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UNTERSUCHUNGEN ZU AUSFRIERPROZESSEN BEI KERNSCHMELZEN

Zusammenfassung

In Reaktorsicherheitsanalysen flir Schnelle Briiter spielt das
Ausfrierverhalten geschmolzenen Kernmaterials in Brutmantel-
strukturen eine entscheidende Rolle. Dies wurde in Simulations-
experimenten untersucht, wobei insbesondere gekldrt wurde,

ob und unter welchen Bedingungen stabile Krusten und Schmelz-
filme existieren. Es wurden verschiedenartige Strukturen

(Rohr, Ringspalt, Biindel) aus Edelstahl und Quarzglas benutzt.
Die Kernschmelze wurde durch mittels der Thermit-Reaktion
erzeugtes Aluminiumoxid bzw. Eisen simuliert. In allen Versuchen,
insbesondere auch bei denen mit aufschmelzenden Stahlwinden
wurden stabile Krusten gefunden und es wurde keine Vermischung
des geschmolzenen Stahls mit dem strdmenden Oxid beobachtet.
Die gemessenenEindringtiefen und Krustendicken wurden mit einer
verbesserten Version des Rechenprogramms PLUGM nachgerechnet.

Die Ubereinstimmung war in den meisten F&dllen befriedigend.



Investigations on Freezing Processes of Molten Cores

Abstract

In reactor safety analysis of fast breeder reactors the freezing
behaviour of molten core materials plays an important role. This,
and particularly the conditions under which stable crusts and
melt-films exist were investigated in simulation experiments.
Different structures (tubes, annuli, bundles) of stainless steel
and quartz glass were used. The molten core was simulated by
aluminum oxide and iron., In all experiments, including those with
melting steel walls stable crusts were found and no intermixing
of molten steel and streaming oxide was observed. The measured
penetration depths and crust thicknesses were recalculated with a
modified version of the code PLUGM. In most cases the agreement

was good.
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1. EINLEITUNG

l.1l. Problemstellung

Im Rahmen von Sicherheitsanalysen fir schnelle natriumgekiihlte
Brutreaktoren werden heute vor allem der Ablauf und die Konse-
quenzen des Kilhlmitteldurchsatzstorfalls mit besonderem Interesse
untersucht /1,2/. Als Ursache fiir das Eintreten eines solchen
Storfalls wird der extrem unwahrscheinliche Fall des gleichzei-
tigen Versagens aller Primidrkreispumpen und beider Abschaltsy-

steme angenommen.

Nach Abfahren der Kihlmittelpumpen und nachfolgendem Ausfall der
Abschaltsysteme werden die Brennstdbe im Reaktorkern sehr stark
aufgeheizt, wodurch zunidchst das Natrium verdampft, so daB die
Brennelemente von Kithlmittel entleert (gevoidet) werden. Da im
Kerninneren der Natrium-Voidkoeffizient positiv ist, kommt es mit
zunehmendem Voidanteil zu einer Erhdhung der Reaktivitdt - die
Reaktorleistung steigt und die Brennstidbe werden durch Aufschmel-
zen in weiten Bereichen des Kerns zerstdrt. Der darauf folgende
Verlauf des Stérfalls hingt nun wesentlich vom weiteren Verhalten

des geschmolzenen Brennstoffs ab /3/:

—= Flihrt das Ausfrieren von geschmolzenem Brennstoff in den kalten
Brutmaterialbereichen zur Bildung von Blockaden und damit zu
allseitig abgeschlossenen Brennstoff-Stahl-Pools im Kerninne-
ren, so kdnnten Rekritikalitdten und damit weitere Leistungs=-
erhdhungen auftreten.

- Kann dagegen der beweglich gewordene heiBe Brennstoff den
axialen Brutmantel durchdringen und sich kontinuierlich in das
obere Kihlmittelplenum entladen, so wiirde sich eine permanent

unterkritische Konfiguration einstellen.

Von entscheidender Bedeutung fiir den Ablauf des Kiihlmitteldurch-

satzstorfalls ist also der Ablauf dieses Austragungsvorgangs, ins-
besondere das Verhalten von frei beweglich gewordenen heifen Kern-
materialien in kalten Brennelementstrukturen, wie z.,B. im Bereich

des oberen Brutmantels.




1.2. Ziele dieser Arbeit

Das Ziel dieser Arbeit war es einmal, die Kenntnisse iiber Krusten-
stabilitdt und das Verhalten von Schmelzfilmen durch experimen-
telle Untersuchungen soweit zu ergdnzen, daB zur Beschreibung der
Ausfrierphdnomene geeignete Modelle ausgewdhlt bzw. erstellt wer-
den kdnnen. In einem zweiten Schritt sollte dann die Eindring-
tiefe von Schmelzen in reaktortypischen Strukturen experimentell
bestimmt werden und die theoretischen Modelle durch Vergleich mit
gerechneten Eindringtiefen verifiziert werden, Um die Realitdts-
ndhe der Experimente zu gewdhrleisten, bestand die Wand des Stro-
mungskanals i.a. aus Edelstahl und als Fluid wurde mittels der
Thermitreaktion (Abschn. 3.2.) erzeugtes Al,04 (gelegentlich auch
Fe) benutzt, das im flissigen Zustand Temperaturen von 2200 bis
2400 K aufwies. Damit wurde ein oxidisches Fluid im einphasigen
Zustand auf einfachste Weise hergestellt. Es wurden die entschei-
denden Parameter variiert, um den fir Reaktorsicherheitsbetrach-
tungen interessierenden Bereich der Randbedingungen zu liber-
decken. Untersuchte Parameter waren die Geometrie und Tempera-
tur der Struktur sowie die treibende Druckdifferenz. Mehrere
Experimente wurden mit Quarzglas statt Stahl als Strukturmaterial
durchgefiihrt, um das Eindringen der Schmelze optisch erfassen zu
kénnen. Die Unterschiede im Verhalten von metallischer und oxi-
discher Schmelze sollten in einigen Experimenten mit, ebenfalls
durch die Thermitreaktion erzeugtem, Fe als Fluidmaterial unter-

sucht werden.




2. UBERBLICK UBER BISHERIGE ARBEITEN |

Im folgenden werden zundchst die experimentellen Arbeiten und an-
schlieBend die theoretischen Arbeiten zum Ausfrieren von geschmol-

zenem Kernmaterial beschrieben. Bei den experimentellen Arbeiten

unterscheidet man out-of-pile und in-pile Experimente, wobei die
out-of-pile Experimente wiederum in Modellexperimente (Fluide:
Wasser, Woods-Metall, organische Substanzen etc.) und Thermit-

experimente (UOZ/MO-= und Al,03-Thermit) unterteilt werden.

2.1. Out-of-pile Experimente

2.1.1. Modellexperimente

Cheung und Baker /4/ fiihrten eine Reihe von Experimenten durch
mit dem Ziel, eine empirische Korrelation fiir die normierte Ein-
dringtiefe Xp/D zu entwickeln;HDabei wurden als Fluide Wasser,
Woods-Metall, Naphtalen, Paraffinwachs und Olivendl mit variablen
Anfangstemperaturen verwendet, die unter der Wirkung der Schwer-
kraft in eine gekiihlte Kupferschlange strdmten. Mit Hilfe der
Dimensionsanalyse und den Ergebnissen ihrer parametrischen Ver-
suche entwickelten Cheung und Baker eine empirische Korrelation,

die in Abschn. 2.3. ndher beschrieben ist.

