechnet:

o _c-

Fy = —4mryDy - =% {mc" , (2.19)
+

Ff = —dmriD, - 2Cn (2:20)
n

Fr=F, (2.21)

F=F, (2.22)

mit

Fy und Ff - Fliisse an den duBeren Grenzen einer Schicht,

C;, und C{ - Phasengrenzkonzentration an den iuBeren Grenzen einer Schicht,

Fy und Ff ~ Fliisse an der Grenze der ersten und letzten Masche der Schicht,

C7 und C} - Konzentration an der Grenze der ersten und letzten Masche der Schicht,
17 und 1}t~ Position der ersten und letzten Maschengrenzen innerhalb der Schicht,
or7 und 61, — Weite der ersten und letzten Masche der Schicht,

D; und D, - Diffusionskoeffizient fiir die erste und letzte Masche der Schicht,

Cy und C,, - Sauerstoffkonzentration in der ersten und letzten Masche der Schicht.

Die Bewegung der Phasengrenzen von Zeitschritt zu Zeitschritt infolge chemischer Reaktionen

andert die Maschenweite. Nach der Berechnung der neuen Position der Phasengrenzflache nach
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einem Zeitschritt wird die neue Konzentration fiir alle Maschen mit Gleichung 2.12. berechnet.
Dann wird ein neues Maschennetz fiir jede Strukturschicht erzeugt. Das neue Maschennetz
wird nach jedem Zeitschritt so gebildet, daB die Konzentrationsprofile korrekt bleiben und die

Massenerhaltung gewihrleistet ist.

Um die Fahigkeit des Verfahrens zu demonstrieren, den Oxidationsprozess des Zirkaloy-Hiill-
rohres durch Dampf zu modellieren, wurden Berechnungen fiir isotherme Bedingungen durch-

gefiihrt. Dabei bildet sich folgende Sequenz von Schichten im Stab:

UO,+U—[a-Zr(0)+(U,Zr)]—=(U,Zr)-Legierung— &-Zr(0)— 3-Zry—= o-Zr(0) = ZrO; .

Abbildungen 2.7 — 2.12 zeigen die Berechnungsergebnisse fiir Konzentrationsprofile von Sau-
erstoff bis zur vollstindigen Oxidation bei einer konstanten Temperatur von 1800 °C. Bild 2.7
zeigt den konstanten Ausgangswert der Sauerstoffkonzentration in UO, und (3-Zirkaloy. Bild 2.8
stellt die Konzentrationsverteilung dar, in der die meisten Phasen vorkommen. In Bild 2.9 ist
ersichtlich, daB die 3-Zirkaloy-Phase fast gesattigt ist. Bild 2.10 zeigt das Konzentrationspro-
fil, in dem das -Zirkaloy verschwindet und die o-Zr(O)-Phase fast gesittigt ist. Nach 1200s
sind die zwei duBeren x-Zr(O)-Phasen und die (U,Zr)-Phase verschwunden, was in Bild 2.11
verdeutlicht wird. Die Zustiande nach 1600 s zeigt Abbildung 2.11, wenn die zwei verbleibenden
Phasen UO, + U und ZrO, ihre stabilen Sattigungszustande fast erreicht haben.
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Abbildung 2.7: Sauerstoffkonzentration im UO,-Brennstoff und Zirkaloy-Hiillrohr zum Zeit-
punkt t=0.

Abbildung 2.8: Sauerstoffkonzentration in den verschiedenen Reaktionszonen bei 1800 °C zum
Zeitpunkt t=10 s.
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Abbildung 2.9: Sauerstoffkonzentration in den verschiedenen Reaktionszonen bei 1800 °C zum
Zeitpunkt t=100 s.

Abbildung 2.10: Sauerstoffkonzentration in den verschiedenen Reaktionszonen bei 1800 °C zum
Zeitpunkt t=500 s.
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Abbildung 2.11: Sauerstoffkonzentration in den verschiedenen Reaktionszonen bei 1800 °C zum
Zeitpunkt t=1200 s.

Abbildung 2.12: Sauerstoffkonzentration in den verschiedenen Reaktionszonen bei 1800 °C zum
Zeitpunkt t=1600 s.
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2.2 Wairmeleitung

Warmeleitungsmodelle fiir einen gleichférmigen Stab (ein-, zwei- und dreidimensional) [19, 20,
21, 22], die auf verschiedenen Vereinfachungen beruhen, wurden bereits in friiheren Untersu-
chungen vorgeschlagen. Es ist jedoch nicht mdglich, diese Modelle zur Analyse von Flutungs-

experimenten anzuwenden. Dies hat folgende Griinde:

e die Modelle nehmen die Brennstabstruktur als gleichférmig an und betrachten keine
chemische Warmefreisetzung an der sich bewegenden Grenzfliche zwischen Zr-Oxid und
-Metall,

e die Modelle benutzen eine quasi-stationdre Niherung, wobei die Flutungsexperimente

im Wesentlichen instationar sind,

e die Rechenergebnisse dieser Modelle wurden hauptsichlich mit Experimenten verglichen,
in denen die Temperaturen niedriger als 600 K waren. Dieser Wert ist viel kleiner als die

Temperaturen, die bei Flutungsprozessen zu erwarten sind.

Weiterhin ist in diesen Modellen die Beschreibung der Warmeaustauschrate mit dem umgeben-
den Medium die wichtigste Annahme. Der Zusammenhang zwischen Oberflichentemperatur
und dem WirmefluB nach auBen wird durch eine Kombination von Schritt-, Linear- und/oder
Exponentialfunktionen approximiert. Diese Betrachtungsweise macht es moglich, das Warme-
austauschproblem mit einer stationdren Naherung analytisch zu betrachten. Die Beschreibung
des umgebenden Wasser/Dampf-Mediums und der Warmeleitungsprozesse im gleichférmigen
Stab ist damit jedoch sehr vereinfacht. Andere Modelle [24, 25] fiir Voraussagen von Hiillrohr-
temperaturen enthalten Korrelationen, die fiir verschiedene Regionen des Biindels empirisch

bestimmt wurden.

Das hier zu untersuchende Objekt soll ein mit UO,-Pellets gefiilltes und mit einer Oxidschicht
umgebenes Rohrelement sein. Jede Oxidschicht des Rohres besitzt eine der folgenden Materia-
lien: Zr, sauerstoffstabilisiertes o-Zr und ZrO,. Die Anzahl der Schichten ist nicht beschrankt
und kann durch den Anwender vorgegeben werden. Die Pellets und die Hiille werden als ein
System von Schichten betrachtet, wo das Pellet die innere Schicht bildet (Abbildung 2.2). Ein

Spalt zwischen Pellet und Hiille wird wegen der hohen Temperaturen nicht betrachtet.

Ein langer Zylinder mit innerer Warmeerzeugung, bei dem die Warme durch elektrische Behei-
zung (typisch fiir CORA-Experimente) erzeugt wird, oder ein Brennstab, in dem die Wirme
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Abbildung 2.13: Nomenklatur der geometrischen GroBen fiir Warmeleitung in einem Zylinder
mit internen Warmequellen.

durch Kernspaltung entsteht, kann als idealisiertes System betrachtet werden. Dabei wird die
Energiegleichung fiir ein Ringelement [69] (s. Abbildung 2.13) mit der Dicke dr und Innenra-
dius r gebildet:

T OT (r,t
A TA T | DA = A TIAe DY)
or T or T+dr
0
+ p(r, T)e(r,T) Tgc’t)Arar. (2.23)

wobei t die Zeit, T(r,t) die Temperatur, c(r,t) die spezifische Warmekapazitit, p(r, T) die
Materialdichte, A(r, T) die Warmeleitfahigkeit, (v, t) die Wiarmequelldichte und A, = 27trdl,
Ariar = 27(r + dr)dl und dl die Ringelementlange sind. Die Differenz der Temperaturgra-
dienten bei T 4 dr und bei r ergibt nach Vereinfachung die Gleichung fiir die eindimensionale

radiale Temperaturverteilung in Zylinderkoordinaten:

oT(r,t) 10 oT(r,t)
P, The(r, T = -

or

(TA(T,T) ) +q(r,t). (2.24)

Eine explizite Finite-Differenzen-Methode wird fiir die Temperaturverteilungsberechnung ver-
wendet. Der (r,t)-Bereich wird in Intervalle Ar, At (s. Abbildung 2.14) unterteilt. Es gilt
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r=1iAr 1=0,1,2,...,N mit 1o = NA™i,
t=nAt n=01,2,...

und fiir die Temperatur T (r,1)

T(r,t) = T{HAT, nAt) = T™ (2.25)

n
77." n an
G Pis i

| l

i+1 i+2

Abbildung 2.14: Ein (r,t) Bereich im zylindrischen Koordinatensystem.

Fiir Radien r groBer als Null wird Gleichung 2.24 in finiten Differenzen wie folgt reprisentiert:

nen
pgtx.(T;m —TM =al, (T8 — T — (TP = T,) + aF, (2.26)

wobei

T (A + My T (AT AT
n i+1Ti+1 il i1 T4 ili
noo= = 2.27
B T ( 2(Ar)? > 2iAr ( (Ar)? > ’ (2.27)
T [ Ary+ AT 1 AT+ AT
M= [ 2 - = 2.28
% T3 ( 2(Ar)? > 2iAr (Ar)? (228)
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Gleichung 2.26 besitzt folgende Lésung fiir T

At
nel
1

T = TP 4 [l (TR = TP — (TP — T, + g (2.29)

i+
In der Mitte bei v = 0 besitzt Gleichung 2.24 eine Singularitdt, was die numerische Losung

erschwert. Wenn angenommen wird, daB A(r,t) im UO,-Pellet gleichmaBig verteilt ist, kann

die eindimensionale Warmeleitungsgleichung 2.24 wie folgt geschrieben werden:

p(r, The(r, T)

oT(r,t) _ )\13 (TOT(T,t)
or

= = ) +q(r,t). (2.30)

Da

9 (oTy_ar o7
or T‘ar or or2’

gilt, besitzt Gleichung 2.30 folgende Form:

p(r, Te(r, T)

oT(r,t) 10T 0T
Tor Or?

— I I . 2.31
s =M |o t } +q(r,1) (231)
In der Mitte bei T = 0 erhalt man

i (12T T
wol\7ar ] T a2

durch die L'Hospital-Regel. Dadurch kann Gleichung 2.31 umgeschrieben werden:

aT(r,t) .. 7T .
= = 0. 2.32
ot 2\ 32 + q(r,t) bei r (2.32)

o(r, T)e(r, T)

Die endgiiltige finite Differenzenform sieht somit aus wie folgt:

At 4D At [ 4AD
n+l _ {1 _ O Yqngp = [ 100 qng gn) . 2.33
. (1 & Ar)z) °+p3c3( +qo) (233)
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Gleichungen 2.29 und 2.33 beschreiben das Warmeleitungsproblem 2.24 mit finiten Differen-

zen.

Um mit dem REFLOX-Programm sowohl die CORA-Experimente zu modellieren, wo die Behei-
zung durch elektrischen Strom erfolgt, als auch reale Reaktorbrennelemente, wo Energiequellen
im UO,-Pellet verteilt sind, sind fiir die Wirmequelldichte q(r,t) in Gleichung 2.24 folgende

Ansitze zu machen:

(r.1) qf(1*,t)|0<r<1,uo2 + qch(r,’c)lT=rz 0 fiir Reaktorbrennelemente,
q\r, = - ’ i )
der(T, t)l g + qc\»l(r,‘c)lT:TZ'o2 fir CORA-Experimente,

wobei g¢(r,t) und ge (7, t) die Wirmequelldichten sind, die die Kernspaltung bzw. die elek-
trische Beheizung vollstindig beschreiben, qcn(r,t) die Warmequelldichte der exothermen
chemischen Zirkaloy/Dampf-Reaktion, ryo, der AuBenradius des UO,-Pellets und vz, der

Innenradius der sich bewegenden ZrO,-Schicht ist.

Die Zeitabhangigkeit von g¢(1,t) und ge (T, t) sind Eingabedaten fiir das Modell. Sie miissen
deshalb auBerhalb des REFLOX-Programmes bestimmt werden. Der Wert von qcn(r,t) wird
im Diffusionsteil des REFLOX-Programmes aus folgender Reaktion [70] berechnet:

kJ

Zr + 2H20 — Zr02 + 2H2 + 6510 kg .
Zr

Die Materialeigenschaften, die fiir das Warmeleitungsmodell benétigt werden, sind in Tabel-
le 2.5 aufgelistet. Zur Vereinfachung der Berechnungen kénnen die spezifischen Warmekapa-
zitdten c, Dichten p, und die Warmeleitfahigkeit A als temperaturunabhingig fiir alle Reakti-
onsschichten beriicksichtigt werden, ausgenommen der Wirmekapazitat von UO, [71]. Diese
Abhangigkeit ist in Abbildung 2.15 dargestellt und wird durch folgende Formel angenihert:

cuo,(T) =175.121+0.281 - T—1.97-10* . T>+5.38 - 107 - T?, (2.34)

fiir 300 K < T < 3100 K.

Wie bereits angemerkt, wird die Temperaturverteilung T(r,t) durch den Wirmeleitungsteil im
REFLOX-Programm berechnet und an das Diffusionsmodell libergeben, das die Grenzflachen-

bewegung und die chemische Wirmequelldichte berechnet.
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uo, Zr ZrO;
0, %% 10.1.10°  528.10°  5.81.103
A 0.03 - 102 0.95 - 102 0.03 - 102
c, I(g—!K Gl. 2.34 0.33- 103 0.60 - 10°

Tabelle 2.5: Fiir die Warmeleitungsberechnungen verwendete Materialeigenschaften.

Abbildung 2.15: Temperaturabhingigkeit der UO,-Warmekapazitat.
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2.3 Strahlungs-Wiarmetransport in der dampfhaltigen Umgebung

Wie bereits in Abschnitt 2.2 beschrieben wurde, kdnnen die Randbedingungen fiir das Warme-
leitungsmodell von erster Art (gegebene Temperatur an der Grenze) oder von dritter Art

(StrahlungsfluB von der AuBenfliche) sein:

oT
—k— + draa] =0. 2.35

In diesem Abschnitt wird das Modell fiir die Warmeiibertragung durch Strahlung von der

AuBenoberfliche hergeleitet.

Zur Vereinfachung wurde in diesem Fall die P1-Approximation [72] fiir eine Energieiibertragung
fiir ein graues Medium zwischen zwei unendlich langen konzentrischen Zylindern verwendet. Die
P1-Approximation reduziert die Integralgleichung der Warmeiibertragung ins Medium zu Dif-
ferentialgleichungen durch Approximation der Ubertragungsrelation mit einen endlichen Satz

von Impulsgleichungen.

Die Gleichung fiir die Energieiibertragung fiir ein graues Medium zwischen den zwei unendlich

langen konzentrischen Zylindern in der P1-Approximation hat folgende Form:

4 T4
Qrad = D G(Tbound -;-surf) D 1\’ (2.36)
$a,D;1n (ﬁ) + (E1 + 2) + Bt (Ez + 2)
wobei
D¢,D; — Zylinderdurchmesser,
aq — durchschnittlicher Gasabsorbtionskoeffizient.

Ei = (1 — €;)/e;, wobei ¢; der Emissionskoeffizient der Oberfliche 1 ist.