Ebenfalls in einem vertikalen Kanal filihrten Chun et al. /5/
Experimente zum Ausfrierverhalten von Fluiden durch. Dabei ver-—
wendeten sie Paraffinwachs und Woods-Metall als Stromungsmedien,
die in einem gekiihlten Kanal aus Messing ausfroren. Diese Experi-
mente lieferten keine reproduzierbaren Ergebnisse. Entsprechend
war auch die Nachrechnung mit dem von Gasser und Kazimi /6/ ent-
wickelten Modell, welches radiales Ausfrieren des Fluids
voraussetzt, mit 40-50% Abweichung unbefriedigend. Chun et al.
/7/ dnderten daraufhin die Gleichung fiir das Anwachsen der
gefrorenen Fluidschicht, die sie in das Modell von Gasser und
Kazimi ibernahmen. Durch diese Anderung konnten die Experimente

besser nachgerechnet werden.

+) Dabei ist Xp die Eindringtiefe und D der Durchmesser



Epstein et al. /8/ flihrten mit Freon 112 A, Benzol und Wasser
Experimente durch, bei denen das Fluid nicht Uberhitzt war und
unter der Wirkung der Schwerkraft und eines zusdtzlich wirkenden
Uberdrucks von 0.1 MPa durch eine gekiihlte Kupferschlange
stromte. Die gemessenen Eindringtiefen wurden mit einem theore-
tischen Modell verglichen /9,10/, das eine Kruste auf der Kanal-
wand annimmt. Bei Freon war die Ubereinstimmung relativ gut,
widhrend sich bei Wasser und Benzol gr&Bere Unterschiede zwischen

Theorie und Experiment ergaben.

Sienicki et al. /11/ fiihrten weitere Experimente durch, bei denen
als Stromungskanal ein 7-Stab-Bilindel verwendet wurde. Als Fluide
wurden Wasser, p-Xylen und Pentadekan verwendet. Die normierte
Eindringtiefe wurde iiber der dimensionslosen treibenden Druck-
differenz aufgetragen und mit theoretischen Rechnungen verglichen
die auf dem "conduction" Modell basieren, wobei sich flir Wasser
gute Ubereinstimmung ergab. Die organischen Fluide bereiteten
Schwierigkeiten in der theoretischen Nachrechnung, da zum einen
in den Experimenten keine reinen Fluide verwendet wurden und zum
anderen nur Materialdaten bei Raumtemperatur zur Ver fligung

standen.

Sienicki et al. /12/ untersuchten das Eindringverhalten von ge-
schmolzenen Metallen (SS,Ni) verschiedener Temperatur in Stahl-
rohren., Die wichtigsten Ergebnisse waren, daf in allen Experimen-
ten keine Benetzung zwischen Rohrwand und Fluid auftrat, und daB
der Eindringvorgang bei vertikaler Stromung von der Stromungs-—
fichtung (mit/gegen Gravitation) abhidngig ist. Die Autoren nahmen
bei der theoretischen Nachrechnung der Experimente trotz der fest-
gestellten Nicht-Benetzung einen perfekten thermischen Kontakt
zwischen Schmelze und Wand sowie die Bildung einer stabilen
Kruste auf der Rohrwand an. Dies steht im Gegensatz zu den Aus-
fihrungen von K6lling und Grigull /13/, die einen Wdrmewider-
stand zwischen Schmelze und Wand postulierten und diesen Wider-
stand durch die Einfihrung eines konzentrischen Luftspalts
zwischen Kruste und Wand modellierten. In ihren Experimenten
hatten K&1lling und Grigull das FlieBvermdgen reiner Metalle (Sn,
Pb, Zn, Al) untersucht.




Mit dem Ausfrierverhalten von Zwei-Phasen-StrSmungen befaBten
sich mehrere Arbeiten. Greene et al. /14-18/ untersuchten den
AusfrierprozeB einer Mischung von Woods-Metall und Stickstoff in
einem kalten Rohr. Die Autoren nehmen die Einmischung von Stick-
stoffblasen in die feste Phase an und schlieBen aus ihren experi-
mentellen Ergebnissen, daf die Ausfrierrate im zweiphasigen Fall
wesentlich grdBer ist als im entsprechenden einphasigen Fall,
d.h. die Zeit bis zur Verblockung des Kanals wird mit Erh®hung

des Voidanteils vermindert.

Petrie et al. /19,20/ untersuchten das Wachstum einer Eiskruste
in einer Wasser-Stickstoff-Mischung auf einer vertikalen Platte.
Die Platte war in einem wassergefiillten Bassin aufgehingt, die
Stickstoffstrdmung ging vertikal nach oben. Sie stellten fest,
daB der Void-Anteil bei der Modellierung des Krustenwachstums
vernachldssigt werden kann. Die Strdmungsgeschwindigkeit der
Gasphase ist fiir die Erhdhung des konvektiven Warmelibergangs

maBgebend,

Epstein et al. /21/ und Swedish et al. /22/ zeigten, daB eine
stabile isolierende Kruste auch im Gebiet eines Fliissigkeits-
strahls existieren kann. Sie fiihrten Experimente durch, bei denen
ein Wasserstrahl auf einen schmelzenden Stab aus festem Oktan
oder Quecksilber auftraf. Dabei wurde eine Anderung der Abschmelz-
rate in Abhdngigkeit von der Temperatur des Strahls und der
Schmelztemperatur des Stabes beobachtet. Aus dem Verlauf der

Kurve wurde geschlossen, daB sich nach kurzer Zeit eine stabile
Eiskruste gebildet hatte, die den Wasserstrahl von der
schmelzenden Staboberfliche isolierte und so das weitere

Abschmelzen stark reduzierte,.

Yim et al. /23,24/ filhrten Experimente durch, bei denen simulta-
nes Ausfrieren und Wandschmelzen in einem Rohr simuliert wurde.
Als Fluid diente Freon 112A (40-92°C), welches in ein dickwan-

diges horizontales Eisrohr strdmte. Die Autoren vermuten, daB




sich zundchst eine Freonkruste auf dem schmelzenden Eis bildet
und solange anwdchst, bis sich ein Gleichgewicht zwischen Konvek-
tion und Konduktion eingestellt hat. Dann beginnt die Kruste
~wieder zu schmelzen. Wenn die Kruste vollstidndig geschmolzen ist,
wird der Film aus geschmolzenem Wandmaterial in die Strémung

eingemischt und der Vorgang beginnt von neuem.

Zusammenfassung

Da die benutzten Fluide und Strukturmaterialien nicht reaktor-
typisch sind, ist die Ubertragung der Modellexperimente auf
Reaktorsicherheitsuntersuchungen nicht moglich. Die entdeckten

Phdnomene sind jedoch filir grundlegende Betrachtungen interessant.

2.1.2. Thermit-Experimente

Ostensen et al. /25/ flihrten eine Versuchsreihe durch, bei denen

durch eine Thermitreaktion erzeugtes UO, in ein kompliziertes

7-Stab-Stahlbilindel horizontal einstromte. Die gemessenen Eindring-

tiefen waren sehr gering, = 25 cm zwischen den Rohren, = 40 cm in
den Rohren. Mit einem analytischen Modell, das eine Vorstufe des
"bulk~freezing" Modells darstellt, rechnete Ostensen die Experi-
mente nach und erhielt eine qualitative Ubereinstimmung. Danach
wlirde der Brennstoff sehr schnell ausfrieren und das axiale
Blanket nicht durchdringen. Aufgrund der sehr komplizierten Geo-
metrie der Struktur und grofen Unsicherheiten iiber die Art der

Schmelze sind die Ergebnisse Ostensens kaum zu bewerten,

In einer anderen Arbeit /26/ untersuchten Epstein et al. das Aus-
frierverhalten einer Metall/Oxid-Mischung in vertikalen Stahl-
rohren und 7-Stab-Biindeln. Die Schmelze bestand aus ca. 3200°C
heigem U0, und Mo mit Spuren von Cr. Der Gasanteil betrug fast

75%. Bei den Rohrexperimenten wurde entlang der KRohrwand eine




stabile Kruste gefunden, deren Dicke bei Rohrinnendurchmessern
<4 mm unabhdngig vom Rohrinnendurchmesser war. Mit steigender
Wandtemperatur nahm die Krustendicke ab., Bei Wandtemperaturen
>700°C fand Wandschmelzen statt., Bei Temperaturen> 800°C und
Stromungsgeschwindigkeiten >»10 m/s war die Kruste instabil. Bei
den Bilindelexperimenten war die Eindringtiefe relativ unabhidngig
von der Anfangstemperatur der Struktur, sie wuchs jedoch mit der
Erhdhung der eingespritzten Thermitmasse. Eine wichtige Fest-
stellung war, daB die gemessenen Eindringtiefen grdBer waren als
sie vom "bulk-freezing" Modell und vom "ablation-induced-
freezing" Modell vorausberechnet wurden. Auch bei diesen Experi-
menten ist eine theoretische Nachrechnung kaum méglich; einmal
wegen der komplizierten Blindelstruktur und zum anderen wegen der
Unsicherheit {iber die Art der Schmelze (unklar ist l) ob die
Thermitreaktion beim Einspritzen schon vollstdndig abgelaufen
war, 2) die Art der Vermischung von Oxid und Metall und 3) die

Art der Vermischung von Gas und Fliissigkeit).

Spencer et al. /27-29/ fiihrten Ausfrierexperimente durch, bei
denen sie ein Gemisch aus 81% UO, und 19% Mo bei 3470 K in FFTF-
und CRBR- typische 7- und 37-Stab-Biindel einstrdmen lieBen. Dabei
stellten sie fest, daB es zu betridchtlichem Wandschmelzen und
Vermischung von Stahl und U0, kam und die Eindringtiefe i.a.
aurch frihe Blockadebildung auf niedrige Werte begrenzt blieb,
Stabile Krusten wurden nicht festgestellt. Nachrechnungen
zeigten, daB die gemessenen Eindringtiefen kleiner waren als die
vom "conduction-"Modell berechneten und grdBer als die vom "bulk-
freezing"-Modell berechneten, Ein wesentlicher Nachteil dieser
Experimente ist die Unsicherheit des Gasanteils und die Art der

Vermischung der verschiedenen Schmelzenkomponenten.

Sienicki /30/ schldgt zur theoretischen Beschreibung obenge-
nannter Eiindelexperimente eine Kombination des "bulk-freezing"

mit dem "ablation-induced-freezing"-Modell vor.

Weitere Ausfrierexperimente filhrten Chu et al. /31/ durch, bei
denen ein Gemisch aus geschmolzenen Al,05 und SiOy in ein 37-Stab-

Blindel und in Rohre aus 50 Pb/50 Sn stromte. Die Strdmung




erfolgte unter der alleinigen Wirkung der Schwerkraft vertikal
nach unten. Die Experimente mit den 37-Stab-Blindeln, in denen die
Stdbe durch Abstandshalter fixiert waren, erwiesen sich aufgrund
ihres komplexen Aufbaus als nicht interpretierbar. Der EinfluB
der Uberhitzung auf die Eindringtiefe wurde als gering festge-
stellt,

Alle oben beschriebenen Thermitexperimente sind aufgrund kompli-
zierter Geometrien und aufgrund groBer Unsicherheiten der durch
die Uran-Molybdidn-Thermitreaktion hergestellten Schmelzen kaum

interpretierbar,

Im CEN Grenoble wurden out-of-pile Experimente mit induktiv be-
heiztem UO, durchgefilihrt, das unter der Wirkung der Schwerkraft
und eines zus&dtzlichen Gasdrucks vertikal nach unten stromte

/67/. Die Ergebnisse dieser Versuche waren nicht reproduzierbar.

Werle /32/ fiihrte Thermitexperimente durch bei denen als Fluid
Al;03 und Fe in Quarzglasrohren vertikal nach oben stroémte. Die
Stroémungsrichtung gegen die Schwerkraft wurde gewahlt, da friihere
Experimente von Werle et al. /33/ fir nach unten gerichtete Stro-
mung keine reproduzierbaren Ergebnisse lieferten., Die Ergebnisse
waren sehr gut reproduzierbar, die Eindringtiefe war nur gering
abhdngig von der Temperatur der Schmelze und vom zeitlichen ver-
lauf des Druckanstiegs. Die Eindringtiefe war fiir Fe und Al,03
etwa gleich und stieg mit Erhdhung des Kanaldurchmessers. Mit der
empirischen Korrelation von Cheung und Baker /4/ und mit dem
"conduction"-Modell wurden die Experimente nachgerechnet. Die
Korrelation berechnete die Eindringtiefe um einen Faktor 2 zu ge-
ring, lieferte jedoch etwa gleiche Ergebnisse fiir Metall und
Oxid. Das "conduction"-Modell lieferte fiir Al,03 relativ gute
Ubereinstimmung, die Abhidngigkeit vom Kanaldurchmesser ist jedoch

zu stark. Fir Fe-Schmelze sind die mit dem "conduction"-Modell




errechneten(Eindringtiefen wesentlich zu gering. Aufgrund der
relativ guten Ubereinstimmung mit dem "conduction"-Modell und
experimenteller Hinweise kann davon ausgegangen werden, daB sich
widhrend des Eindringvorgangs eine stabile Kruste ausgefrorenen
Schmelzenmaterials auf der Kanalinnenwand bildete. Darauf lassen
auch dhnliche Experimente von Fieg et al. /34/ mit beheizten
Stahlrohren und Aluminiumrohren (Wandschmelzen) mit Dricken bis

1 MPa schliepen.

Zusammenfassung

Die beschriebenen Thermitexperimente sind i.a. gekennzeichnet
durch den Einsatz komplizierter Geometrien und durch starke Un-
sicherheiten im Ablauf der Thermitreaktion (Vermischung von Oxid
und Metall, Anteil des Gases in der Strémung), so daB eine Inter-
pretation schwierig ist. AuBerdem wurde die Reproduzierbarkeit

der Ergebnisse in den meisten Arbeiten nicht nachgewiesen.