Fiir CORA-Experimente ist Dy der Durchmesser des Brennelements, D, der effektive Durch-
messer des Hochtemperaturschirms, Tg,.¢ die Brennelementoberflachentemperatur, Tyoung die
Hochtemperaturschirm-Temperatur, die aus den Experimenten entnommen wird, und €; der
Emissionskoeffizient des ZrO, [49], der von der ZrO,-Schichtdicke Ar,, abhdngig ist:
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e = 0.325 + 0.1246 - 10° - Aroy [ATox < 3.88 - 1076 m], (2.37)

e = 0.808642 — 50.0 - ATy [AToy > 3.88-107¢ m]. (2.38)

Fiir Oberflachen, die Temperaturen iiber 1500 K erreichen, wird die mit obigen Gleichungen

berechnete Emission mit dem folgenden Faktor multipliziert:

erxp[ 300.0

wobei T+ die Oberflichentemperatur ist. Der minimale Wert dieses Faktors ist 0.325. Die
Temperaturabhingigkeit der ZrO,-Emissionskoeffizienten fiir drei verschiedene ZrO,-Schicht-
dicken (Aro, = 3.88 um, Aty = 500 um und Aro, = 1000 um) ist in Abbildung 2.16
dargestellt.

Die Dampfabsorbtion k4 wird wie folgt berechnet:

J arep  Tsure) dA
=2 2.40
kg O-Ts4u1'f ’ ( )

wobei a, der spektrale Absorbtionskoeffizient ist, der vom Druck p und von der optischen

Lange L abhingig ist,

a) =1 —exp(—kgplL), (2.41)

und ey, die Planck'sche Funktion darstellt:

27thed

en(AT) = A5 (eheo/KAT 1)

(2.42)

h - Planck’'sche Konstante,
k - Boltzmannkonstante,

co — Lichtgeschwindigkeit.




-31-

Die spektralen Dampfabsorbtionskoeffizienten kg, sind [73] entnommen. In diesem Artikel
ist das gesamte Dampfabsorbtionspektrum in 439 Gruppen unterteilt. Die spektralen Dampf-
absorbtionskoeffizienten sind fiir sechs Dampftemperaturen (300, 600, 1000, 1500, 2000 und
2500 K) bestimmt. Fiir andere Temperaturen werden die Koeffizienten durch lineare Inter-
polation berechnet. Da in jeder Gruppe die spektralen Absorbtionskoeffizienten als konstant

angenommen werden, nimmt Gleichung 2.40 folgende Form an:

439
Z Arilai(Tsure) AN
kg = = , (2.43)
surf

wobei €y;(Tsurf) der mittlerer Wert der Planck'schen Funktion 2.42 fiir die Wellenlidnge in der
Mitte des Bandes 1 ist. Nach der Berechnung der Dampfabsorbtion wird der Dampfabsorbti-

onskoeffizient bestimmt;

(2.44)

Die Temperaturabhingigkeit der spektralen Dampfabsorbtionskoeffizienten ist in den Abbil-
dungen 2.17-2.22 dargestellt. Zum Vergleich sind in diesen Abbildungen zusitzlich die Ab-
sorbtionskoeffizienten aus [74] gezeigt, die in SCDAP/RELAPS verwendet werden.
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—o Ar, <3.88 um
G—=& Ar,, =500 um
AH——A Ar_ =1000 um

Abbildung 2.16: Temperaturabhiangigkeit der ZrO,-Emissionskoeffizienten.
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[—— SCDAP data |

i

Abbildung 2.17: Dampfabsorbtionskoeffizienten bei T = 300 K

[—— SCDAP data

Abbildung 2.18: Dampfabsorbtionskoeffizienten bei T = 600 K
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[—— SCDAP data

Abbildung 2.19: Dampfabsorbtionskoeffizienten bei T = 1000 K

Abbildung 2.20: Dampfabsorbtionskoeffizienten bei T = 1500 K
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Abbildung 2.21: Dampfabsorbtionskoeffizienten bei T = 2000 K

[ —— SCDAP data

Abbildung 2.22: Dampfabsorbtionskoeffizienten bei T = 2500 K
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3 Verifikation des REFLOX-Programmes durch Vergleich

mit vorhandenen Rechenprogrammen

Vor der Anwendung des REFLOX-Programmes zur Simulation eines Kernreaktorstorfalles
wurde REFLOX mit den existierenden Rechenprogrammen SCDAP/RELAP [48] und MEL-
COR [49] verglichen.

Eine der Moglichkeiten des REFLOX-Programmes ist es, Brennstabtemperaturen als Eingabe-
daten zu benutzen. Dies ist fiir die Validierung sehr wichtig, da die mit den SCDAP/RELAP-
und MELCOR-Programmen berechneten Temperaturen direkt als Eingabe fiir das Diffusions-
modell des REFLOX-Programmes verwendet werden konnen. Die entsprechende ZrO,-Schicht-
dicke und Wasserstoffproduktionsrate stellen die wichtigsten Vergleichsparameter fiir die Va-

lidierung dar.

Der Vergleich mit dem SCDAP/RELAP-Programm wurde auf der Basis des CORA-13 Expe-
rimentes durchgefithrt. Fiir den Vergleich mit dem MELCOR-Programm wurde ein typischer
EPR-Storfall ausgewahlt. Eine kurze Beschreibung der SCDAP- und MELCOR-Programme

und die Ergebnisse der Validierung werden in den folgenden Abschnitten prasentiert.

3.1 Beschreibung des SCDAP-Programmes

Das Rechenprogramm fiir die Analyse der LWR-Stérfall-Transienten SCDAP/RELAP5 wurde
im Idaho National Engineering Laboratory (INEL) fiir die U.S. Nuclear Regulatory Commission
(NRC) entwickelt. Das Hauptziel dieses Programmes ist die Analyse schwerer Reaktor-Storfalle
zur Unterstiitzung von Genehmigungsverfahren. Das SCDAP-Programm hat alle notwendi-
gen Eigenschaften zur Lizensierung, Priifungs-Berechnung, Stérfall-Strategie-Berechnungen,
Experimente-Planung und -Analyse. SCDAP/RELAPS ist ein vielseitiges Programm, das, zu-
sammen mit der Berechnung des Reaktorkiihlsystem-Verhaltens wahrend einer schweren Storfall-
Transiente, auch als Werkzeug fiir die Simulation von mehreren hydraulischen und thermischen
Transienten sowie in Kernsystemen und auch in nicht-nukiearen Systemen verwendet werden

kann.
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SCDAP/RELAP5 wurde aus den drei einzelnen Rechenprogrammen RELAP5/MOD2 [50],
SCDAP [51] und TRAP-MELT [52, 53] entwickelt. Diese Programme wurden in einem Mo-
dell integriert. Das entstandene Programm modelliert die gekoppelten Wechselwirkungen, die
wahrend eines schweren Storfalles zwischen dem Reaktorkern, dem Reaktorkiihlsystem und

den Spaltprodukten auftreten.

Mit dem SCDAP-Programm ist es mdglich, ein groBes Spektrum von System-Strukturen zu mo-
dellieren, von einzeinen Rohren bis zu verschiedenen experimentellen Anlagen und realen Kern-
reaktorsystemen. Die Struktur kann durch eine beliebige Anzahl von Fluid-Kontrollvolumina
und Verbindungen, Warme-Strukturen, Kern- und Systemkomponenten modelliert werden. Die
Fliisse, Volumina und FluB-Widerstinde kénnen sich mit der Zeit entweder durch Benutzer-
Eingabe oder durch Modelle, die Geometrieinderungen durch Kernbeschddigung beschreiben,

andern.

Das Programm kann das Verhalten des Reaktorkerns wihrend schwerer Stérfille modellieren.
Die Betrachtung des Reaktorkerns schlieBt Brennstab-Aufheizung, -Aufblihen und -ZerreiBen,
Spaltprodukt-Freisetzung, schnelle Oxidation, UO,-Auflésung, ZrO,-Bruch, FlieBen und Er-
starren des geschmolzenen Brennstoffes und der Hiille, sowie Partikel-Entstehung und -Verhal-
ten ein. Es modelliert auch das Kontrolistab- und Shroud-Verhalten. Mit den SCDAP Kern-
komponenten kénnen LWR-reprisentative Brennstibe, Ag-In-Cd- und B,C-Kontrollstibe, elek-
trisch beheizte Brennstab-Simulatoren, nicht-nukleare Kern-Strukturen und allgemeine Struk-

turen beschrieben werden.

Die Modelle fiir die chemische Wechselwirkung, die mit dem Verhalten der Struktur verbunden
ist, sind zur Zeit auf die Material-Oxidation und Brennstoff-Auflésung begrenzt. Die chemische
Wechselwirkung, die mit der Eutektik-Bildung (Zirkaloy/Edelstahl-Wechselwirkung) verbunden
ist, wird nicht explizit modelliert. Die Anderungen in der Temperatur der Schmelze, die durch

solche Wechselwirkung auftreten, kdnnen jedoch beriicksichtigt werden.

Material-Oxidation wird entweder mit dem stationiren oder mit dem transienten Modell be-
schrieben. Dies beinhaltet entsprechende Warmefreisetzung, Wasserstofferzeugung und Dampf-
verbrauch. Das stationdre Modell nutzt die Gleichungen fiir die Oxidationsrate mit Material-
Temperaturen, die im Warmeleitungsmodell definiert sind. Dieses Modell kann fiir alle Ma-
terialien angewendet werden, auBer wenn bei Zirkaloy die Wirmeerzeugungsrate durch die
Oxidation zu hoch wird. Dieses Modell l6st die Gleichungen fiir die Materialtemperatur und
Oxidationsrate gleichzeitig und verwendet die “lumped-parameter” Formulierung fiir die Tem-
peratur. Das Modell wurde speziell fiir das SCDAP-Programm entwickelt, wo groBe Zeitschrit-
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te verwendet werden konnen, und wird stufenweise ersetzt, wenn neu entwickelte Modelle zur

Verfiigung stehen.

Die Material-Oxidation wird mit folgender parabolischen Gleichung beschrieben:

d A B
— == —— . 3.1
a5 < T) (3.1)
mit
b — Schichtdicke (m),
T — Temperatur (K),
t - Zeit (s),

A und B — Konstanten fiir die parabolische Oxidationsraten aus dem Rechenprogramm
MATRO [54, 55].

Unter Annahme einer konstanten Temperatur kann diese Gleichung fiir ein Zeit-Intervall At

integriert werden:

62 — 6% = 2A exp <—$> At (3.2)

wobei &y der Wert zum Anfang des Intervalls ist. Fiir Zirkaloy werden drei parabolische Glei-
chungen fiir die Sauerstoff-Zunahme und den Wachstum des o~ und ZrO,-Schichtes gelost.

Fiir allen anderen Materialien wird nur die Sauerstoff-Zunahme berechnet.

Die Warmeleistung durch Oxidation Q. wird aus der Sauerstoff-Zunahme berechnet,

M dwWw

Qox =
mit

M, — Sauerstoff-Molengewicht,
M - Material-Molengewicht,
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h; - Reaktions-Warme (J/kg des reagierenden Materials),
S — urspriingliche Oberflache,
W' - Sauerstoff-Zunahme pro Oberflicheneinheit.

Die urspriingliche Oberfliche S basiert auf der Oberfliche vor dem Anfang der Oxidation und
beriicksichtigt keine Umformungs-Effekte.

Die Wasserstofferzeugung und der Dampfverbrauch werden auch aus der Sauerstoff-Zunahme

wie folgt berechnet:

1.dw
H, E te ==S—, 3.4
2 Erzeugungsrate = oS— (3.4)
d
H,O Dampfverbrauchsrate = gS——!TV . (3.5)

Der Oxidations-Prozess besitzt zwei Grenzen. Die Oxidation wird gestoppt, wenn das Material
komplett oxidiert ist. Fiir das Zirkaloy ist das die Zeit von der kompletten Umwandlung zum
ZrO, und fiir Fe die Zeit von der kompletten Umwandlung zum FeO,. Die entsprechende

Grenze fiir die Sauerstoff-Zunahme hat folgende Form:

My, V
< —p—= .

wobei p die Dichte und V das Volumen des Materials ist. Weiterhin wird die Oxidationsrate

durch das Dampfangebot limitiert:

aw_
Y <

©| o

m
R (3.7)

wobei m die MassenfluBrate des Dampfes senkrecht zur Oberflache ist.

Im SCDAP/RELAP5-Programm:ist eine Reihe von wichtigen Annahmen getroffen, die von der
Struktur und dem Typ der modellierten Komponenten abhingig sind: die Oberflache und das
Material-Volumen kénnen in zylindrischen oder kartesischen Koordinaten eingegeben werden;

die Volumen-Anderung durch Oxidation wird nur fiir Zirkaloy beriicksichtigt.
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Fiir Strukturen, die aus mehreren Schichten bestehen (einschlieBlich Schichten mit erstarrten
Materialien) wird angenommen, daB die Oxidation von inneren Schichten nur nach kompletter
Oxidation der duBeren Schichten stattfindet. Weiterhin wird angenommen, daB die komplett
oxidierten duBeren Schichten nicht den DampffluB zu den inneren Schichten behindern und
die duBeren Schichten werden ignoriert. Fiir alle Schichten werden die gleichen parabolischen

Gleichungen gelost.

Fiir die aufgeblahten und geplatzten Hiillrohre werden die Oxidationsraten in betroffenen Re-
gionen verdoppelt, sofern innere und duBere Hiillrohr- und/oder Shroud-Oberflachen die gleiche

Oxidationsrate besitzen.

3.2 Beschreibung des MELCOR-Programmes

MELCOR ist ein Rechenprogramm fiir die vollstindige Modellierung des Ablaufes schwerer
Storfille in Leichtwasserreaktor-Kernkraftwerken. MELCOR wurde in den Sandia National La-
boratories fiir U.S. Nuclear Regulatory Commission als Werkzeug der zweiten Generation fiir
Risikostudien und als Nachfolger des Quellterm-Programmpaketes (Source Term Code Packa-
ge) entwickelt. Das volle Spektrum von Unfallphinomenen, einschlieBlich der Reaktorkiihl-
kreislaufe und der thermohydraulischen Reaktion des Reaktordruckbehilters, Kern-Aufheizung,
-Degradierung und -Verlagerung und Spaltprodukt-Freisetzung und -Transport ist in MELCOR
als einheitliches System fiir SWR's und DWR's eingeschlossen. MELCOR wurde auch fiir Sen-

sitivititsstudien entwickelt.

Folgende Eigenschaften von schweren Stérfallen kénnen mit MELCOR analysiert werden:

e thermohydraulische Reaktion des Reaktorkiihlsystems, der Reaktorkaverne und des Si-

cherheitsbehilters;

e Kern-Aufheizung, -Verformung und -Verlagerung;

Kernschmelze /Beton-Wechselwirkung;

Freisetzung, Transport und Ablagerung der Spaltprodukte;

EinfluB von SicherheitsmaBnahmen auf Thermohydraulik und Spaltproduktverhaiten.

Fiir die verschiedenen Module wurden gut definierte Schnittstellen entwickelt. Dies ermdglicht

einen Austausch von kompletten und konsistenten Informationen, d.h. alle Phdnomene sind in
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jedem Zeitschritt explizit gekoppelt. Die meisten der MELCOR-Modelle sind mechanistisch. Sie
sind mit den detaillierteren Modellen vergleichbar, die in der letzte Zeit entwickelt wurden. Die
Anwendung der parametrischen Modelle ist auf die Fille begrenzt, in denen eine phanomenolo-
gische Unsicherheit besteht und keine Ubereinstimmung mit den akzeptierten mechanistischen

Verfahren erreicht ist.

Durch die relativ einfache Gitter-Erzeugung kann das MELCOR-Programm als Werkzeug der
zweiten Generation fiir Sicherheitsstudien betrachtet werden. Wenn héher aufldsende Gitter
verwendet werden, kdnnen MELCOR-Ergebnisse der Genauigkeit anderer detaillierterer Pro-
gramme nahekommen. Das MELCOR-Programm soll nicht als Konkurrent zu den anderen
detaillierteren Programmen betrachtet werden, da diese nur fiir spezifische Fille entwickelt

wurden.

Das MELCOR-Programm schlieBt mehrere Pakete ein, die verschiedene Teile der Storfall-
Phdnomenologie modellieren. Die Zirkaloy-Oxidation durch Dampf ist im COR-Modul (Core
Behavior) modelliert. Dieses Modul berechnet die thermische Reaktion des Kerns und der unte-
ren Strukturen und modelliert die Kernmaterial-Verlagerung und Partikel-Bildung. Brennstoff-
Pellets, Hiillrohre, Abstandshalter, Kanister-Wiande (fir SWR), andere Strukturen (wie z.B.
Kontroll- und Fiihrungsrohre) und entstehende Partikel werden innerhalb der verschiedenen

COR-Modul-Zellen separat modelliert.

Zirkaloy- und Stahl-Oxidation wird mittels Festkdrper-Diffusion des Sauerstoffes durch die
Oxidschicht und Gasdiffusion des Dampfes und des Sauerstoffes durch das Gemisch modelliert.

Auch die chemische B,C/Dampf-Reaktion wird betrachtet.

Die Metalloxidation wird mit Hilfe parabolischer kinetischer Gleichungen durch entsprechen-
de Konstanten fiir Oxidationsrate fiir Zirkaloy berechnet. Dies kann auf die Gasdiffusion li-
mitiert werden. Die Zirkaloy-Oxidation wird fiir Hiillrohr und Fiihrungsrohr berechnet. So-
wohl Zirkaloy- als auch Stahl-Oxidation wird fiir entstehende Partikel berechnet. Konglo-
merat-Partikel-Oxidation (d.h. Material, das geschmolzen wurde und wieder auf der anderen
Oberflache erstarrt ist) wird ebenfalls modelliert. Diese Eigenschaft des Programmes kann je-
doch deaktiviert werden, ohne die Oxidation der intakten Komponenten zu beeinflussen. Das
Oxidationsmodell benutzt Bereiche der Oberfliche, an denen die Effekte der Konglomerat-
Partikel-Oxidation beriicksichtigt werden. Fiir den SWR-Reaktorkern wird auch die Oxidation
der Kanister-Wande (die im Kontakt mit verschiedenen Umgebungen sein kénnen) betrachtet.
Eine Kontroll-Funktion kann eingeschaltet werden, um die Oxidation in verschiedenen Berei-

chen zu stoppen. Dies ermdglicht die Analyse von Situationen, wie z.B. das Auftreten einer
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FluB-Blockade.

Die Gleichungen fiir die chemische Zirkaloy/Dampf-Reaktion und Oxidation mit Sauerstoff
lauten in MELCOR wie folgt:

Zr + 02 — Zl’Oz + Qox . (39)

Die chemische Warme, die durch die Reaktionen 3.8 und 3.9 entsteht, wird aus den Enthal-
pien der Reaktanden und der Produkte berechnet. Folgende Gleichung wird benutzt, um die

Reaktionsenergie fiir eine beliebige Temperatur T zu erhalten:

Qox(T) = Qox(TO) + Hr'p(T) - Hrp(TO) ) (3'10)
Hrp(T) = HT‘(T) - HP(T) ) (3'11)

mit

Qox — freigesetzte Reaktionsenergie,
H; - Reaktand-Enthalpie,
H, - Produkt-Enthalpie,

To — Referenz-Temperatur.

Die Referenz-Temperatur betrigt 298.15 K und die ensprechenden Reaktionsenergien fiir diese
Temperatur betragen 5.797 - 10%J /kgz, fiir die Zirkaloy/H,O Reaktion und 1.2065 - 107J/kgz,
fiir die Zirkaloy/O, Reaktion. Alle Reaktionsenergien werden fiir die Temperatur des Kontroll-

volumens berechnet und auf die oxidierenden Komponenten angewandt.

Die Festkorperdiffusion des Sauerstoffes durch die Oxidschicht zum unoxidierten Material wird

mit folgender parabolischen Gleichung berechnet:

= K(T), (3.12)

wobei W die Masse des oxidierten Materials pro Oberfliche-Einheit und K(T) die Rate-

Konstante ist, die eine exponentielle Abhingigkeit von der Oberflichentemperatur T hat.
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Gleichung 3.12 wird analytisch fiir den Zeitschritt At integriert, wobei angenommen wird,

daB die Temperatur T (d.h. auch die K(T) Konstante) der Komponenten konstant ist.

(W2 = (W™)2 + K(TH)At. (3.13)

Fiir die Zirkaloy/H,O-Reaktion werden die Konstanten von Urbanic-Heidrich [56] fiir eine
Oxidationskinetik des Arrhenius-Typs benutzt:

K(T) = 29.6 - exp <:—16—$ﬂ)—0) , fiir T < 1853.0 (3.14)
K(T) = 87.9 - exp (_—121—0—0-) . fiir T > 1853.0 (3.15)

Fiir die Zirkaloy/O,-Reaktion werden die Konstanten [57] fiir eine Oxidationskinetik des Arrhe-
nius-Typs benutzt:

(3.16)

1 )
K(T) =50.4 - exp (——M) .

T

Fiir kleinere Konzentrationen des Oxidationsmittels kann die Gasdiffusion die Reaktionsrate

limitieren. Diese hat folgende Form:

dW MWk, P,,

= 3.17
dt nRTs ' ( )

wobei

MW — Molekular-Gewicht des oxidierten Materials,

ke - Massen-Ubertragungs—Koeffizient,

Pox — Partialdruck des Oxidationsmittels (H,O oder O,),

N — Anzahl der verbrauchten Mole des Oxidationsmittels (H,O oder O,)
pro Mol des Metalls,

R — universelle Gaskonstante,

T¢  — Temperatur des Gasfilms, I+—;ﬂﬂi
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Die Oxidationsrate der Gasdiffusion wird benutzt, wenn sie kleiner ist als die Oxidationsrate,
welche mit Gleichung 3.13 berechnet wurde. Obwohl das Molekulargewicht MW und die
Anzahl der verbrauchten Molen nn von H,O durch die Reaktion definiert wird, wird die Menge
von (MW/nR) im Programm als Empfindlichkeits-Koeffizienten-Matrix fiir die Reaktionen
mit H,O eingesetzt. Dies erlaubt eine separate Kontrolle der Oxidationsrate der Gasdiffusion.
Der Empfindlichkeits-Koeffizient ist im Programm intern verdoppelt, um eine dquivalente Rate

der Gasdiffusion des Sauerstoffes zu erhalten (nu,0 = 2no,).

Fiir die Zirkaloy-Oxidation in der Umgebung, die beide Gase H,O und O, enthilt, wird die

maximale Oxidationsrate fiir beide Gase wie folgt berechnet:

e, (%), o0

Es bestehen zwei Méglichkeiten, den Oxidationsmittel-Verbrauch zwischen Dampf und Sauer-
stoff aufzuteilen. In der voreingestellten Option ist der Verbrauch von Dampf bis zu der Zeit
nicht moglich, bis daB der gesamte Sauerstoff verbraucht ist. Dies ist dquivalent mit der Annah-
me, daB die gesamte Menge an Wasserstoff, der durch die Dampf/Zirkaloy-Oxidation erzeugt
wird, sofort durch Verbrennung mit dem vorhandenen Sauerstoff zu Dampf konvertiert wird.
Diese Option bendtigt keine Zeitschritt-Verringerung, die mit der normalen Verbrennung von
Wasserstoff verbunden wiare. In der zweiten Option werden die Reaktionen in den Gleichungen

3.8 und 3.9 proportional zu den relativen Raten umgeschrieben:

(3.19)

fo,=1—"Tu,0. (3.20)
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3.3 Vergleich von REFLOX- und SCDAP /RELAP-Ergebnissen

Ein Vergleich zwischen REFLOX- und SCDAP/RELAP-Berechnungen wurde basierend auf den
experimentellen CORA-13 Ergebnissen durchgefiihrt. Die Temperaturverteilung im Stabbiindel
wurde mit SCDAP/RELAP berechnet (vgl. Abbildungen 3.1 — 3.2) [58] und als Eingabedaten
fiir das Diffusionsmodell des REFLOX-Programmes benutzt. Die mit REFLOX berechnete
ZrO,-Schichtdicke wird als Hauptvergleichsparameter gewihlt.

Das CORA-Stabbiindel ist in zehn verschiedene axiale Abschnitte eingeteilt. In den Berech-
nungen wird angenommen, daB kein radialer Temperaturgradient iiber die Biindel existiert.
Die Daten des CORA-13 Stabbiindels sind in Tabelle 3.1 aufgelistet. Das Dampfangebot wird
wahrend des gesamten Prozesses als unbegrenzt angenommen, was auch durch die MeBdaten
belegt ist. Da das Temperaturniveau der Ebene 1 zu klein ist, wird die Oxidation dieser Ebene

nicht beriicksichtigt.

Biindeltyp DWR
BiindelgroBe 25 Stibe
Anzahl der beheizten Stibe 16
Rasterabstand 14.3 mm
Stabdurchmesser 10.75 mm
Hiillrohrmaterial Zry 4
Hiillrohrdicke 0.725 mm

Tabelle 3.1: Daten des CORA-Stabbiindels.

Die REFLOX-Ergebnisse fiir die axialen Zonen 2 bis 10 sind in den Abbildungen 3.3 und 3.11
dargestellt. Die berechnete ZrO,-Schichtdicke entspricht der Temperaturverteilung, wobei die
maximale Oxidation in der Mitte des Biindels stattgefunden hat. Das Ende der Oxidation
im oberen Teil des Biindels bei 4150, das mit dem SCDAP/RELAP-Programm vorausgesagt
wurde (s. Abbildungen 3.6 — 3.10), wird durch das Schmelzen von Zirkaloy und Materialverlage-
rung zum unteren Biindelbereich verursacht. Das SCDAP/RELAP-Programm betrachtet keine
weitere Zirkaloy-Oxidation nach der ersten Materialverlagerung. Im REFLOX-Programm wird
der Prozess der Materialverlagerung nicht beriicksichtigt. Deshalb wird eine weitere Zirkaloy-

Oxidation in diesen Ebenen vorausgesagt.

Das REFLOX-Diffusionsmodell berechnet im allgemeinen etwas kleinere Oxidationsraten im
Vergleich zu denen, wie sie mit den parabolischen Gesetze in SCDAP/RELAP berechnet wer-
den. Die Ergebnisse stimmen jedoch gut bis zum Zeitpunkt der Schmelzeverlagerung iiberein,
ab dem SCDAP/RELAP den weiteren Oxidationsprozess kiinstlich stoppt.




- 46 -

axiale Zone 1
axiale Zone 2
axiale Zone 3
axiale Zone 4
axiale Zone 5

Abbildung 3.1: Temperaturverteilung im CORA-13 Experiment, mit SCDAP/RELAP berech-
net. Axiale Zonen 1 bis 5.

axiale Zone 6
axiale Zone 7
axiale Zone 8
axiale Zone 9
axiale Zone 10

Abbildung 3.2: Temperaturverteilung im CORA-13 Experiment, mit SCDAP/RELAP berech-
net. Axiale Zonen 6 bis 10.
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o——0 SCbAP-Berechnung‘e‘ri"
{|0———=o REFLOX-Berechnun

Abbildung 3.3: Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke. Axiale
Zone 2,

o———0 SCDAP-BerechnunQen :
{|[e——=o REFLOX-Berechnungen

Abbildung 3.4: Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke. Axiale
Zone 3.
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ﬁ

Abbildung 3.5: Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke. Axiale
Zone 4.

o——o0 schP—Berechnungen
{{o———=o REFLOX-Berechnung

Abbildung 3.6: Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrQO,-Schichtdicke. Axiale
Zone 5.
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o——0 SchP-Berechnungénv
. [o———> REFLOX-Berechnungen

Abbildung 3.7: Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke. Axiale
Zone 6.

o—o0 SchP-Berechnungen
{|>————o REFLOX-Berechnungen

Abbildung 3.8: Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke. Axiale
Zone 7.
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o——o0 SCbAP-Berechnung
{{o——o REFLOX-Berechnu

Abbildung 3.9: Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke. Axiale
Zone 8.

o——o0 SCbAP-Berechnungen
i|>——a REFLOX-Berechnungen

Abbildung 3.10: Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO»-Schichtdicke. Axia-
le Zone 9.
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o—0 SCbAP-Berechnung’énJ
i|o————o REFLOX-Berechnungen,

Abbildung 3.11: Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke. Axia-
le Zone 10.
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3.4 Vergleich von REFLOX- und MELCOR-Ergebnissen

Die REFLOX-Validierung mit MELCOR wurde fiir den Europiischen Druckwasserreaktor (EPR)
durchgefiihrt. Die Ergebnisse von MELCOR fiir einen typischen EPR-Unfall wurden als Ein-
gabedaten fiir REFLOX eingesetzt. Wasserstoffproduktion und Oxidationsstatus des Kerns

wurden als Hauptvergleichsparameter herangezogen.

Mit MELCOR wurde ein typischer EPR-Unfallablauf berechnet [59]. Da die Temperaturver-
teilung in verschiedenen Kernebenen in REFLOX als Eingabedaten betrachtet werden, werden
nur diese Daten der MELCOR-Ergebnisse benétigt.

Der Reaktorkern ist in drei radiale Zonen eingeteilt. Jede Zone hat zehn axiale Ebenen.
Diese Geometrie wurde in den REFLOX- und MELCOR-Berechnungen benutzt, wie Abbil-
dung 3.12 zeigt. Die Kernparameter sind in Tabelle 3.2 aufgelistet. Nur das Zirkaloy, das in
den Brennstdben vorhanden ist, wurde fiir die Berechnungen benutzt. Zusdtzliche Zirkaloy-
Materialien, wie Abstandshalter, in den REFLOX-Berechnungen werden nicht beriicksichtigt.
Die Menge des zusatzlichen Zirkaloys (Abstandshalter, Fithrungsrohre usw.) betrdgt weniger
als 14%. Dies sollte bei den zukiinftigen Diskussionen von REFLOX-Berechnungen in Betracht
gezogen werden. Das Dampfangebot wird wihrend des gesamten Prozesses als unbegrenzt

angenommen.

Kernhthe, m 42
Anzahl der Brennelemente 241
Anzahl der Brennstdbe pro Brennelement 264
Stabdurchmesser, mm 9.5
Hiillrohrdicke, mm 0.64
Hiillrohrmaterial Zry-4
Zirkaloy-Gesamtmasse, kg 36360

Tabelle 3.2: Parameter des EPR Reaktorkerns.

Die Temperaturverteilungen, die mit dem MELCOR-Programm berechnet und im REFLOX-
Programm als Eingabedaten verwendet wurden, sind in den Abbildungen 3.13 — 3.15 dar-
gestellt. Die plétzliche Temperatur-Absenkung in den MELCOR-Berechnungen wurde durch
Kern-Schmelzen und Materialverlagerung in den unteren Bereich des Reaktorkerns verur-
sacht. Da im REFLOX-Programm angenommen wird, daB die Geometrie des Reaktorkerns sich
wahrend der Berechnungen nicht dndert, wurde eine weitere Oxidation der verlagerten Schmel-
ze nicht beriicksichtigt. Die axiale Temperaturverteilung (vgl. Abbildungen 3.16 — 3.18) zeigt,

daB nach 1400 Sekunden das gesamte Kernmaterial zum unteren Bereich des Reaktorkerns
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verlagert wurde. Zu diesem Zeitpunkt wurden die REFLOX-Berechnungen beendet.

Die Ergebnisse der REFLOX-Berechnungen sind in den Abbildungen 3.19 — 3.21 dargestellt.
Die Wasserstoffproduktionsrate (s. Abbildung 3.19) erreicht ihren maximalen Wert von 1kg/s
bei ca. 1400s. Die zweite Spitze der Wasserstoffproduktionsrate bei 1650 Sekunden wird
durch die verzogerte Aufheizung und Oxidation der dritten Zone verursacht, in welcher die
Temperaturen nur nach 1500 Sekunden (vgl. Abbildung 3.15) héher als 1300 K werden. Die
Gesamtmenge des Wasserstoffes, der wihrend dieser relativ kurzen (500 Sekunden) Transi-
entenphase freigesetzt wird, betrigt 70 kg (s. Abbildung 3.20). Dies entspricht 4.5% an oxi-
diertem Zirkaloy (basierend auf 36360 kg Zirkaloy-Gesamtmasse). Diese Ergebnisse stimmen
mit MELCOR-Berechnungen gut iiberein. Das MELCOR-Programm sagt 50 kg Wasserstoff
bei 1400 Sekunden voraus.