2.2. In-pile Experimente

Im Forschungsreaktor ACRR (Annular Core Research Reactor) der

Sandia National Laboratories wurden acht in-pile Experimente zum
Ausfrierverhalten geschmolzener Reaktormaterialien durchgefiihrt
/35-38/. Diese sog. TRAN (transition-phase)-Experimente waren in
zwel Versuchsreihen eingeteilt: TRAN-Series I (fiinf Experimente)

und TRAN-B (drei Experimente).

In den finf Experimenten der Serie I wurde der EinfluB der Wand-
und Fluidtemperatur, sowie des treibenden Druckes untersucht, in
den Experimenten Bl und B3 der EinfluB der Geometrie und der
Wandtemperatur und im Experiment B2 der EinfluB eines Fe-Anteils
in der UOy-Schmelze. Die wichtigsten Ergebnisse aus diesen

Experimenten werden im folgenden kurz dargestellt und bewertet.

TRAN Serie I /35/

. Die Eindringtiefe der Schmelze hdngt von der in der Schmelz-
kammer geschmolzenen Masse U0y und von der treibenden Druck-
differenz ab. Der im Kanal ausgefrorene Brennstoffanteil liegt

Zzwischen 30 und 50% der Anfangsmasse.

. Durch die geringe eingesetzte Schmelzenmasse kam es nicht zu
einem Verblocken des Stromungskanals, sondern zur Bildung einer
Kruste. In allen durchgefiihrten Experimenten wurde auf der Wand
des Stromungskanals eine stabile Kruste gefunden. Die Kruste
war bei Wandtemperaturen unterhalb von 973 K von gleichmédBiger
Dicke und Struktur. Oberhalb von 973 K war die Kruste

ungleichmépig dick und von "schaumigem" Aussehen.,

. Auch bei Wandschmelzen war die Kruste so stabil, daB keine

wesentliche Vermischung von Brennstoff und Stahl auftrat.




Die Autoren nehmen an, daf die Kruste aus einer gefrorenen

Schicht von Brennstoff besteht, die sich wdhrend des Stromungs-—
vorgangs gebildet hatte und einer dariliberliegenden Schicht, die
sich aus einem Film fliissigen Brennstoffs bildete, den der hoch-
strémende Propfen hinter sich auf der bereits gebildeten Kruste

zurlicklieB (dhnlich wie beim Na-Voidvorgang /39/).

TRAN B /36-38/

Bl: Aus der post-mortem gefundenen grofen Anzahl von Krusten-
sticken wird geschlossen, daB sich sowohl auf der konvexen
wie auf der konkaven Seite des Kanals eine Kruste gebildet
hatte. Untersuchungen der Mikrostruktur zeigen kugelfdrmige
Korner auf der Innenseite mehrerer Krustenstilicke. Da diese
kugelfdrmigen Kdrner bei grofen Temperaturdifferenzen
gebildet werden, miissen sich diese Krustenstlcke auf dem

kalten Innenstab des Ringspalts befunden haben,

B2: Wie die Nachuntersuchungen zeigten ist die Kruste gleichmidfig
dick. Ein EinfluB des geringen Stahlgehalts in der UOy—Schmel-
ze war nicht festzustellen. Die Ergebnisse entsprechen denen

von TRAN-I.
B3: Die Rrusten entsprechen denen von Bl., Ein EinfluB des

Wandschmelzens auf die Krustenstabilitdt konnte nicht fest-

gestellt werden.

Zusammenfassung

Das wichtigste Ergebnis, das diese beiden Versuchsreihen liefern,
ist, daB sich beim Ausfrieren von Brennstoff in Kandlen stabile
Krusten kilden und zwar fiir alle innerhalb dieser Experimente
untersuchten Parameterkombinationen. Die Kruste bildete sich so-
wohl auf konvex und konkav gekriimmten Wéndén, bei nichtschmelzen-
der und schmelzender Wand, sowie bei reiner UO,=sStrémung und bei
geringem Stahlgehalt im UO,-Fluid. Da fir jede Parameterkombina-
tion jeweils nur ein Experiment durchgefiihrt wurde, ist iiber die

Reproduzierbarkeit der Ergebnisse nichts bekannt.




2.3. Theoretische Modelle

Wdrmeliber tragungsprobleme, bei denen die Wdrmelibertragung

zwischen zweil verschiedenen Schichten stattfindet, wobei sich ein
Phasenwechsel vollzieht, werden nach einer Arbeit von Stefan /40/
als "Stefan-Probleme" bezeichnet. In dieser Arbeit aus dem Jahre
1891 untersuchte Stefan das Abschmelzen der Polkappen. Es gibt
eine Reihe von theoretischen Ansdtzen. Gute Ubersichten iiber theo-
retische Abhandlungen zum Problem des Wiarmelibergangs bei Er-—
starrungs- und Aufschmelzvorgdngen geben neben Carslaw und Jaeger
/41/, Eckert und Drake /42/ und Bankoff /43/ auch Miihlbauer und
Sunderland /44/ sowie Stephan und Holzknecht /45/. Keiner der
bekannten theoretischen Ansidtze ist filir die vollstdndige Beschrei-
bung der komplexen Vorgdnge bei Reaktorsicherheitsuntersuchungen
geeignet. In der Reaktortechnik werden daher fir die zu behandeln-
den Ausfrierprobleme rein ph&dnomenologische Modelle formuliert.
Dabei wird i.a. nicht direkt von den iblichen Grundgleichungen

der Thermo- und Fluiddynamik ausgegangen, sondern es werden zu-
nachst aufgrund experimenteller Beobachtungen bestimmte Vorstel-
lungen {iber den phdnomenologischen Ablauf gewonnen und in theore-

tischen Modellen verwendet.

Die vier gebrduchlichen Modelle zur Beschreibung von Ausfriervor-
gdngen sind:

- "conduction controlled freezing" Modell

- "bulk-freezing" Modell

- "ablation-induced freezing" Modell

- "thin-film" Modell

In Abb.2.1. sind diese vier Modelle veranschaulicht,
Daneben gibt es eine empirische Korrelation von Cheung et al./4/

zur Berechnung der Eindringtiefe, die von Werle /32/ bestédtigt

wurde,
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Im folgenden werden diese Modelle beschrieben:

a)

"Conduction controlled freezing" Modell

Das wesentliche Merkmal dieses Modells ist die Voraussetzung
einer stabilen Brennstoffkruste auf den Wadnden des Strémungs-
kanals. Durch die isolierende Wirkung dieser Kruste wird der
Warmelibergang vom strémenden Fluid zur Wand herabgesetzt. Die
in der Schmelze gespeicherte Wdrme, insbesondere die beim Aus-
frieren an der Phasengrenze freiwerdene Schmelzwdrme muB durch
Warmeleitung {iber die Kruste an die kalte Struktur abgefiihrt
werden, daher die Bezeichnung "conduction controlled
freezing". Epstein /46/ gibt eine sehr einfache Gleichung zur