Die berechnete ZrO,-Schichtdicke (s. Abbildung 3.21) stimmt mit der axialen Temperaturver-
teilung gut iiberein (vgl. Abbildungen 3.16 — 3.18). Die hochste Menge des Zirkaloys wird
im mittleren Bereich des Kerns oxidiert und die entsprechende ZrQO,-Schichtdicke ist fiir diese

kurze Transientenphase nicht groBer als 200 um.

Das Hauptziel dieser Berechnungen war, die Aussagefihigkeit des REFLOX-Programmes an
einer realen Reaktorkern-Geometrie zu demonstrieren. Durch den Vergleich mit dem MELCOR-
Programm konnte diese Fihigkeit bewiesen werden. Fiir die weitere Analyse soll die Berechnung
des Abschreckens des Kerns und die dadurch ausgeldste Wasserstoffproduktion durchgefiihrt

werden.
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Abbildung 3.12: Geometrie des EPR-Kerns, die in den REFLOX- und MELCOR-Berechnungen
benutzt wurde.

Abbildung 3.13: Kerntemperaturen in verschiedenen Ebenen, mit MELCOR berechnet. Radiale
Zone 1.
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Abbildung 3.14: Kerntemperaturen in verschiedenen Ebenen, mit MELCOR berechnet. Radiale
Zone 2.

Abbildung 3.15: Kerntemperaturen in verschiedenen Ebenen, mit MELCOR berechnet. Radiale
Zone 3.
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Zeitschritt 106 s

Abbildung 3.16: Axiale Temperaturverteilung, mit MELCOR berechnet. Radiale Zone 1.

Zeitschritt 100 s

Abbildung 3.17: Axiale Temperaturverteilung, mit MELCOR berechnet. Radiale Zone 2.
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Abbildung 3.18: Axiale Temperaturverteilung, mit MELCOR berechnet. Radiale Zone 3.

Abbildung 3.19: Wasserstoffproduktionsrate, mit REFLOX berechnet.
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o—o REFLOX-Berechnungen
o————0 MELCOR-Berechnungen

Abbildung 3.20: Vollstindige Wasserstoffproduktionsrate, Vergleich REFLOX und MELCOR.

Abbildung 3.21: ZrO,-Schichtdicke in drei vierschiedenen radialen Zonen, Ergebnisse REFLOX.
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4 Verifikation des REFLOX-Programmes bei der Analyse
von CORA-Experimenten

4.1 Beschreibung der CORA-Experimente

Im Rahmen der internationalen Erforschungen von Unfallabldufen, die zu schweren Kernschaden
fihren (“Severe Fuel Damage” SFD) wurden Experimente in der Out-of-pile-Versuchsanlage
CORA durchgefiihrt. Das experimentelle Programm wurde eingesetzt, um Daten iiber Versa-
gen von LWR-Brennelementmaterialien bei Temperaturen zwischen 1200°C und 2000°C und in
manchen Fillen bis zu 2400°C zu liefern. In den CORA-Experimenten wurde der Schwerpunkt

auf folgende Untersuchungen gelegt:

e UO,-Auflosung im geschmolzenen Zirkaloy als Funktion der Aufheizrate, maximaler Tem-

peratur und Brennstoff/Hiille Kontaktdruck,

e Anstieg der Temperatur, die durch eine exotherme Zirkon-Wasserdampf-Reaktion aus-

gelGst wird,

o Effekte der Verlagerung des geschmolzenen Zirkaloys, Oxiddicke, Wasserstofferzeugung

und des lokalen Wasserdampfgesamtverbrauches (“steam starvation”),

e Bestimmung des Einflusses der Abstandshalter, Absorbermaterialien und Kontrolistiabe

am Brennstoffstabverhalten und -versagen,

e Auswertung der Fragmentierung stark beschadigter Brennstabe wahrend des Abschrek-

kens, um entstehende Triimmer zu charakterisieren,

o Verhalten der geschmolzenen Phasen im Kernbiindel und die Wechselwirkung dieser Pha-
sen mit Dampf, einschlieBlich des Oxidations- und Erstarrungsverhaltens der (U, Zr, O)

Schmelze.

In der Zeit zwischen 1987 und 1992 wurden insgesamt 17 CORA-Experimente mit zwei ver-
schiedenen DWR- und SWR-typischen Biindelgeometrien durchgefiihrt. Diese Biindel reprasen-

tieren Brennelemente mit den dazugehorigen Brennstoffelementen, Hiillrohren, Absorberma-
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terialien und Abstandhaltern. Die angemessene Wahl von Anfangsbedingungen in Biindel-
Experimenten ermoglicht es, den EnfluB von verschiedenen Komponenten oder experimentellen

Bedingungen am Unfallverlauf zu analysieren.

Die  Experimente, die in Rahmen des CORA-Versuchsprogrammes durchge-

fiihrt wurden, sind in Tabelle 4.1 aufgelistet. Die sind im Folgenden kurz beschrieben:

e CORA-2 und CORA-3 waren die ersten Versuche mit UO,-Pelletmaterial, um die Un-
fallabldufe, die zu schweren Kernschiden fiihren, zu simulieren. in beiden Experimenten
wurden keine Absorberstibe eingesetzt. Diese Versuche sollten die Testverfahren und
Brennstab/Hiille Wechselwirkung demonstrieren. CORA-3 wurde als Hochtemperatur-
experiment (T = 2400 °C) durchgefiihrt [32].

e In den Versuchsbiindeln CORA-5 und CORA-12 wurden DWR-spezifische Absorberma-
terialien (Ag, In, Cd) eingesetzt [33]. CORA-12 war das Experiment, in dem das heife

Biindel durch Wasser abgeschreckt wurde.

e CORA-16 und CORA-17 waren die ersten Versuche mit SWR-typischen Biindeln. CORA-

17 war ein Experiment, in dem das heiBe Biindel durch Wasser abgeschreckt wurde [34].

e Im DWR-spezifischen Versuchsbiindel von CORA-15 wurden alle Stibe, ausgenommen
der zwei Absorberstidbe, mit Innendruck beaufschlagt, um den EinfluB des Aufbldhens

der Brennelement-Hiillrohre auf das Materialverhalten des Biindels zu untersuchen [35].

e Bei CORA-9 mit DWR-typischem Biindel wurde ein erhéhter Systemdruck von 10 bar

simuliert, um die Prozesse der Brennstoff/Hiillrohr-Wechselwirkung zu untersuchen.

e Die Experimente CORA-7 (DWR-Biindel) und CORA-18 (SWR-Biindel) wurden bei
Temperaturen unterhalb 2000 °C beendet, um Informationen iiber die chemische Zu-

sammensetzung der Reaktionsprodukte bei niedrigen Temperaturen zu erhalten [36].

e CORA-13 war ein Versuch mit DWR-spezifischem Biindel, in dem das heiBe Biindel bei
hoheren Temperaturen als bei CORA-12 durch Wasser abgeschreckt wurde. Der Versuch
CORA-13 wurde von OECD/CSNI als Internationales Standardproblem ISP-31 fiir einen
Codevergleich ausgewihlit [37].

e Die Versuche CORA-28 und CORA-29 waren das DWR- bzw. SWR-Experiment mit

voroxidierten Biindelkomponenten [38].
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e Die Versuche CORA-30 (DWR-Biindel) und CORA-31 (SWR-Biindel) wurden mit einer
geringeren Anfangsaufheizrate (0.2K/s — 0.3K/s) als alle vorangegangenen Versuche
durchgefiihrt [39].

e CORA-10 war ein Versuch mit PWR-spezifischem Biindel und einer reduzierten Dampf-
zufuhr von 2 g/s. Die Isolation am unteren Biindelende wurde entfernt, um einen groBen
axialen Temperaturgradienten zu erreichen und die Krusten- bzw. Blockadebildung durch

verlagerte Schmelzen untersuchen [40].

e Bei CORA-33 mit SWR-typischem Biindel wurde das Materialverhalten unter sogenann-
ten “Trockener Kern" Bedingungen untersucht. Dies war der einzige Versuch, in dem
kein Dampf vom Verdampfer und Uberhitzer prisent war. Die einzige Dampfquelle war
das Wasser, das sich im Zylinder unterhalb der Teststrecke befand [41].

e Am Ende des CORA-Programmes wurden zwei WWER-1000-spezifische Versuche CORA-
W1 und CORA-W2 mit echten WWER-typischen Materialien durchgefiihrt. Im Versuch
CORA-W1 wurde das Hochtemperatur-Materialverhalten von WWER-1000-Brennele-
menten ohne Absorbermaterial und im Versuch CORA-W2 mit B4C-Absorbermaterial
untersucht [42, 43].

Die CORA-Anlage ist im Wesentlichen aus drei Funktionsgruppen aufgebaut [44]: Dem Dampf-
erzeugersystem, der Teststrecke mit Abschreckvorrichtung und dem Abgassystem (s. Abbil-
dung 4.1).

Der Dampferzeuger und der Dampfiiberhitzer sind innerhalb des CORA-
Druckbehilters angebracht. Im Dampferzeugersystem wird Wasser (T ~ 300K) auf eine heiBe
Oberfliche (T ~ 600K) gespriiht, wodurch eine konstante Verdampfungsrate erreicht wird.
Zusitzlich wird im Verdampfer Argon in einer separaten Rohrspirale aufgeheizt und mit dem
leicht iiberhitzten Dampf gemischt. Dieses Gemisch wird im nachgeschalteten Dampfiiberhitzer

auf maximal ca. 1000 K aufgeheizt. Die maximale DampffluBrate liegt bei 33 g/s.

Der zentrale Teil der Anlage ist das Brennstabbiindel (s. Abbildung 4.2). Das Biindel kann aus
maximal 32 beheizten Stiben, 20 unbeheizten Stiben und 5 DWR-typischen Absorberstiben
bestehen. Der Abstandshalter gewiahrleistet einen DWR-spezifischen Rasterabstand von 14.3
mm. Dies ergibt eine 9x9-Matrix, wobei an den vier Ecken jeweils 6 Positionen frei bleiben. Fiir
die obere Kiihlung des Biindels sind alle beheizten Stibe und Thermoelemente zur Wirme-
abfuhr von Wasser umspiilt, das wihrend des Versuches maximal ca. 350 K erreichen kann.

Das Wasser wird im Warmetauscher gekiihlt. Am unteren Ende werden die beheizten Stibe
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Max.
Test| Hillrohr- | Absorber- Weitere Testbedingungen Testdurch-
Nr. [temperaturen| material fihrung
DWR- und SWR-spezifische Versuche
2 ~ 2000 °C - UO,-Referenztest, 06.08.1987
Inconel-Abstandshalter
3 | ~2400°C - UO,-Hochtemperaturtest 03.12.1987
Inconel-Abstandshalter
5 | ~2000°C |Ag, In, Cd DWR-Absorberstab 26.02.1988
12 | =~2000°C |Ag, In, Cd Quenchen 09.06.1988
16 | =~ 2000 °C B,C SWR-Absorberstab 24.11.1988
15 | ~2000°C |Ag, In, Cd Hoher Stabinnendruck 02.03.1989
17 | ~2000°C B4C SWR, Quenchen 29.06.1989
9 ~ 2000 °C |Ag, In, Cd Hoher Systemdruck, 10 bar 09.11.1989
7 < 2000°C |Ag, In, Cd| 57-Stabe, langsame Abkiihlung |22.02.1990
18 | < 2000°C B,C 59-Stibe, langsame Abkiihlung [21.06.1990
13 | ~2200°C |Ag, In, Cd| OECD/ISP-31; Quenchen bei [15.11.1990
hoheren Temperaturen
29 | ~2000°C [Ag, In, Cd| DWR-spezifische Voroxidation }11.04.1991
31 | =~ 2000°C B,C | langsame Aufheizung (~0.3K/s) |25.07.1991
30 | ~2000°C |Ag, In, Cd|langsame Aufheizung (~0.2K/s) [30.10.1991
28 | = 2000°C B4C SWR-spezifische Voroxidation |25.02.1992
10 | ~2000°C |Ag, In, Cd|reduziertes Dampfangebot (2 g/s)|16.07.1992
33 | ~2000°C B,C trockener Kern (ohne Dampf), [01.10.1992
Aufheizung 0.3 K/s
WWER-spezifische Versuche
W1 | ~2000°C Referenzversuch 18.02.1993
W2 | =~ 2000°C B,C mit Absorberstab 21.04.1993

Tabelle

4.1: CORA-Testmatrix.
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Abbildung 4.2: Teststrecke der CORA-Versuchsanlage.
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mit Wasser in der Abschreckvorrichtung gekiihlt. Der Anfangswasserstand der Abschreckvor-
richtung befindet sich in der -220 mm Ebene. Die unbeheizten Stibe sind nur durch eine Ver-
bindung mittels Thermoelementen im Kontakt mit Wasser. Die Abschreckvorrichtung besteht

aus einem 70 | fassenden Zylinder und einer dazugehérigen hydraulischen Hubvorrichtung.

Der beheizte Stab befindet sich innerhalb eines PWR-typischen Zirkaloy-Hiilirohres und be-
steht aus UO,-Pellets mit zentralem Erhitzer. Der Erhitzer selbst besteht aus einem 1024 mm
langen Wolframstab und ist an beiden Enden an Molybdan-Elektroden geschraubt, die direkt
am Zirkaloy-Hiillrohr befestigt sind. Die Molybdin-Elektroden sind mit Kupfer-Elektroden ver-
bunden. Beide Elektroden sind von der Zirkaloy-Hiille durch eine 0.2 mm dicke ZrO,-Schicht
isoliert. Das Zirkaloy-Hiillrohr und die Molybdan-Elektroden sind mittels Quetschdichtungen
abgeschlossen. Am oberen AnschluBstiick ist ein Kapillarrohr befestigt, um einen angemessenen
Innendruck innerhalb der Brennstab-Simulatoren zu produzieren. GroBe flexible Kabel liefern
eine Verbindung zum elektrischen System. Die Brennstidbe sind am oberen Biindelflansch in

der Biindelkopfplatte befestigt und dort druckdicht abgeschlossen.

Der ca. 1.5 m lange unbeheizte Stab entspricht in seinen Abmessungen und seinem Aufbau
einem normalen DWR-Brennstab und besteht aus festen UO,-Pellets (ca. 9.2 mm Durch-
messer und 10 mm Lange) innerhalb des Zirkaloy-Hiillrohres. Die unbeheizten Stibe sind nur
am oberen Biindelflansch fixiert und enden 20 mm oberhalb der Wasseroberfliche in der Ab-
schreckvorrichtung. Am Ende des Stabes ist ein Kapillarrohr befestigt. Durch dieses stromt

Argon, mit dem der Innendruck erzeugt wird.

Die verwendeten Absorberstibe entsprechen in Dimension und chemischer Zusammensetzung
(80% Ag, 15% In, 5% Cd) den DWR-Absorberstiben und befinden sich innerhalb des Zirkaloy-
oder Edelstahl-Fiihrungsrohres. Der Kontakt zu den Brennstiben ist durch Zirkaloy- oder

Inconel-Abstandshalter gewihrleistet.

In der beheizten Zone ist das Biindel mit einem 1.2 mm dicken Zirkaloyblech ummantelt.
Dieses Blech ist mit einer 19 mm dicken ZrO,-Faserschicht isoliert, um die Warmeverluste so
gering wie moglich zu halten. Die Blechummantelung unterliegt denselben Oxidationsmecha-
nismen wie die Hiillrohre der Stibe. Durch die entstandene Oxidationswirme steigen damit

die Ummantelungs-Temperaturen entsprechend den Temperaturen der Stibe im Biindel.