Berechnung der Eindringtiefe Xp mit dem "conduction"-Modell

D2y
16A d g

anz

XE“

Mit

Rohrduchmesser

Geschwindigkeit

> < o

Krus tenwachstumskonstante

R

p Diffusivitdt des Fluids

Epstein nimmt an, daBf dabei ein nicht iUberhitztes Fluid mit
konstanter Geschwindigkeit in einen dickwandigen Kanal ein-
dringt. Die Eindringtiefe der Schmelze in die Struktur hdngt
also wesentlich von der Zeit ab, die bendtigt wird, um die
Rruste so dick anwachsen zu lassen, bis der Strdmungskanal
zugefroren ist., Das zeitliche Wachstum der Kruste § (t) wird

durch das Krustenwachstumsgesetz

S(t) =2 A (a-t)*°

beschrieben. Das Wachstum der Kruste ist nicht von der
Stromungsgeschwindigkeit abhidngig. Das Profil der Kruste wird
SO angenommen, daf am Kanaleinlauf das Maximum der Krusten-
dicke besteht, an der Strdmungsfront ist die Krustendicke
gleich Null., Wenn der Kanaleinlauf zugefroren ist, kommt die

Stromung zum Stillstand.




b) "Bulk-freezing" Modell

Ostensen /47/ nimmt an, daB sich beim Durchstrdmen von U0y
durch Stahlstrukturen keine stabilen Krusten bilden, das
Ausfrierverhalten wird durch turbulenten Wiarmetransport von
der Strémungsfront der Schmelze an die Struktur bestimmt. Auf-
grund dieser Annahme wurde das "bulk-freezing" Modell ent-
wickelt, das Epstein et. al /46/ beschreiben. In diesem Modell
bildet sich hinter der Fluidfront ein Gebiet aus Matsch, da
sich die an der Wand bildenden Krusten wieder ablésen und in

die turbulente Strémung eingemischt werden. Der Ausfriervor-

gang ist beendet, wenn die gesamte Schmelzwdrme und ggf. Uber-
hitzung durch turbulenten Wiarmelibergang aus dem Matsch an die
Wand abgefilhrt ist. Epstein et al. /46/ geben eine Formel zur

Berechnung der Eindringtiefe an:

_%)_ LF/CP;: +(T|:,0 - TF.mp)

|
e =7 Tro -Tw

Hayden /48/ faBt die Ausfriermechanismen des "conduction
controlled freezing" Modells und des "bulk-freezing" Modells
zusammen, d.h. Bildung einer stabilen Kruste auf der Kanalwand
und turbulente Wdrmeilibertragung an der Fluidfront. Dringt also
die heiBe Schmelze in den kalten Kanal ein, so bildet sich an
den Wanden - entfernt von der Spitze, kontrolliert durch Warme-
leitung - eine stabile Kruste ("conduction freezing"), widhrend
an der Spitze der Stromung die Wdrme aus dem Fluidmatsch durch
turbulenten Warmeilibergang abtransportiert wird, da sich im Be-
reich der Matschzone keine Kruste bildet ("bulk-freezing").

Mit temperaturabhingigen Stoffwerten wird die Kontakttempera-
tur Schmelze/Wand berechnet und als Wandtemperatur angenommen,
Der Ausfrierprozef ist beendet, wenn aus der Fluidfront die ge-
samte Schmelzwdrme abgefithrt ist. Die von Hayden entwickelte

Gleichung zur Berechnung der Eindringtiefe lautet:
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wobei der Index s/l angibt, daB mittlere Werte zwischen fest und

flissig genommen werden,

c)

"Ablation-induced freezing" Modell

Epstein et al./46/ entwickelten das '"ablation-induced
freezing" Modell, das nur bei Wandschmelzen anwendbar ist.

Dabei wurde von zweli grundsdtzlich neuen Annahmen ausgegangen:

- Turbulentes Ausfrieren findet nicht im Gebiet der Strdmungs-
front statt, sondern weiter stromaufwdrts in Richtung des
Kanaleintritts. Die Abldsung von Krustenteilen findet zuerst
im Bereich des Einlaufs statt, da dort die Uberhitzung des
Fluids und die Schmelzrate am grodB8ten und damit die Krusten
am instabilsten sind. Epstein schreibt, man kénne zeigen,
daB hinter der Fluidfront in Entfernungen bis zu mehr als 40
Kanaldurchmessern die Kruste immer stabil sei.

— Auch bei Abwesenheit einer Kruste kann das einfache "bulk
freezing"-Modell nicht direkt benutzt werden. Nach Epstein et al.
/46/ ist es " der relativ kalte, geschmolzene Stahl, der
sich mit der Strémung vermischt und das Fluid dann &hnlich
wie beim bulk freezing ausfrieren 1&48t. In anderen Worten,
bulk freezing tritt auf, wenn der Krustenwachstumsprozef in

einen Abldsungsprozep ibergeht.,"




Xe ("ablation-freezing") _qs Chs (TF,mp = Ts,mp )

Eine Abl&dsungswelle bewegt sich so durch den Kanal, daB sich

hinter der Fluidfront eine Zone aus Matsch mit abgeldsten und

eingemischten Krustenbruchstiicken bildet. Damit kann der
flissige Brennstoff mit der Stahlwand direkt in Kontakt
kommen, wodurch Stahl von den Winden abgeschmolzen wird und in
einer zweiten Front dem fliissigen Brennstoff beigemischt wird.
Der heiBere Brennstoff wird dann durch den kdlteren Stahl
abgekiihlt. Wenn ein "geniligend groBer" Anteil dieser Stahl-
Brennstoff-Mischung ausgefroren ist, kommt die Strémung zum
Stillstand. Die GroBe dieses Anteils hidngt von den Anfangs-

temperaturen von Stahl und Brennstoff ab.
Flir das Verhdltnis der Eindringtiefe, die mit dem "ablation-in-

duced" Modell berechnet werden, zu den mit dem "bulk-freezing"

Modell berechneten ergibt sich:

-1

Xe ("bulk-freezing”) Ls*che (Tsmp Tso) |

Lg Schmelzwdrme der Struktur

"Thin £ilm" Modell

Beim "thin film" Modell von Eisenhawer et al., /49-52/ wird
angenommen, daf sich keine stabile Kruste bildet und da ge-
frorener Brennstoff mit fllissigem Brennstoff vermischt wird.
Das Wandmaterial schmilzt ab, vermischt sich aber nicht mit
dem Fluid, sondern strémt als stabiler Film entlang der Wand
ab. Der Effekt dieses fliissigen Films liegt in der Reduzierung
des Wirmelbergangskoeffizienten von der Schmelze zur festen
Oberflédche der Wand, wobei der zusitzliche Wirmewiderstand von

der Filmdicke abhdngig ist. Die berechneten Eindringtiefen



liegen bei diesem Modell nach /51/ etwa 2,5-5 mal hoher als
beim "bulk-freezing"-Modell. Die Eindringtiefe ist gegeben

durch

Xe ("thin- film"”) _he
Xg ("bulk-freezing”) he

Dabei ist h,/h, das Verh&ltnis des turbulenten Wirmeliberyangs-
koeffizienten zum effektiven Warmelibergangskoeffizienten und
betrdgt im System UO,/Stahl etwa 2,5-5. Es ist zu bemerken,
daB die Existenz des in diesem Modell vorausgesetzten lamina-
ren Films weder experimentell nach theoretisch nachgewiesen

werden konnte,

Empirische Korrelation

Cheung und Raker /4/ fanden aufgrund theoretischer Uberle-
gungen, daB die normierte Eindringtiefe Xp/D eines Fluids in
einen Kanal bei konstanter Wandtemperatur und laminarer Stro-
mung (in erster Ndherung auch bei turbulenter Strémung) eine
Funktion von Re, Pr, Cp, Tp, Tos Xg, X3 ist. Die Anpassung an

experimentelle Ergebnisse lieferte:
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L. Schmelzwidrme
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)

Die in die Korrelation eingehenden Materialdaten wurden als
temperaturunabhdngig angenommen, Volumendnderungen bei Phasen-
anderung, axiale Wdrmeleitung, Dissipationseffekte und Effekte
des Unterkiihlens wurden vernachldssigt. Aus den Ergebnissen
wird geschlossen, daf Wiarmeleitung in der sich bildenden
Kruste der Mechanismus ist, der den Ausfrierprozef kontrol-
liert., Da es sich bei den oben beschriebenen Modellen um
phdnomenologische Modelle handelt, gelten sie nur, wenn die
den verschiedenen Modellen zugrundeliegenden Ph&dnomene auch
auftreten. Sienicki /30/ schldgt daher vor, im Verlauf des
Eindring- und Ausfrierprozesses verschiedene Modelle zeitlich

hintereinander anzuwenden:

1. Bildung einer Brennstoffblockade an der Fluidfront aufgrund
konvektiven Wadrmellbergangs zur Stahlstruktur ("bulk
freezing").

2. Aufschmelzen des umgebenden Stahls durch Wdrmeleitung aus
der Blockade,

3. Weiterbewegung des Gemisches aus geschmolzenem Stahl und
festem Brennstoff bis das Gemisch ausfriert ("conduction

freezing", angewandt auf SS/UO,)

Weitere Modelle

Epstein /53/ liefert eine exakte analytische Ldsung fiir das
Temperaturfeld und das zeitliche Verhalten der Schmelz- und
Erstarrungsfronten in der Umgebung einer Grenzfldche zwischen
urspringlich fliissigem und festem Material wobei in beiden
Schichten ein Phasenwechsel stattfindet. Dies stellt die Er-
weiterung der exakten Losung von Carslaw und Jaeger /41/ dar,
die gilt, wenn nur in einer Schicht ein Phasenwechsel statt-
findet., Epstein gibt auBferdem eine Gleichung an zur Berechnung

der Kontakttemperatur die sich zwischen den beiden Medien in-




stantan einstellt. Damit bestimmt er, fiir welche Anfangs-
temperaturen von UO, und Stahl Ausfrieren von U0, und Stahl-
schmelzen auftritt. Wie Hayden /48/ spdter zeigte, muB aber,
wenn man mit temperaturabhidngigen Stoffdaten rechnet, die
Wandtemperatur des Stahls um ca. 450 K erhdht werden, um bei

Kontakt mit flissigem UG, instantan zu schmelzen (Abb.2.2).

Sienicki und Spencer /54/ erweiterten das "bulk-freezing"
Modell, um die ANL-Experimente von Epstein /26/ und Spencer
/28/ interpretieren zu konnen. Sie nehmen an, daB der Wiarme-
tibergang von der Schmelze zur Stahlwand wesentlich reduziert
wird, wenn es zu turbulenten Wechselwirkungen zwischen festen
Brennstoffpartikeln und flissigem Brennstoff kommt. Dadurch
wird die Eindringtiefe um mehr als einen Faktor 2 erhoht. Die
Ubereinstimmung zwischen experimentellen und theoretischen

Werten ist dann gut.

Epstein /55/ untersuchte analytisch das Verhalten einer ge-
frorenen Schicht, die sich auf einer kalten, dicken, ebenen
Wand bildet. Das Anwachsen der Kruste endet, wenn die Wdrme-
leitung durch Kruste und Wand und der konvektive Wirmeiibergang
an die Kruste gleich groB sind. Wird die konvektive Wdrmeliber-
tragung grdBer, dann beginnt die Kruste zu schmelzen. Epstein
liefert numerische Beziehungen fiir die maximale Krustendicke,
flir die Zeit, die bendtigt wird um die maximale Krustendicke

zZUu erreichenlund flir die Lebensdauer der Kruste,

Einen Vergleich des Eindringpotentials von oxidischem und kar-
bidischem Brennstoff fiihrten Sienicki et al. /56/ durch, indem
sie mit dem "conduction"-, "bulk-freezing"- und "thin-film"-
Modell die Eindringtiefen bei verschiedenen Schmelzentempera-
turen berechneten, Die Ergebnisse sind in Tabelle 2.l1. angege-

ben.
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Bulk Thin

Conduction Freezing Film
Carbide .
2780 K@ 0.79 0.16 0.40
Oxide -
RIRER'S 1.2 0.16 0.8
Carbide
3470 K 1.18 0.23 0.65
Oxide ‘
J470K 1.53 0.21 0.52
Carhide
4000 K 1.34 0.27 0.80
Oxide
4000 K 1.70 0.27 0.7¢

BLiguidus temperature,

Tab. 2.1. Eindringtiefen von karbidischem und oxidischem Brennstoff
(U0y, UN)
Sienicki /56/




Den EinfluB nicht-kondensierbarer Gase auf die mittels des
"conduction"-, "bulk-freezing"- und "thin film"-Modells be-
rechneten Eindringtiéfen untersuchten Sienicki und Spencer /57/.
Aus ihren Rechnungen ergibt sich, daf die Unterschieade in den
berechneten Eindringtiefen der verschiedenen Modelle, die im ein-
phasigen Fall schon betrdchtlich sind, mit dem Gasgehalt noch

weiter ansteigen,

zusammenfassende Wertung:

1) Krustenstabilitit

Aufgrund experimenteller FErgebnisse bei Modellexperimenten
nehmen Epstein /21/, Swedish /22/ und Yim /23,24/ an, daB sich
vermutlich wdhrend des Ausfriervorgangs eine stabile Kruste
gebildet hatte. Diese Annahme konnte jedoch nicht direkt ex-
perimentell beobachtet werden. Sowohl in diesen als auch in
allen anderen beschriebenen Modellexperimenten (Abschn, 2.1.1)
findet man keinen eindeutigen Beweis flir die Existenz stabi}er

Krusten,

Auch bei den Thermitexperimenten gibt es widerspriichliche Beob-
achtungen. Ostensen /25/ und Spencer /27-29/ stellten keine
stabile Kruste fest. Epstein /26/ und Werle /32/ postulieren
dagegen die Existenz stabiler Krusten wdhrend des Eindringvor-
gangs. Dabei ist zu beachten, daB die Experimente von Werle
/32/ (einphasiqg) die einzigen sind, die reproduzierbar sind.
Bei allen anderen ist aufgrund komplizierter Geometrien und
Unsicherheiten in der Thermitreaktion (mehrkomponentig, zwei-
phasig) eine Interpretation und der Nachweis der Reproduzier-

barkeit nicht méglich.

Bei den in-pile Experimenten der TRAN-Serien /35-38/ wurden

stabile Krusten bei verschiedenen Driicken und Geometrien sowie
mit und ohne Wandschmelzen nachgewiesen., Da nur sehr wenige EX-—
perimente durchgefiihrt wurden ist die Reproduzierbarkeit nicht

gesichert,




2) Eindringtiefe
Anwendung der Modelle auf Experimente verschiedener Autoren:

- Die mit dem "conduction controlled freezing" Modell berech-
neten Eindringtiefen sind im Vergleich mit den experimentell
ermittelten Eindringtiefen der Modellexperimente von Cheung
und Baker /4/ und den Thermitexperimenten von Epstein /26/ zu
groB (Faktor 2).