Durch den Ringraum von der Ummantelungsisolierung getrennt beginnt im Abstand von 153
mm der Hochtemperaturschirm (HTS). Die Isolationsschicht des HTS besteht innen aus 38 mm
starken ZrQO,-Faserplatten und auBen aus 76 mm dicken Al,Os-Faserplatten. Der HTS befindet
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sich innerhalb des Druckbehalters, in dem mehrere Sichtfenster fiir das Biindel existieren. Diese
Offnungen erlauben die kontinuierliche Registrierung der Schadensentwicklung des Biindels

durch Verwendung von Videoskopen.

Unterhalb des HTS befindet sich die Abschreckvorrichtung, bestehend aus dem zylindrischen
Tank, welcher mit kontrollierter Geschwindigkeit nach oben gefahren werden kann. Der Zylinder
ist durch drei Stabe gefiihrt, die auch den elektrischen Strom zum unteren Ende des Biindels

liefern.

Wahrend des Experimentes wird eine groBe Menge von Temperatur-, FluBraten- und anderen
Biindel- und Anlage-Parametern gemessen. Die elektrische Stromversorgung wird fiir jeden
Stab durch Messung der Spannung an Stabgruppen fiir jeden Stab individuell durchgefiihrt.
Zur Temperaturmessung in den Hochtemperaturbereichen von Biindel und Shroud werden
32 WRe-5-WRe-26 Thermoelemente verwendet. An der inneren Oberfliche des HTS sind
32 gekapselte WRe-3-WRe25 Thermoelemente angeordnet. Dies erlaubt eine Messung von

radialem und axialem Temperaturprofil in Shroud und HTS.

Die Gaszusammensetzung wihrend der CORA-Versuche wird mit zwei Quadrupol-Massen-
spektrometern bestimmt. Diese sind an zwei Stellen innerhalb des Druckbehélters mittels Ka-
pillarrohren mit der Entnahmesonde verbunden (vgl. Abbildung 4.3). Ein System analysiert
das trockene Gas in Mischkammer 1 nach dem Kondensator, das andere analysiert das Gas
direkt oberhalb des Biindels an der AnschiuBstelle einer der Abgasrohre. Dieses Gas enthilt
einen groBen Anteil an Wasserdampf und wird deswegen vor dem Eingang zum Analysator mit
Helium verdiinnt. Die Gleichung fiir die quantitative Auswertung der Wasserstoffmessungen

lautet:

R = 2Py - Far/(22.4[g/1]Par) (4.1)

mit

R — Wasserstoffproduktionsrate, g/s,

PH — Wasserstoff-Partialdruck, bar,

Pa:; — Argon-Partialdruck, bar,

Far — ArgonfluB durch Mischkammer 1, |/s.
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Wasserstoff- und Dampf-Partialdruck werden aus den im Massenspektrometer gemessenen
lonen-Strémen berechnet. Die Partialdriicke sind so korrigiert, daB die Summe der Partialdriicke

aller Gase in der Mischkammer den Totaldruck ergibt.

Sonde 1 " Pumpe Kapillarrohr lonenquelle  Elektroden
\ ~700 mbar 5m

A\ ‘l
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Abbildung 4.3: Wasserstoffmessungen in der CORA-Analge.

Ein typischer CORA-Versuchsablauf kann in folgende Phasen unterteilt werden (s. Abbil-
dung 4.4):

1. Vorbereitungsphase

Vor dem Start des Versuchs wird die Anlage auf die Anfangsbedingungen eingestellt.
Das Olsystem im Olaufheizer des Verdampfers wird auf 500 K erwdrmt und der elektri-
sche, direkt beheizte Dampfiiberhitzer auf einen definierten Heizstrom eingestellt [44].
Wahrend dieser Phase stromt ca. 6g/s Argon durch das Biindel, um Temperaturen

zwischen 600 K im unteren und 500 K im oberen Bereich zu erreichen.

2. Vorheizphase (t < 3000s)
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Wahrend der Vorheizphase werden mit einem konstanten heiBen Argon-Strom noch even-
tuell vorhandene Reste von Dampf und Stickstoff aus dem Biindel entfernt. Am Ende
dieser Phase sind die HTS-Temperaturen so hoch, daB keine Dampfkondensation auf-
tritt.

. Aufheizphase (3000s < t < 39005s)

Mit der Erhohung der elektrischen Heizleistung wird 3000 s nach Versuchsbeginn eine
Temperaturzunahme von ca. 0.3 K/s erreicht und die transiente Phase des Tests ge-
startet. Die ansteigende Heizleistung a8t Wasser, das sich im Zylinder unterhalb der
Teststrecke befindet, verdampfen, wobei ein zusitzlicher, langsam ansteigender Dampf-
fluB von ca. 0.07 - 0.6 g/s entsteht. Nach 3300 s wird Wasser in den Verdampfer
eingespriiht, wobei der dabei entstehende Dampf die Teststrecke mit konstantem FluB

von 2 - 6 g/s erreicht (abhingig von den experimentellen Bedingungen).

. Eskalationsphase (3900s < t < 4850s)

In der Zeit zwischen 3900 s und 4100 s iiberschreiten die Temperaturen in der oberen
Halfte des Biindels 1500 K, wodurch die exotherme Zirkaloy-Dampf-Reaktion merklich
Warme erzeugt. Die chemische Warmefreisetzung kann in bestimmten Biindelebenen
lokal die elektrische Heizleistung iibersteigen und somit zur verstirkten Aufheizung des

Biindels beitragen.

. Abkiihlphase (t > 48505s)

Der Versuch wird mit dem Abschalten der elektrischen Heizung nach 4850s beendet.
Nach dem Abschalten der Heizung stehen zwei Abkiihlungsarten zur Waht:

e Abkiihlung durch Argon
Der ArgonfluB durch das Biindel wird auf einem konstanten Wert (6 — 8 g/s)

gehalten, um das Biindel und den Dampfiiberhitzer abzukiihlen. Dadurch wird eine

geringe Abkiihlrate von 1 — 5 K/s erreicht.

e Abkiihlung durch Fluten von unten

Zur Untersuchung derartiger Unfallabldufe, die zu schweren Kernschiden fiihren,
wird das heiBe Brennstabbiindel nach der Aufheizung mit Hilfe eines mit kaltem
Wasser gefiillten Zylinders rasch abgekiihlt. Zu diesem Zweck wird der Zylinder
angehoben, um die Stdbe von unten zu kiihlen. Die Abkiihlraten liegen in diesem
Fall weit iiber 1000 K/s.
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Abbildung 4.4: Phasen eines CORA-Tests (basierend auf experimentellen Ergebnissen in

CORA-13).
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4.2 Wasserstoffmischung und -Transport in der CORA-Anlage

Sowohl die Ergebnisse der REFLOX-Berechnungen, die fiir CORA Experimente durchgefiihrt
wurden und die als Randbedingungen gemessene Temperaturen benutzen, als auch die Er-
gebnisse anderer Rechenprogramme (z.B. das Programm KESS [47], Abbildung 4.5) zeigen
eine Differenz zwischen gemessener und berechneter Wasserstoffproduktionsrate. In fast allen
Rechnungen beginnt die Wasserstoffproduktion direkt nach der exothermen Dampf/Zirkaloy-
Reaktion und erreicht schnell sein maximalen Wert, wobei die experimentellen Ergebnisse einen
geringen Anstieg der Wasserstoffproduktion in der transienten Phase zeigen. Dieser Unterschied
kann sehr gut im Kalibrierungsversuch mit dem CORA-7 Biindel beobachtet werden, in dem
eine Mischung von Wasserstoff und Argon in die Testsektion der Anlage in radialer Richtung

eingespeist wurde.

——— KESS Réchnung

Abbildung 4.5: Hy-MassenfluBrate im CORA-13 Versuch, mit KESS Programm berechnet.

Abbildungen 4.6 und 4.7 zeigen vom Massenspektrometer registrierte Daten, die in einem
Vorversuch mit Hy-Einspeisung von 0,24 |/s (entspricht 21,4 mg/s Produktionsrate) in der
CORA-Anlage erhalten wurden. Im ersten Schritt wurde 110 s lang Wasserstoff eingespeist
und dann gestoppt (t=3760s bis t=3870s in Abbildung 4.6 und t=11860s bis t=11970s in
Abbildung 4.7).
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Abbildung 4.7: CORA-7 Vorversuch Phase 2: ArgonfluB 5.45 I/s, Ha-FluB 0.24 i/s.
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Unter der Annahme einer gleichférmigen Verteilung von Wasserstoff am Eintritt .und unter
Beriicksichtigung des Argonflusses durch das Biindel wurde ein idealer Partialdruck berechnet,
wie aus dem konstanten Verlauf der Wasserstoffproduktion in beiden Abbildungen zu erkennen
ist. Die zweite H,-Einspeisung wurde nach der Pause fiir einen groBeren Zeitraum mit der

gleichen Intensitit wie die erste Einspeisung durchgefiihrt.

Das Massenspektrometer beginnt nach 50 s Verzdgerungszeit den Wasserstoff zu registrieren.
Der Gradient des registrierten Wasserstoffpartialdruckes steigt mit Erhdhung des Argonflus-
ses (s. Abbildung 4.6). Das zeigt, daB die Verteilung in radialer Richtung fiir einen gréBeren
Argon-FluB kleiner ist (vgl. Abbildung 4.6). Deshalb ist die Wasserstoff-Spitze fiir einen groBe-
ren Argon-FluB deutlich hdher, wie aus dem Vergleich von Abbildungen 4.6 und 4.7 ersichtlich
ist. Selbst fiir einen langeren Zeitraum des Einlasses von 550 Sekunden (s. Abbidung 4.6) und
950 Sekunden (s. Abbildung 4.7) wurde der berechnete Wasserstoffdruck bei der Massenspek-
trometeranalyse wegen Diffusion in axialer Richtung nicht erreicht. Aus dem Vergleich der
EinlaBkurven mit den Massenspektrometerergebnissen ist ersichtlich, daB der WasserstofffluB
noch nach dem Stop der Einspeisung mit Zeitverzug registriert wird. AuBerdem wird gezeigt,
daB bei hoheren Gasgeschwindigkeiten im Biindel, wie sie etwa beim Abschrecken auftreten,
eine bessere Ubereinstimmung zwischen der Wasserstoffproduktionraten im Biindel und der
Wasserstoffproduktionsraten, die in der Mischkammer gemessen wurden, vorhanden ist. Dies

betrifft sowohl den Zeitverzug als auch die Maximalwerte.

Eine mogliche Erklirung folgt aus der Analyse der CORA-Anlage (s. Abbildung 4.1): Der
Wasserstoff, der in der Teststrecke freigesetzt wird, vermischt sich mit Argon und Dampf und
wird zum Kondensator und weiter zur Mischkammer durch Kapillarrohre iibertragen (s. Ab-
bildung 4.3). Die Mischungs- und Transport-Prozesse sind deshalb fiir die Verzégerung und

Riickfilhrung der gemessenen Wasserstoffproduktionsraten verantwortlich.

Um eine realistischere Aussage iiber die H,-Erzeugungsraten im Biindel treffen zu konnen,
wird im folgenden ein Modellierung durchgefiihrt. Diese basiert auf der Annahme, daB die

Mischungsprozesse im Biindel wesentlich schneller als der Gastransport sind.

Das betrachtete vereinfachte System ist in Abbildung 4.8 dargestellt. Das gesamte Volumen
V reprasentiert alle Volumina innerhalb der CORA-Anlage zwischen der Quelle (Biindel) und

der Detektorposition in der Mischkammer.

Die Gleichungen fiir die Wasserstoff-Massenstréme am Eingang i und am Ausgang qout

haben folgende Form:
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q,=SvC

—_—

Ar + Dampf + H,
Zustrémung

Abbildung 4.8: Vereinfachtes Diagramm fiir die Modellierung von Hy-Mischung und -Transport
in der CORA-Anlage.

qin = SVCin ) (4'2)
Jout = SVC » (4.3)
mit
din — Wasserstoff-Massenstrom am Eingang,
dout — Wasserstoff-Massenstrom am Ausgang,
S — Eingangs- und Ausgangsquerschnitt,
v — Gasgeschwindigkeit,

Cin und C — Wasserstoffkonzentration am Ein- und Ausgang.

Der Wasserstoff-Massenstrom am Ausgang dou: in Gleichung 4.3 beschreibt die gemessenen

Wasserstoffproduktionsraten in der Mischkammer bei den CORA-Experimenten.

Die Gleichung fiir die Gesamtmenge des Wasserstoffes im Volumen V hat folgende Form:

Q=C-V, (4.4)

wobei C die mittlere Wasserstoffkonzentration im System ist. Das Erhaltungsgesetz fiir die

Gesamtemenge an Wasserstoff ist dann:

d
_('1'(% = Qin — Jout » (4-5)
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oder

dC -
Vg = SvCin —$vC. (4.6)

Zur Vereinfachung wird angenommen, daB das Produkt Sv fiir die Eingangs- und Ausgangs-

massenstrome gleich ist. Nach Konvertierung der rechte Seite von Gleichung 4.6 erhilt man

\% aC

- Sy — in — SVC , 4.7
3y Sv P SvCin — SVC (4.7)
und weiter
V  ddowt
. — e — ) 4.8
S\) dt qtn qout ( )
Definiert man
Vv
= — 4.9

wobei o die charakteristische hydrodynamische Zeit der Systemantwort ist, erhdlt man die

endgiiltige Gleichung fiir den Wasserstoff-Massenstrom am Ausgang:

dqou
o 1‘; Y = Gin — Qout - (4.10)

Gleichung 4.10 besitzt folgende Losung:

t

Goue(t) = e j Gin(T)E™0T . (4.11)
0

Wenn die Verzégerungszeit der Systemantwort tg.; beriicksichtigt wird und angenommen wird,
daB der Massenstrom am Eingang qin, = qo = const ist, wie im CORA-7 Vorversuch, dann
reduziert sich Gleichung 4.11 wie folgt:
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quOStStdelz qout=0>
Gin(t) =< do, taet St <T+tael : Gowr = qo(1 —e %), (4.12)
0, t>T+tge : Gowt = qo(1 — e~ (THtac)/x)e—t/x

Die Ergebnisse der parametrischen Berechnungen unter Verwendung von Gleichung 4.12 sind
in den Abbildungen 4.9 und 4.10 dargestellt. Zur Vereinfachung wird angenommen, daB die

Verzogerungszeit der Systemantwort tge; gleich Null ist.

Abbildung 4.9 zeigt die Empfindlichkeit des Modells in Abhdngigkeit von der charakteristischen
hydrodynamischen Zeit der Systemantwort o«. Man kann beobachten, daB8 gréBere Werte von
o (dies entspricht niedrigen FluBraten im Systemvolumen, wie in transienten Phasen von
CORA-Experimenten) zu einer langsamen Erhéhung des Ausgangsmassenstromes fiihren (vgl.
Abbildung 4.9a). Die Verwendung von kleineren o-Werten (dies entspricht hohen FluBraten
im Systemvolumen, typisch fiir die Abschreckphase in CORA-Experimenten) fiihrt dazu, daB
die Eingangs- und Ausgangsstréme nahezu identisch sind (s. Abbildung 4.9c).

Die Ergebnisse der Uberpriifung der Modell-Empfindlichkeit beziiglich der Linge der Unter-
brechungszeit zwischen zwei Eingangsstromen sind in Abbildung 4.10 dargestellt. Wenn die
Zeitdifferenz zwischen zwei Eingangsstromen Null wird, ist, wie zu erwarten, ein kontinuierli-

cher Ausgangsstrom festzustellen (vgl. Abbildung 4.10c).