- Das "bulk-freezing" Modell berechnet Eindringtiefen, die bis
zZu einem Faktor 10 kleiner sind als die von Cheung und Baker
/4/ (Modellexperimente) und Epstein /26/ und Spencer /28/
(Thermitexperimente) gemeséenen.

- Hayden /48/ gibt an, daB die mit ihrem Modell (Kombination aus
"conduction" und "bulk-freezing") berechneten Eindringtiefen
gut mit den experimentellen Ergebnissen der Thermitexperimente
von Spencer /27/ und den in-pile Experimenten von Mc Arthur
/35/ ibereinstimmen.,

= Im Vergleich zu den experimentell ermittelten Werten von
Mc Arthur /35/ (in-pile) und Epstein /26/ (Thermit) sind die
mit den "ablation-induced freezing" Modell berechneten
Eindringtiefen viel zu klein.

- Die Thermitexperimente von Spencer /27/ und die UGC,-Reaktor-
experimente von Mc Arthur /35/ wurden mit dem "thin-film"
Modell nachgerechnet. Die Ubereinstimmung war fir Thermit gut.
Flir die Reaktorexperimente waren die errechneten Eindring-
tiefen erheblich zu gering.

- Bei KRfK durchgefiihrte Thermitexperimente (einphasig) von Werle
/32/ wurden mit der empirischen Korrelation von Cheung et al.
/4/ nachgerechnet. Es ergab sich eine gute Ubereinstimmung

zwischen den gemessenen und errechneten Werten,
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Tabelle 2.2. gibt an, welche Modelle auf die verschiedenen Experi-

mente angewandt wurden,

#
Modell- Thermitexperimente in-pile
experimente U0, Al,05 Experimente

"conduction" + +

"bulk-freezing"

ablation-induced"

"thin film"

* Bei den Modellexperimenten verwendeten die verschiedenen

Autoren spezielle Modelle, die jeweils nur auf die

betreffenden Experimente anwendbar sind.

Tab. 2.2. Anwendung der Modelle auf versch. Experimente




3. EXPERIMENTE

Das Hauptziel der Experimente war, zu untersuchen, ob bzw.
unter welchen Bedingungen sich feste Brennstoffkrustenauf den

Kiihlkanalwédnden bilden. Variiert wurden dabei

= Krimmung der Kiihlflichen (konkav, konvex)

= Art des Strukturmaterials

~ Temperatur der Struktur, bis zum Schmelzen beim Kontakt
mit heiBem Fluid

- Art der Schmelze (oxidisch, metallisch)

~ Reynolds-Zahl

Bei schmelzenden Winden sollte insbesondere noch untersucht
werden, ob und in welcher Weise sich die Oxidschmelze und

der aufgeschmolzene Edelstahl vermischen, wenn sich keine stabile
Kruste bildet, die diese beiden flilissigen Phasen trennt. Dariiber-
hinaus sollten auch Eindringtiefen bestimmt und mit berechneten
Werten verglichen werden. Es wurde versucht,das Eindring- und
Ausfrierverhalten geschmolzender Reaktormaterialien md&glichst
realitédtsnah zu modellieren. Da der Reaktorbrennstoff U0, teuer
und schwer zu handhaben ist, wird als Simulationsmaterial fiir die
Oxidphase der Schmelze Al,O, verwendet, das aus der Thermitreak-

273

tion Fe +2A1+A1203+2Fe gewonnen wird. (Abschn., 3.2.,) Wie man

0
273
aus der Reaktionsgleichung ersieht, entsteht als zweites Reak-
tionsprodukt Eisen, so daB auch die metallischen Bestandteile

der Coreschmelze_simuliert werden konnen,

Die Temperatur der Reaktionsprodukte lag bei allen Experimenten
oberhalb etwa 2000°C, Bei den ersten Experimenten wurde ein
Thermitpulver verwendet, dessen Dichte ca. 10% geringer war als
die Dichte des spiter verwendeten Thermitpulvers. Die im Reak-
tionstiegel eingesetzte Thermitmasse war entsprechend etwas
verschieden und betrug 900 bzw. 1000 g. Daraus resultierende
Unterschiede im Verhalten beim Eindringen und Ausfrieren konnten

nicht festgestellt werden.
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Der EinfluB der Geometrie des Stromungskanals wurde parametrisch
untersucht, indem neben Rohren auch Ringspalte und schlieBlich
verschiedenartige Stabbiindel eingesetzt wurden. Experimente mit
Rohren sind am einfachsten zu realisieren und sind dariliberhinaus
von besonderer Bedeutung flir Vergleiche mit theoretischen Modellen.
Ein wichtiger Austragungspfad der Coreschmelze in axialen Blanket-
strukturen sind die Kiihlkandle zwischen den Brennstédben. Deshalb
sind Experimente mit Stabblindeln fiir die Reaktorsicherheit be-
sonders interessant. Es wurden Blindel mit unterschiedlichen
Brennstabattrappen (massive Edelstahlst&dbe, leere und oxid-
geflillte Edelstahlrohre) benutzt. Experimente mit Ringspalten

sind deshalb von besonderem Interesse, weil diese Art von Struktur
sowohl konvex als auch konkav gekriimmte Kiihlfl&chen aufweist

und die Art der Kriimmung die Stabilitdt von Brennstoffkrusten
beeinflussen kann. Im Hinblick auf reaktorrelevante Bedingungen
wurde als Strukturmaterial in den meisten Fdllen Edelstahl
benutzt. In einigen Experimenten wurde jedoch Quarzglas benutzt

um die Stromung der Schmelze optisch erfassen zu kdnnen.

Bei den Experimenten zur Untersuchung der Krusten- und Schmelz-
filmstabilitdt wurde die in den Stromungskanal einflieBende
Schmelzenmasse begrenzt, da bei unbegrenzter Masse die Struktur
vollstédndig mit Schmelze gefillt wird und daher post-mortem
nicht mehr festgestellt werden kann, ob sich wdhrend des Aus-
friervorgangs eine Kruste an den Kanalwdnden bildet. Als Er-
gdnzung zur Untersuchung der Krustenstabilitdt wurden jedoch
auch einige Experimente mit 3-Stab-Bilindeln durchgefiihrt, bei
denen die einstrOmende Masse praktisch unbegrenzt war, um die

Eindringtiefe zu bestimmen.

Das Eindringen der Schmelze in die Strukturen wurde in den
ersten Versuchsreihen durch eine treibende Druckdifferenz

< 10° Pa bewirkt, widhrend bei den darauffolgenden Versuchsreihen

6

die treibende Druckdifferenz bis auf 10 Pa erhéht wurde.
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Eine weitere Randbedingung, die untersucht wurde, war die Tempe-

ratur der Struktur, die zwischen Raumtemperatur und Temperaturen
>1000°C variiert wurde.