Parameter o in Gleichung 4.12 ist von mehreren Variablen abhingig:

o":f(ql\r) qDampﬁqHz»v)S’-") . (413)

Da die genaue Abhangigkeit von den Variablen nicht bekannt ist, wird folgender Ansatz ge-

macht:

veff

o= , (4.14)
qar + qDampf + qH,

wobei V¢ das effektive Systemvolumen ist und qar, qpamps Und g, Argon-, Dampf- und
Wassertoffstrome sind. Das effektive Systemvolumen V¢ wurde so gewdhlt, daB es den CORA-
7 Vorversuch so gut wie méglich beschreibt. Dieser V¢-Wert wurde in den Analysen von allen

untersuchten CORA-Experimenten benutzt.
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Die Verzégerungszeit der Systemantwort tg4e; wurde aus dem CORA-7 Vorversuch zu 50 Se-
kunden bestimmt und fiir alle anderen CORA-Experimenten ebenfalls benutzt (s. Abbildungen
4.6-4.7).

Das hier entwickelte Modell fiir Hy-Mischung und -Transport wurde fiir Nachrechnungen des
CORA-7 Vorversuches verwendet. Die Ergebnisse sind in den Abbildungen 4.11 und 4.12 ge-
zeigt. Die Konstante o« vom CORA-7 Vorversuch wird fiir Phase 1 zu oy = 150 s gesetzt, und

fiir Phase 2 zu

Xy = &1 (dar + drz ) phases =257s.

(qAT + qHz )Phase2

Die Einbeziehung des entwickelten Transportmodelles fiihrt zu sehr guten Ubereinstimmungen
zwischen gemessenen und berechneten Wasserstoffstromen. Dies zeigt die wichtige Rolle des
Gastransportes in CORA-Experimenten, welcher fiir die Analyse der Wasserstofferzeugung in
CORA-Experimenten korrekt beschrieben sein muB.
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PP— H,-Einspeisung |
o——o H,-Berechnung

Abbildung 4.9: Empfindlichkeit des Modells in Abhéngigkeit von der charakteristischen hydro-
dynamischen Zeit der Systemantwort . a) « =250's, b) ¢ =100s, c) o« =10 s.
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[e———< H,-Einspeisung |
o—o H—Berechnqn -

FES— H,~Einspeisung
o——0 H,-B v

Abbildung 4.10: Empfindlichkeit des Modells beziiglich der Lange der Unterbrechungszeit zwi-
schen zwei Eingangsstromen. a) Unterbrechungszeit 500 s, b) Unterbrechungszeit 100 s, ¢) Un-
terbrechungszeit O s.
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o— H_-Einspeisung
H, gemessen
o———o0 H, berechnet

Abbildung 4.11: Zeitabhingigkeit des gemessenen Hy-Partialdruckes in der Mischkammer im
Vergleich mit berechneten Daten fiir den CORA-7 Vorversuch 1.

H, gemessen
o———o H, berechnet

Abbildung 4.12: Zeitabhingigkeit des gemessenen H,-Partialdruckes in der Mischkammer im
Vergleich mit berechneten Daten fiir den CORA-7 Vorversuch 2.
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4.3 Ergebnisse von REFLOX-Rechnungen fiir CORA-Experimente

Die REFLOX-Rechnungen wurden mit zwei verschieden Randbedingungen durchgefiihrt. Die

Ergebnisse werden im folgenden diskutiert.

4.3.1 Rechnungen mit vorgegebenen Temperaturen an der Stabo-

berflache

Zur Validierung des theoretischen Modells wurden Out-Of-Pile CORA-Tests ausgewahlt, da
hierfiir detaillierte und zuverlissige experimentelle Daten vorhanden sind. In diesem Abschnitt
werden vier CORA-Experimente (CORA-13, CORA-2, CORA-3, CORA-31) vorgestellt, die mit
dem REFLOX-Programm mit Randbedingungen der ersten Art an der Staboberfliche (Kapitel
2), d.h. mit den Biindeltemperaturen, die im Experiment ermittelt wurden, analysiert sind. Die
Vorgehensweise wird im Detail fiir den CORA-13 Test beschrieben. Die Analyse der anderen
CORA-Experimente wurden in der gleichen Weise durchgefiihrt.

Das CORA-Stabbiindel ist in sieben verschiedene vertikale Abschnitte eingeteilt (vgl. Tabel-
le 4.2).

Vertikaler Abschnitt Biindelhdhe, mm

1 0+ 250
2 250 + 475
3 475+ 620
4 620 <+ 950
5 950 + 1050
6 1050 =+ 1150
7 1150 + 1350

Tabelle 4.2: Die Geometrie des CORA-13-Stabbiindels.

Jeder Abschnitt wird unabhingig behandelt und hat seine eigene zeitabhédngige Temperatur-
verteilung, wie in den Abbildungen 4.13 und 4.14 gezeigt ist. In den Berechnungen wird
angenommen, daB kein radialer Temperaturgradient iiber die Biindel und den Shroud existiert
[37]. Das bedeutet, daB fiir die Berechnungen fiir jeden Abschnitt ein reprisentativer Brennstab
benutzt wird. Die Ergebnisse werden proportional zu der Anzahl der Brennstdbe im Biindel
skaliert. Der Shroud und die Abstandshalter, die aus Zirkaloy hergestelit sind, werden in den

Berechnungen in der Form von &dquivalenten Oberflichen beriicksichtigt. Der Shroud und die
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Abstandshalter haben die gleiche zeitabhdngige Temperaturverteilung wie der reprasentati-
ve Brennstab der gleichen Hohe. Es wird angenommen, daB sich die Geometrie des Biindels

wahrend der Berechnungen nicht dndert.

Der im Experiment gemessene zeitabhingige Temperaturverlauf wird auf das Warmeleitungs-
modell als Randbedingungen der 1. Art angewandt (Abschnitt 2.2). Die Temperaturverteilung
innerhalb des Brennstabes wurde analysiert, um den EinfluB der chemischen Wirmefreiset-
zung an der Zr/ZrO, Grenzfliche zu untersuchen. Mit Programmen wie MELCOR sind solche
hochauflésenden Rechnungen nicht méglich. Die zu verschiedenen Zeiten berechneten Tempe-
raturverteilungen im Brennstab sind in den Abbildungen 4.15 und 4.16 gezeigt. Das Programm
sagt nur schwache Temperaturegradienten im Brennstab und im Hiillrohr wahrend der gesam-
ten Temperaturtransition voraus. Es existiert keine Temperaturerhéhung im Hiillrohr, die eine

hohe Wasserstofferzeugung wahrend des Abschreckens ausldsen wiirde.

Die Produktionsraten von Wasserstoff, die mit dem REFLOX-Programm berechnet wurden,
sind fiir sieben verschiedene Abschnitte in den Abbildungen 4.17 und 4.18 dargestellt (die
Beitrdge von Shroud und Abstandshalter sind eingeschlossen). Direkt nach Beginn der Wech-
selwirkung zwischen Zirkaloy und Dampf (nach ca. 3700 s) tragt hauptsichlich der mittlere Teil
des Biindels (Ebenen von 475 mm bis 950 mm) zur Wasserstofferzeugung bei. Zum Zeitpunkt
des Abschreckens (4870 s) ist praktisch das gesamte metallische Zirkaloy in diesen Abschnitten
oxidiert. Deshalb wird eine hohe Wasserstofffreisetzung in der Abschreckphase berechnet, die
aus der starken Oxidation des Zirkaloys entsteht, das noch im Biindel unter 475 mm und iber

950 mm vorhanden ist.

Fiir die Berechnungen der Ummantelungsoxidation wurde eine einseitige Oxidation mit 10
dquivalenten Stiben angenommen (vgl. Tabelle 2.2). Der Anteil der Wasserstofferzeugungs-
rate und Wasserstoffgesamtproduktion, der durch Ummantelungsoxidation freigesetzt wurde,
ist in den Abbildungen 4.19 und 4.20 dargestellt. Dieser Anteil schwankt im Laufe des Oxida-

tionsprozesses zwischen 30 — 40 %.

Die berechnete Variation der ZrO,-Schichtdicke (s. Abbildung 4.21) zeigt, daB am Ende der
Berechnungszeit das gesamte metallische Zirkaloy iiber 600 mm oxidiert ist, was gut mit den

experimentellen Daten iibereinstimmt.

Die vollstandige Wasserstoffproduktionsrate ist fiir alle sieben Abschnitte in Abbildung 4.22 ge-
zeigt (Kurven 1 und 2). Kurve 1 zeigt Rechnungen ohne die Beriicksichtigung des Mischungs-
und Transportmodelles (vgl. Abschnitt 4.2). Die berechnete Wasserstofferzeugung in der Tran-
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sientenphase des Experimentes (4000 — 4500 s) unterscheidet sich von den Messungen durch
einen steilen Gradienten direkt nach Beginn der chemischen Zirkaloy/Dampf-Reaktion. Das be-
rechnete Wasserstoffmaximum in der Abschreckphase wird gut beschrieben. Nur unter Beriick-
sichtigung des Mischungs- und Transportmodelles (Kurve 2 in Abbildung 4.22) wird eine gute

Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten in der Transientenphase erreicht.

Die oben beschriebene Vorgehensweise wurde gewahlt, um die Wasserstoffproduktionsraten
der drei anderen CORA-Experimente, CORA-2, CORA-3 und CORA-31 zu berechnen. Bei
allen diesen Experimenten wurde das Stabbiindel nicht abgeschreckt. Die Temperaturhistorie
[32, 39] an verschiedenen Abschnitten des Stabbiindels und dem Shroud wurden wiederum als
Eingabeparameter fiir das Berechnungsprogramm benutzt. Die Wasserstoffproduktionsraten,
die mit REFLOX berechnet wurden, sind unter Beriicksichtigung des Mischung- und Trans-
portmodelles (Kurve 2) und ohne Beriicksichtigung (Kurve 1) in den Abbildungen 4.23 — 4.25
dargestelit.

Die Ergebnisse der REFLOX-Rechnungen mit dem gemessenen Temperaturverlauf als Einga-
beparameter zeigt, daB das Programm die Wasserstoffproduktion in allen untersuchten Fillen
vorhersagen kann. Sehr wichtig ist, daB das Programm sowohl die Freisetzungsspitze des Was-
serstoffes vorhersagen kann, die wihrend des Abschreckens des Stabbiindels im CORA-13

Experiment auftrat, als auch die Dicke der ZrO,-Schicht.

Es sollte erwdhnt werden, daB in den Rechnungen nur konventionelle Modelle fiir Warme-
leitung und Sauerstoffdiffusion zusammen mit dem neu entwickelten CORA-Transportmodell
angewendet werden. Es wurden keine zusatzlichen Annahmen getroffen und keine neuen Effekte
bendtigt, um die starke Wasserstofferzeugung zu beschreiben. Die Hauptfrage, welcher Pro-
zess tatsachlich die experimentell beobachtete Temperaturerhdhung und die damit verbundene
Zirkaloy-Oxidation und Wasserstoffproduktion auslost, bleibt jedoch in diesen Rechnungen of-

fen.
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1: Ebene 0-250 mm

2: Ebene 250 - 475 mm
3: Ebene 475 - 620 mm
4: Ebene 620 - 950 mm

4: Ebene 620 - 950 mm

5: Ebene 950 - 1050 mm
6: Ebene 1050 ~ 1150 mm
7: Ebene 1150 ~ 1350 mm

Abbildung 4.14: Axiale Temperaturprofile im CORA-13 Experiment.
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Abbildung 4.15: Temperaturverteilung im Brennstab in der CORA-13-Nachrechnung.
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Abbildung 4.16: Temperaturverteilung im Brennstab in der CORA-13-Nachrechnung.
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1: Ebene 0 - 250 mm

2: Ebene 250 - 475 mm
3: Ebene 475 - 620 mm
4: Ebene 620 - 950 mm

Abbildung 4.17: Wasserstoffproduktionsraten in verschiedenen Ebenen in der CORA-13-
Nachrechnung.

4: Ebene 620 - 950 mm

5: Ebene 950 - 1050 mm
6: Ebene 1050 - 1150 mm
7: Ebene 1150 - 1350 mm

Abbildung 4.18: Wasserstoffproduktionsraten in verschiedenen Ebenen in der CORA-13-
Nachrechnung.
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o0——=o H, - gesamt :
o———o H, - Ummantelung |

Abbildung 4.19: Anteil der H,-Erzeugungsrate, der durch die Ummantelungsoxidation hervor-
gerufen wird, an der Hy-Gesamterzeugungsrate.

H, - gésamt |
H, - Ummantelun

Abbildung 4.20: Anteil der Hy-Produktion, der durch die Ummantelungsoxidation hervorgeru-
fen wird, an der Hp-Gesamtproduktion.
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O' Rechnung ‘
@®—@ Messung

Abbildung 4.21: Axiale Verteilung der ZrO,-Schichtdicke im CORA-13 Experiment, berechnet
mit REFLOX-Programm und vorgegebenen Temperaturen als Eingabedaten.




-89 -

5 H, gemessen ,
i|o———0 H, berechnet1) |
{{0——=o H, berechnet2) |

Abbildung 4.22: H,-Produktionsrate im CORA-13 Experiment. REFLOX-Berechnungen mit
vorgegebenen Temperaturen als Randbedingungen.

H,gemessen |
o———o H, berechnet 1) |
o————> H, berechnet?2) |

Abbildung 4.23: H,-Produktionsrate im CORA-2 Experiment. REFLOX-Berechnungen mit vor-
gegebenen Temperaturen als Randbedingungen.
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E—

H, gemessen
o———> H,berechnet 1) |
———o H, berechnet 2) |

Abbildung 4.24: H,-Produktionsrate im CORA-3 Experiment. REFLOX-Berechnungen mit vor-
gegebenen Temperaturen als Randbedingungen.

: H, gehessen
{|o———o H, berechnet 1)
{|o————o H, berechnet 2)

Abbildung 4.25: H,-Produktionsrate im CORA-31 Experiment. REFLOX-Berechnungen mit
vorgegebenen Temperaturen als Randbedingungen.
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4.3.2 Rechnungen mit WarmefluB durch Strahlung als Randbedin-
gung an der Staboberflache

Eine wichtige Eigenschaft aller gemessener Temperatursignale ist, da8 die plétzliche Tempera-
turerh6hung wahrend der Abschreckphase in allen Biindelebenen gleichzeitig auftritt (5000 s in
Abbildung 4.27 und 4870 s in Abbildung 4.28). Diese Temperatureskalation ist fiir die erhShte
Wasserstofferzeugung beim Abschrecken verantwortlich. Um die tatsichliche Wasserstoffpro-
duktion in der Abschreckphase vorauszusagen, muB eine Hypothese in das Modell eingefiihrt
werden, die eine solche kohidrente Temperatureskalation, die im ganzen Biindel gleichzeitig
in allen Ebenen am Anfang der Abschreckphase auftritt, erkldren kann. Die neue Hypothese
in dieser Arbeit basiert auf der Annahme, da der erhéhte Dampfpartialdruck wihrend der
Abschreckphase Wirmeverluste reduziert und dadurch die plétzliche Temperatureskalation im

ganzen Biindel verursacht.

Fiir eine solche Voraussage der Wasserstofferzeugung in CORA-Experimenten wurden die ge-
koppelten Massendiffusions- und Wairmeleitungsgleichungen im Stab geldst. Die Stabober-

flache tauscht Wirme mit der inneren Seite der Ummantelung durch Strahlung aus.

Die Ummantelungsisolierung besteht aus 1.9 mm dickem ZrO,-Fasermaterial und ist an der
auBeren Seite der Ummantelung von 36 bis 1036 mm befestigt. Die vom Hersteller (Fa. Zircar)
spezifizierten technischen Daten [80] der Faserisolierung sind in Tabelle 4.3 aufgelistet. Vor der
Nutzung dieser Daten im Rechenprogramm wurden diese verifiziert. Im CORA-13 Experiment
wurden mehrere Temperaturmessungen an den duBeren und inneren Seiten der Ummante-
lungsisolierung vorgenommen, aber nur eine (in der 950 mm Ebene) blieb bis zum Ende des
Experimentes unbeschidigt. Alle anderen versagten bei etwa 4500 Sekunden. Die Daten aus
Tabelle 4.3 wurden benutzt, um das Temperaturprofil in der Isolierung nachzurechnen. Das
einfache Wirmeleitungsproblem in planarer Geometrie wurde mit folgenden Randbedingungen
gelost: An der inneren Seite der Isolierung wurde eine in CORA-13 gemessene Temperatur als
Zeitfunktion eingesetzt; die duBere Seite tauscht Warme mit dem Hochtemperaturschirm in
Ubereinstimmung mit Gleichung 2.36 aus; die Temperatur des Hochtemperaturschirms wurde
ebenso den CORA-13 Experiment entnommen. Das Programm rechnet das Temperaturprofil in

der Faserisolierung, die Temperatur an der duBeren Seite wird mit den Messungen vergliechen.

Die Rechenergebnisse sind in Abbildung 4.29 und 4.30 dargestellt. Mit den vom Hersteller
gegebenen Daten schlug der Versuch, die Temperatur an der duBeren Oberfliche der Isolierung
nachzurechnen, fehl. Die vom Hersteller angegebene Wirmeleitfahigkeit erwies sich als zu klein,

um die Temperaturerhthung wihrend der Aufheizphase korrekt zu berechnen.
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Zusammensetzung, %

ZI’OQ 92
Y,03 8
SiO, <0.3
Dichte, g/cm? 0.48
Porositit, % 92
Maximale Arbeitstemperatur, °C 2200
Schmelztemperatur, °C 2590
Warmekapazitat, J/kg K 480
Warmeleitfahigkeit, W/m K

400°C 0.08
800°C 0.11
1100°C 0.14
1400°C 0.19
1650°C 0.24

Tabelle 4.3: Technische Daten der ZrO,-Faserisolierung

Da die Ummantelungsisolierung wihrend des gesamten Experimentes eine wichtige Rolle spielt,
missen die technischen Daten korrekt sein, um mit dem Rechenprogramm eine verniiftige
Voraussage machen zu kénnen. Verschiedene Studien [77, 78, 79] zeigen, daB die Warmeaus-
tauschprozesse im Fasermaterial sehr kompliziert sind und die Faserisolierungseigenschaften,
insbesondere die Warmeleitfahigkeit, sich erheblich mit der Temperatur dndert. Diese erhdht
sich stark mit der Temperatur durch den EinfluB von Warmestrahlung zwischen einzelnen Fa-
sern. Die Wirmeleitfahigkeit des Fasermaterials kann ndherungsweise durch eine exponentielle
Abhangigkeit von der Temperatur beschrieben werden [78]. Ein weiterer Parameter, der die
Warmeleitfahigkeit der Faserisolierung stark beeinfluBt, sind die umgebenden Medien [78, 76].
Da in CORA-Experimenten das Fluid aus Wasserstoff, Argon und Wasserdampf zusammen-
gesetzt ist, muB man diese zusitzlich beriicksichtegen. Insbesondere Wasserdampf kann bei
niedrigen Temperaturen die isolierende Wirkung des Fasermaterials drastisch reduzieren. Auch
bei hohen Temperaturen erhdht sich die Warmeleitfahigkeit der Faserisolierung mit zuneh-
mendem Dampfanteil stark. Argon und Wasserstoff fiihren in der Regel ebenfalls zu einer
Erhdhung der Warmeleitfahigkeit der Faserisolierung. Fiir die Berechnungen des Warmeaus-
tauschprozesses von Biindel mit Hochtemperaturschirm es ist auch notwendig, die Fenster der
Ummantelungsisolierung zu beriicksichtigen, deren Anteil ca. 30 % der Ummantelungsgesam-
toberfliche betrdgt. Diese Fenster tragen zur gemittelten Faserisolierungswarmeleitfahigkeit
erheblich bei. Da die Modellierung der Wirmeleitfihigkeit der Faserisolierung sehr kompliziert
ist, wird unter Beriicksichtigung des Einflusses von Temperatur und Medienzusammensetzung
folgende Methode vorgeschlagen: Auf Basis von in CORA gemessenen Temperaturen an den

inneren und duBeren Seiten der Faserisolierung wurde die effektive Warmeleitfahigkeit der
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Isolierung so angepaBt, daB diese die besten Ergebnisse fiir das berechnete Temperaturprofil
liefert. Die angepaBte Wiarmeleitfahigkeit besteht aus zwei Kurven, die exponentiell von der
Temperartur abhangen (vgl. Abbildung 4.31). Die erste Abhingigkeit wird nur fiir die Phase
benutzt, wo kein Wasserdampf im Biindel existiert (vor 3300s). Diese Abhangigkeit ist den
Spezifikationen des Herstellers entnommen (vgl. Tabelle 4.3). Nach der Wasserdampfeinspei-
sung in das Biindel benutzt das Programm die neue angepaBite Abhangigkeit, die den EnfluB
der Fenster und der Fluidzusammensetzung beriicksichtigt. Mit diesen angepaBten Daten wird
das Temperaturprofil in der Isolierung in der 950 mm-Ebene nachgerechnet. Die Ergebnisse
sind in Abbildung 4.32 dargestellt.

Die Warmeleitungsgleichung in der Ummantelungsisolierung wurde mit dem WarmefluB durch
Strahlung als Randbedingungen an der inneren Oberfliche der Isolationsschicht gelost. Die
AuBenseite der Isolierung tauscht Wiarme mit dem Hochtemperaturschirm der CORA-Anlage
durch Strahlung aus. Die angepaBte Warmeleitfihigket der Faserisolierung wird fiir die Be-
rechnungen benutzt (vgl. Abbildung 4.31).

Zwei CORA-Experimente wurden fiir diese Berechnungen ausgewshlt: CORA-13 und CORA-

29. Beide Versuche waren mit zwei Ausnahmen sehr dhnlich:

e Das CORA-29-Stabbiindel wurde nicht abgeschreckt, sondern es wurde mit kaltem Argon
gekiihlt,

e Das Stabbiindel im CORA-29 Versuch war voroxidiert.

Andere Parameter, wie zum Beispiel Argon- und DampffluB und elektrische Stromleistung

waren identisch.

Die Anfangsbedingungen und die Daten, die fiir Berechnungen benutzt wurden [46], sind in
Abbildung 4.26 gezeigt. Die Biindelgeometrie wurde auch in diesen Versuchen so gewahlt,
wie sie in Tabelle 3.1 beschrieben ist. Das Biindel ist bei beiden Rechnungen in fiinf vertikale
Abschnitte aufgeteilt. Die Randbedingungen fiir den Strahlungstransport am Hochtempera-

turschirm basieren auf gemessenen Temperaturen.

Das REFLOX-Programm berechnet sowohl die Temperaturverteilung in den Brennstiben als
auch die Wasserstoffproduktionsraten der verschiedenen Abschnitte und die gesamte Wasser-

stofferzeugung.
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Zur Vereinfachung der Darstellung wird nur die Temperaturverteilung fiir die 900 mm Biindel-
ebene in Abbildung 4.33 gezeigt. Das Programm sagt die Anfangszeit der chemischen Zirka-
loy/Dampf-Reaktion mit einer Verzégerung voraus, gefolgt mit einer Temperatureskalation
nach 4000 s. Die berechneten Temperaturen sind etwas hoher als die experimentell bestimm-
ten. In dem CORA-13 Experiment fiihrt die groBe Menge an Dampf, der durch Kontakt von
Wasser mit den heiBen Brennstibe entsteht, zur Reduzierung der Warmeverluste und zur
Temperatureskalation in der Abschreckphase. Fiir das CORA-29 Experiment ist keine Tem-
peratureskalation zu beobachten, und die Brennstabtemperatur sinkt durch die Abkiihlung
mit kaltem Argon langsam ab (vgl. Abbildung 4.34). Die gleiche Tendenz wurde fiir alle fiinf

Biindelebenen beobachtet.

Die berechneten Wasserstoffproduktionsraten fiir die zwei Experimente sind in den Abbildun-
gen 4.35 und 4.36 verglichen. Wie die Abbildungen zeigen, fiihrt die Temperaturerhhung in
der Abschreckphase in den CORA-13 Berechnungen zu einer Eskalation durch eine chemische
Zirkaloy/Dampf-Reaktion, die von einer starken Wasserstofffreisetzung gefolgt ist. Die entspre-

chenden Berechnungen fiir das CORA-29 Experiment zeigen keine solche Wasserstoff-Spitze.

Das berechnete Temperaturniveau in der Abschreckphase des CORA-13 Versuches (4870 s)
ist niedriger als die gemessenen Werte. Eine mogliche Erklarung ist, daB die berechneten Tem-
peraturen in der Transientenphase etwas héher sind und deswegen die berechnete Menge von
oxidiertem Zirkaloy groBer als im Experiment ist. Die berechnete ZrO,-Schichtdicke im CORA-
13 Versuch ist in Abbildung 4.37 dargestellt. Zum Zeitpunkt des Abschreckbeginns ist nicht
viel Zirkaloy (brig, das oxidiert werden kann. Dadurch sind die Temperaturen und entspre-
chenden Wésserstoffproduktionsraten in der Abschreckphase niedriger als die experimentell
gemessenen Werte. Die gesamte berechnete Wasserstoffproduktion in CORA-13 Experiment

ist folglich auch zu hoch vorhergesagt.

Das CORA-13 Experiment wurde auch mit der vom Hersteller angegebenen Warmeleitfahig-
keit nachgerechnet. Die berechneten Temperatur und Wasserstofferzeugungsrate sind in Ab-
bildungen 4.38 und 4.39 dargestellt. Der isolierende Effekt, der durch zu kleine Werte der
Warmeleitfahigkeit verursacht wird, fiihrt wihrend der Eskaltionsphase zu eine starke Oxi-
dation und zu hohen Wasserstofferzeugungsraten. Bis zum Ende des Experimentes wird der
Hauptanteil von metallischem Zirkaloy oxidiert. Die reduzierten Warmeverluste an der duBeren
Isolierungsoberflache fiihren zu keiner Temperaturerh6hung im Biindel und folglich zu keiner

starken Wasserstofffreizetzung wiahrend der Abschreckphase.

Abbildungen 4.40 und 4.41 zeigen sowohl die berechnete Zeitabhiangigkeit des Molenbruches
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der erzeugten Gase als auch die resultierende Gaszusammensetzung im CORA-13 Experiment.
Wie die Abbildungen zeigen, ist der Dampf-Molenbruch in der Abschreckphase hdher als 90 %.
Diese Tatsache ist Angesichts der Reaktorsicherheit sehr wichtig, da die Zusammensetzung
der Mischung auBerhalb oder im Bereich der Entflammbarkeitsgrenze liegen wird, wenn sie
im Containment mit Luft gemischt wird. Die hohen Wasserstoffproduktionsraten beim Ab-
schrecken des Kerns stellen keine groBe sofortige Gefahr fiir das Containment dar, da sie mit
noch héheren Dampfproduktionsraten begleitet werden. Nur nach Kondensation des Dampfes
kann sich ein reaktiveres Gemisch einstellen. Da die Zeitskala fiir Kondensation viel gréBer als
die Zeitskala fiir Wasserstoffproduktion beim Abschrecken des Kernes ist, ist das Abschrecken
nicht so kritisch fiir die MaBnahmen zur Kontrollierung des Wasserstoffes, wie im allgemeinen

angenommen.
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Abbildung 4.26: CORA-13 Test: a) Systemiiberdruck; b) ArgonfluB; c) zugefiihrte Leistung;
d) zugefiihrte DampffluBrate ins Biindel.
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Abbildung 4.27: Temperaturspitzen im CORA-17 Experiment, die durch Fluten verursacht
wurden. Flutbeginn bei 5000s.
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Abbildung 4.28: Temperaturspitzen im CORA-13 Experiment, die durch Fluten verursacht
wurden. Flutbeginn bei 4870s.
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o—o innere Seite (gémessen)
o—-—10 duBere Seite (gemessen)
duBere Seite (berechnet)

Abbildung 4.29: Vergleich von gemessenen und berechneten Temperaturen an den inneren und
duBeren Seiten der Ummantelungsisolierung: Ebene 950 mm.

Fo—_ innere Seite (gémessen)
o—~0 duBere Seite (gemessen)
duBere Seite (berechnet)

Abbildung 4.30: Vergleich von gemessenen und berechneten Temperaturen an den inneren und
duBeren Seiten der Ummantelungsisolierung: Ebene 350 mm.
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| | ZrOz—F:aserisolierung:
...................... e (Hp UNG Dampt als Fllid)

ZrOz—Faser:isolierung
(Argon als Fluid)

Abbildung 4.31: Warmeleitfihigkeit der ZrQ,-Faserisolierung

Fo— innere Seite (gémessen)
o—0 &uflere Seite (gemessen)
duBere Seite (berechnet)

Abbildung 4.32: Vergleich von gemessenen und berechneten Temperaturen an den inneren und
duBeren Seiten der Ummantelungsisolierung: Ebene 950 mm, angepaBte Warmeleitfihigkeit.
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gemessen
berechnet

gemessen
berechnet

Abbildung 4.34: Temperatur in Ebene 900 mm im CORA-29 Experiment.
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O. Rechnungé
@ — @ Messung |

Abbildung 4.37: ZrO,-Schichtdicke im CORA-13 Experiment, berechnet mit mechanistischem
REFLOX-Programm (einschlieBlich Strahlungswarmeiibergang).
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—— gemessen
— berechnet

Abbildung 4.38: Temperatur in Ebene 950 mm im CORA-13 Experiment, berechnet mit der
vom Hersteller angegebenen Wirmeleitfihigkeit.

i H, gemessenﬁ
lo—>o H, berechnet

Abbildung 4.39: Ho-Produktionsrate in CORA-13, berechnet mit der vom Hersteller angege-
benen Warmeleitfahigkeit.
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Abbildung 4.40: Berechnete Zeitabhingigkeit der Hp- und H,O-Molenbriiche im CORA-13
Experiment. Der Restanteil besteht aus Argon.

Abbildung 4.41: Berechnete Gaszusammensetzung fiir das CORA-13 Experiment.
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5 Zusammenfassung und Ergebnisse

Das Ziel dieser Arbeit war

e die Aufklarung der dominierenden physikalischen Phanomene, die fiir die schnelle Wasser-
stofferzeugung beim Kernfluten verantwortlich sind, ausgehend von den umfangreichen

CORA-Daten, die im Forschungszentrum Karlsruhe vorliegen,

e die Entwicklung und Uberpri]fung eines addquaten theoretischen und numerischen Mo-

dells, das diese Phanomene hinreichend genau beschreibt (REFLOX-Programm).

Physikalische Phinomene

Die durchgefiihrten detaillierten Analysen der bestehenden CORA-Daten haben zu der neuen
Hypothese gefiihrt, daB es iiberwiegend die verbesserte thermische Isolierung der Brennstibe
durch den stark erhdhten Dampfpartialdruck ist, die die beobachtete schnelle Wasserstoffer-
zeugung auslost. Die plotzliche Zunahme des Dampfpartialdrucks zu Beginn des Flutvorgangs
vermindert die Strahlungswarmeverluste, die bei den vorliegenden hohen Temperaturen domi-
nieren. Dadurch kommt es zu einem plotzlichen Temperaturanstieg im ganzen Reaktorkern,
zu héheren Sauerstoff-Diffusionsgeschwindigkeiten in den teiloxidierten Hiillrohren und zu ent-

sprechend héheren Wasserstoffproduktionsraten.

Die anderen zwei Hypothesen, die gegenwartig zur Erklarung herangezogen werden, niamlich
die RiBbildung und Zirkon-Hydrierung, erlauben nach unserem Verstiandnis keine konsistente
Erklarung aller wesentlichen experimentellen Beobachtungen, obwohl sie in bestimmten Zeit-

und Raumbereichen vermutlich eine Rolle spielen.

Deshalb wurde in dieser Arbeit eine Modellierung der CORA-Experimente durchgefiihrt, die
allein auf der Sauerstoffdiffusion im Hiillrohr, auf der Wiarmeleitung im Brennstab und auf dem

Strahlungswarmetransport wihrend der Flutphase basiert.

Modell und Verifizierung
Es wurde ein Programmpaket entwickelt, das die genannten physikalischen Prozesse wahrend
der Wassereinspeisung in einen iiberhitzten Kern beschreibt (REFLOX). Das Modell geht von

intakter Stabgeometrie aus. Schmelzeverlagerung und konvektiver Wirmeiibergang werden
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vernachlassigt, da sie sich als zweitrangige Effekte fiir den Flutprozess erweisen. Die Anwen-
dung des REFLOX-Modells ergibt deshalb konservative Wasserstoffproduktionsraten, die fiir

abdeckende Unfallstudien bendtigt werden.

Das Modell beschreibt die folgenden gekoppelten Hauptphanomene:

¢ Sauerstoffdiffusion im Zirkaloy-Hiillrohr
Das Modell fiir die Sauerstoffdiffusion besteht aus den Gleichungen fiir den Sauer-
stofftransport in den verschiedenen O-Zr-Phasenschichten und den Massenerhaltungs-
gleichungen an den Grenzflachen. Fiir jedes axiale Segment in einem Brennstab existiert
ein eindimensionales Diffusionsmodell mit sich bewegenden Grenzflichen zwischen den
verschiedenen Reaktionsschichten, die sich aus den chemischen Wechselwirkungen der

Zirkaloyhiille mit dem UO, und mit dem Dampf ergeben.

e Wirmeleitung und -quellen im Brennstoff/Hiillrohr-System
Um das radiale Temperaturprofil im Brennstab zu bestimmen, wird das eindimensionale
Wairmeleitungsproblem im Stab mit verteilten Warmequellen gelost. Drei verschiedene
Wairmequellenverteilungen sind méglich: elektrische Heizung durch ein zentrales Heiz-
element, homogene Energiequelle im UQ,-Pellet und lokale Freisetzung der Zr/Dampf-
Reaktionsenthalpie an der Metall/Oxid-Grenzfliche. Die jetzige Programmversion kann
bis zu 100 radialen Punkte im Stab behandeln, was eine gute Aufldsung der Temperatur-
verteilung im Bereich der Zirkaloy/Dampf Reaktionszone erlaubt. Die Randbedingungen
fiir das Warmeleitungsmodell kénnen erster Art (gegebene Temperaturverteilung an der
Staboberfliche) oder dritter Art (Strahlung von der duBeren Oberfliche) sein. Das ein-
dimensionale Problem der Wirmeleitung im Stab mit den verteilten Warmequellen wird
in der gegebenen axialen Sektion des reprasentativen Stabes gelst. Dieses Teilmodell
berechnet die Temperaturverteilung im Stab und liefert die Eingabe fiir das Diffusions-

modell,

e Strahlungswdrmetransport in der dampfhaltigen Umgebung
In der Flutphase erhéht sich der Partialdruck des Dampfes im Reaktorkern wegen der
starken Verdampfung von Wasser erheblich. Die Wirmeverluste vom Kern (oder Ver-
suchsbiindel) an die kalten Umgebungsstrukturen verringern sich dann aufgrund der
strahlungsabsorbierenden Wirkung des Dampfes. Dies bewirkt eine rasche Temperatures-

kalation, eine beschleunigte Sauerstoffdiffusion und eine schnelle Wasserstofferzeugung.

e Dampf- und Wasserstofftransport in den CORA-Experimenten

Fiir die spezielle Analyse der Wasserstofferzeugung in den CORA-Experimenten muB der
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Wasserstofftransport in der CORA-Anlage modelliert werden. Dies wird in den bisher
existierenden Rechenprogrammen nicht beriicksichtigt. Auf der Basis der Ergebnisse des
CORA-7 Vorversuches wurde ein angemessenes Modell entwickelt. Die Einbindung die-
ses Modells in die Berechnungen fiihrt zu einer sehr guten Ubereinstimmung zwischen
berechneten und gemessenen H,-FluBraten. Die Analyse von CORA-Flutversuchen ohne

Transportmodellierung ist nicht sinnvoll.

Das Programm wurde durch Einzeleffektuntersuchungen und durch integrale Vergleiche mit
anderen Programmen verifiziert. Der erste Schritt war die Uberpriifung des Diffusionsmodells.
Die REFLOX Oxidationskinetik zeigte gute Ubereinstimmung mit den Vorhersagen von SCD-
AP/RELAP und MELCOR. Die Formulierung im REFLOX-Programm ist besser, da sie die
Oxidationskinetik in den unterschiedlichen Hiillrohr-Schichten vollstindig auflost und es er-
laubt, beliebige Temperaturverlaufe zu modellieren. Der Rechenaufwand fiir diese detailliertere

Modellierung ist natiirlich groBer.

Der zweite Schritt der Modelliiberpriifung war die Simulation des CORA-13 Versuches mit den
gemessenen Hiillrohr-Oberflichentemperaturen als Eingabedaten. Dieser Fall war ein kombi-
nierter Test des Sauerstoff- und Wiarmediffusionsmodells. Das Modell ergab eine sehr gute Re-
produktion der gemessenen, schnellen Wasserstofferzeugung, wenn der Gastransport innerhalb
der CORA-Anlage beriicksichtigt wurde. Es ist deshalb méglich, die Wasserstofferzeugung von
CORA-13 allein mit Sauerstoffdiffusion, mit Warmetransport und mit dem CORA-spezifischen
Gastransport zu erkldren. Der Grund fiir die vielen erfolglosen Versuche, CORA-13 in einem
internationalen Benchmark zu modellieren, scheint zu sein, daB wenigstens einer dieser drei
Prozesse nicht addquat behandelt wurde. Unsere Berechnungen deuten darauf hin, daB keine
weiteren physikalischen Prozesse benétigt werden, um CORA-13 und andere CORA Flutexpe-

rimente zu erklaren.

Der dritte Schritt bei der REFLOX Uberpriifung war, die CORA-13 Wasserstofferzeugung in
einem vollstindig mechanistischen Modell vorherzusagen. Das wesentliche zusétzliche Modell
umfaBt die Behandlung des Strahlungswirmetransports an die kalte Umgebung des Kerns oder
den CORA-Versuchsbiindels. Die Verringerung der Strahlugsverluste bei erhhtem Dampfpar-
tialdruck scheint der entscheindende (und neue) Mechanismus zu sein, der die schnelle Wasser-
stofferzeugung auslost. Mit diesen Ansatz lassen sich Zeitpunkt und GroBe der beobachteten

Temperaturverlaufe im gesamten CORA-Biindel bei Flutbeginn erklaren.
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Die berechnete ZrO,-Schichtdicke stimmt ebenfalls gut mit den Messungen iiberein. Die ver-
bleibenden Abweichungen zwischen Rechnung und Messung sind hauptsichlich eine Folge der
vernachlassigten Konvektions-Warmeiibertragung in REFLOX, die etwas zu hohe Temperatu-
ren und Hiillrohroxidation vor der Flutphase verursacht. Die Einbeziehung eines Konvektions-

Wirmetransportmodells in den REFLOX-Code kénnte die Ubereinstimmung weiter verbessern.

Ein wichtiges neues Ergebnis der CORA-13-Simulation betrifft die chemische Zusammenset-
zung des Wasserstoff-Dampf-Gemisches, das wihrend der Flutphase gebildet wird. Obwohl die
Wasserstoffproduktionsrate in der Flutphase rasch ansteigt, nimmt die Dampfproduktionsrate
sogar noch mehr zu. Wenn die entstehende Hy-Dampf-Mischung in eine Luftatmosphére ein-
tritt, bilden sich nur inerte oder langsam brennende Hy-Luft-Dampf-Gemische. Reaktionsfihi-
ge Gasmischungen entwickeln sich nur durch Dampfkondensation an kalten Winden. Des-
halb wird die charakteristische Zeitkonstante fiir Wasserstoffkontrollsysteme nicht durch die
Wasserstofferzeugungrate beim Fluten definiert, sondern eher durch die charakteristische Zeit-
konstante fiir Dampfkondensation im Containment. Das Gefihrdungspotential aus den hohen
Wasserstoffproduktionsraten wihrend eines Flutvorganges wird durch die begleitende Dampf-
entwicklung stark verringert. Die Anforderungen an Wasserstoffkontrolisysteme sind deshalb

viel niedriger als bisher angenommen.

Mit dem in der vorliegenden Arbeit entwickelten Programm kénnen die Prozesse der Wasser-
stofferzeugung in der Flutphase eines Stérfalles in der gesamten Bandbreite beschrieben wer-
den, d.h. fiir beliebige Stabgeometrie, Aufheizgeschichte und Flutgeschwindigkeit des Kerns.

Damit kann ein weiter Bereich postulierter Unfallszenarien modelliert werden.

Der wesentliche neue Aspekt des hier entwickelten und an CORA-Versuchen iiberpriiften Mo-
dellansatzes besteht in der Behandlung der Strahlungswirmeverluste, die durch den Dampf-
partialdruck stark beeinfluBt werden. Im REFLOX-Modell konnten jedoch noch nicht allen
physikalischen Phianomenen in der wiinschenswerten Genauigkeit Rechnung getragen werden.
Dies umfaBt im Wesentlichen das Modell der konvektiven Wirmeiibertragung in der Dampf-
atmosphare und die Beriicksichtigung von Wassertropfen im Strahlungsmodell. Ein weiteres
Entwicklungspotential des Programmes liegt in der Implementierung eines adaptiven Gitters
im Warmeleitungsmodell. Mit diesen Erweiterungen wird das Programm in der Lage sein, ei-
ne noch bessere Beschreibung von Experimenten und damit eine genauere Vorhersage von

Unfallablaufen zu liefern.
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Sauerstoffkonzentration in den verschiedenen Reaktionszonen bei 1800 °C zum
Zeitpunkt t=100 s.
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Zeitpunkt t=500 s.
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Ein (r,t) Bereich im zylindrischen Koordinatensystem.
Temperaturabhangigkeit der UO,-Warmekapazitit.
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Dampfabsorbtionskoeffizienten bei T = 600 K

Dampfabsorbtionskoeffizienten bei T = 1000 K
Dampfabsorbtionskoeffizienten bei T = 1500 K
Dampfabsorbtionskoeffizienten bei T = 2000 K
Dampfabsorbtionskoeffizienten bei T = 2500 K

Temperaturverteilung im CORA-13 Experiment, mit SCDAP/RELAP berech-

net. Axiale Zonen 1 bis 5.

Temperaturverteilung im CORA-13 Experiment, mit SCDAP/RELAP berech-

net. Axiale Zonen 6 bis 10.

Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke.

Zone 2.

Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke.

Zone 3.

Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke.

Zone 4.

Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke.

Zone b.

Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke.

Zone 6.

Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke.

Zone 7.

Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke.

Zone 8.

Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke.

Zone 9.

Vergleich der von SCDAP und REFLOX berechneten ZrO,-Schichtdicke.

Zone 10.

Axiale

Axiale

Axiale

Axiale

Axiale

Axiale

Axiale

Axiale

Axiale

Geometrie des EPR-Kerns, die in den REFLOX- und MELCOR-Berechnungen

benutzt wurde.

Kerntemperaturen in verschiedenen Ebenen, mit MELCOR berechnet. Radiale

Zone 1.
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3.14 Kerntemperaturen in verschiedenen Ebenen, mit MELCOR berechnet. Radiale
Zone 2.

3.15 Kerntemperaturen in verschiedenen Ebenen, mit MELCOR berechnet. Radiale
Zone 3.

3.16 Axiale Temperaturverteilung, mit MELCOR berechnet. Radiale Zone 1.
3.17 Axiale Temperaturverteilung, mit MELCOR berechnet. Radiale Zone 2.
3.18 Axiale Temperaturverteilung, mit MELCOR berechnet. Radiale Zone 3.
3.19 Wasserstoffproduktionsrate, mit REFLOX berechnet.

3.20 Vollstindige Wasserstoffproduktionsrate, Vergleich REFLOX und MELCOR.

3.21 ZrO,-Schichtdicke in drei vierschiedenen radialen Zonen, Ergebnisse REFLOX.

4.1 Systemkomponenten der CORA-Versuchsanlage.
4.2 Teststrecke der CORA-Versuchsanlage.
4.3 Woasserstoffmessungen in der CORA-Analge.
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13).
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4.8 Vereinfachtes Diagramm fiir die Modellierung von Hx-Mischung und -Transport
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Axiale Temperaturprofile im CORA-13 Experiment.
Temperaturverteilung im Brennstab in der CORA-13-Nachrechnung.
Temperaturverteilung im Brennstab in der CORA-13-Nachrechnung.

Wasserstoffproduktionsraten in verschiedenen Ebenen in der CORA-13-Nach-

rechnung.

Wasserstoffproduktionsraten in verschiedenen Ebenen in der CORA-13-Nach-

rechnung.

Anteil der H,-Erzeugungsrate, der durch die Ummantelungsoxidation hervor-

gerufen wird, an der H,-Gesamterzeugungsrate.

Anteil der Ho-Produktion, der durch die Ummantelungsoxidation hervorgerufen

wird, an der Ho-Gesamtproduktion.

Axiale Verteilung der ZrO,-Schichtdicke im CORA-13 Experiment, berechnet

mit REFLOX-Programm und vorgegebenen Temperaturen als Eingabedaten.

H,-Produktionsrate im CORA-13 Experiment. REFLOX-Berechnungen mit vor-

gegebenen Temperaturen als Randbedingungen.

Ha-Produktionsrate im CORA-2 Experiment. REFLOX-Berechnungen mit vor-

gegebenen Temperaturen als Randbedingungen.

Ha-Produktionsrate im CORA-3 Experiment. REFLOX-Berechnungen mit vor-

gegebenen Temperaturen als Randbedingungen.

H,-Produktionsrate im CORA-31 Experiment. REFLOX-Berechnungen mit vor-

gegebenen Temperaturen als Randbedingungen.

CORA-13 Test: a) Systemiiberdruck; b) ArgonfluB; c) zugefiihrte Leistung;
d) zugefiihrte DampffluBrate ins Biindel.

Temperaturspitzen im CORA-17 Experiment, die durch Fluten verursacht wur-
den. Flutbeginn bei 5000s.

Temperaturspitzen im CORA-13 Experiment, die durch Fluten verursacht wur-
den. Flutbeginn bei 4870s.
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Warmeleitfahigkeit der ZrO,-Faserisolierung

Vergleich von gemessenen und berechneten Temperaturen an den inneren und
duBeren Seiten der Ummantelungsisolierung: Ebene 950 mm, angepaBte Warme-
leitfahigkeit.

Temperatur in Ebene 900 mm im CORA-13 Experiment.
Temperatur in Ebene 900 mm im CORA-29 Experiment.
Ha-Produktionsrate in CORA-13, berechnet mit voll mechanistischem REFLOX-

Programm (einschlieBlich Strahlungswirmeiibergang).

H,-Produktionsrate in CORA-29, berechnet mit voll mechanistischem REFLOX-

Programm (einschlieBlich Strahlungswirmeiibergang).

ZrO,-Schichtdicke im CORA-13 Experiment, berechnet mit mechanistischem
REFLOX-Programm (einschlieBlich Strahlungswirmeiibergang).

Temperatur in Ebene 950 mm im CORA-13 Experiment, berechnet mit der

vom Hersteller angegebenen Wirmeleitfahigkeit.

Ho-Produktionsrate in CORA-13, berechnet mit der vom Hersteller angegebe-
nen Warmeleitfahigkeit.

Berechnete Zeitabhingigkeit der H,- und H,O-Molenbriiche im CORA-13 Ex-

periment. Der Restanteil besteht aus Argon.
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