Die im Hinblick auf Reaktorbedingungen wichtigen Merkmale dieser
Experimente sind:
- Schmelze, oxidisch bzw. metallisch, f{iberhitzt

- Struktur
. Material Edelstahl
. Geometrie, systematisch variiert Art (Rohr, Ringspalt,

Blindel) und hydraulischer Durchmesser

Temperatur, variiert zwischen Raumtemperatur und >1000°C
(Wandschmelzen)
Treibende Druckdifferenz Ap, parametrisch variiert im Be-
reich 5106 Pa
Die durchgefiihrten Experimente wurden entsprechend der unter-
schiedlichen Versuchsziele bzw. Versuchsparameter in vier ver-

schiedene Versuchsreihen unterteilt (Tab. 3.1.).

Strukt
Versuchsziel Versuchsreihe Schmelzenmasse | Ap ruktur
[Paj Art Geometrie Temp.,
I begrenzt <10° Quarz Rohr Raumtemp.
- Ringspalt
Krusten- Biindel
bildung 6
und Krusten- I1 begrenzt <1o stahl | Rohr Raumtemp.
stabilitit (Ringspalt)
Biindel
ITT begrenzt <1O6 Stahl Rohr > 1300 K
~ Biindel
Eindringtiefe v unbegrenzt 5_106 Stahl Biindel > 1300 K

Tab. 3.1. Parameter der Experimente dieser Arbeit
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3.1. Experimenteller Aufbau

Fir die Durchfiihrung der Experimente wurden zwei verschiedene
Anlagen verwendet. Abb. 3.1 =zeigt eine Prinzipskizze der
Vakuumanlage, an der die Versuchsreihe I und einzelne Experimente
der anderen Versuchsreihen durchgefiihrt wurden. In Abb. 3.2 ist
die THEFIS-Anlage dargestellt, an der die Mehrzahl der Experimente
der Versuchsreihen II-IV durchgefiihrt wurde . Bei der Vakuuman-
lage ist die treibende Druckdifferenz auf maximal 105Pa beschréankt,
wobei am Struktureinlauf Umgebungsdruck herrscht und der Struk-
turauslauf mit einer Vakuumkammer verbunden ist. Durch die
treibende Druckdifferenz wird die Schmelze in die Struktur ge=-
saugt. Bei der THEFIS-Anlage kOnnen Druckdifferenzen bis 106Pa
erzeugt werden. Beli dieser Anlage steht der Strukturauslauf

unter Umgebungsdruck. Der Struktureinlauf befindet sich in einem

6 Pa beauf-

abgeschlossenen Kessel, der mit Drilicken bis 1,0°10
schlagt werden kann. Im folgenden werden die wichtigsten Teile

der beiden Anlagen beschrieben.

Strukturen

Die in Versuchsreihe I benutzten Strukturen (Rohr, Ringspalt

und Bindel) waren aus Quarzglas gefertigt. Tab.3.2 zeigt die
Geometriedaten der verwendeten Strukturen, in Abb. 3.3 ist
beispielhaft ein Bilindel skizziert. Flir die Rohrexperimente
wurden Rohre mit Innendurchmesser von 3 bzw. 4 mm (Wandstédrke
1 mm) gewdhlt. Die Linge der Quarzglasstrukturen betrug 1 m.
Die Ringspalte und Bilindel waren aus Quarzglasrohren verschie-
dener Durchmesser zusammengesetzt, wobei das untere, in die
Schmelze eintauchende Ende der inneren Rohre zugeschmolzen
war, um zu gewdhrleisten, daB die Schmelze nicht in die
Innenrohre, sondern in den Spalt bzw. in die Zwischenrdume

des Blindels eindringt. Die inneren Rohre waren ca. 25 mm in

das &duBere Fiihrungsrohr hineingezogen und mit kleinen Aluminium-
stilicken (5 mm Linge) als Abstandshalter im Flihrungsrohr positio-

niert.
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. hydraul. Strémungs- | benetzter
Typ AuBenrohr Innenrohr pPurchmesser |[querschnitt | Umfang
(mm) (rum) (mm) (mm?) (mm )
©oa 5x1
1 - 3 7,07 9,42
b 6x1,5
2 6x1 - 4 12,57 12,57
: 3 Bx2 - 4 12,57 12,57
' 4 10x1 ! 4x1 4 37,70 37,70
— ' 4(voll)
5 i2x1 4 (voll) 6 65,97 43,99
@ 6 o 16x1,25 Tx1 6,5 104,66 64,40
7 16x1,25 6x1 2,36 58,33 98,96
8 16x1 6 (voll) 2,75 69,13 100,53
(6x1)
9 18x2 6 (voll) 2,75 - 69,13 100,53
(6x1)

Tab.3.2. Daten der verwendeten Strukturen

j {vi]

|l 25

2000

Abb.3.3 Skizze eines Biindels

"(1000)

(Angaben in mm)




In Versuchsreihe II-IV waren die Strukturen aus Edelstahl
gefertigt. Es wurden wieder Rohre, Ringspalte und Biindel
verwendet. Die Rohre hatten 3 bzw. 4 mm Innendurchmesser

und 1 bzw. 1,5 mm Wandstdrke. Ringspalte aus Stahl kamen

nur innerhalb der Versuchsreihe II zum Einsatz. Blindel

mit drei Innenstdben wurden bei den beheizten und unbe-

heizten Experimenten eingesetzt, wobei die inneren Stébe

bei Versuchen ohne Heizung aus massivem Stahl waren. Bei den
Experimenten mit Heizung wurde ein Experiment mit leeren
Innenrohren (4 mm I.D., 1 mm Wand) durchgefiihrt, bei allen
weiteren beheizten Experimenten bestanden die Innenstibe im
beheizten Bereich aus mit A1203 gefiillten Edelstahlrohren

(6 mm AuBendurchmesser, 0,6 mm Wandstidrke), in den nicht be-
heizten Bereichen dariiber und darunter aus massiven Edelstahl-
stdben (6 mm Durchmesser). Diese Oxidfiillung bewirkt , daf auch
bei vollstdndig geschmolzener Stahlwand der urspriingliche
Strémungsquerschnitt erhalten bleibt. Auch bei den Stahlbiindeln
waren die Innenstdbe ca. 25 mm gegenliber dem AuBenrohr nach
innen versetzt. Die inneren Stdbe waren durch vier SchweiBpunkte

am Fihrungsrohr befestigt.

Reaktionsbehdlter

Es wurden zwei verschiedene Reaktionsbehdlter verwendet. Bei
allen Experimenten zur Krustenbildung und bei den Experimenten
zur Eindringtiefe mit Ap<O,5 MPa wurde der in Abb. 3.4 gezeigte
Tiegel verwendet. Dieser Tiegel war 110 mm tief und hatte einen
Durchmesser von ca. 85 mm. Bei den Bilindel-Eindringexperimenten
mit Ap>0,5 MPa wurde ein grdBerer Tiegel mit 190 mm Tiefe und
115 mm Durchmesser verwendet, da bei diesen Experimenten eine
groBere Thermitmenge bendtigt wurde (3000 g). Die Reaktionsbe-
hdlter, die im wesentlichen aus A1203—Si02—Mischkeramik bestehen,
wirden mittels feuchtem Klebsand in einer Stahlform fixiert.
Diese Einbettung war notwendig, um ein Zerspringen der Schmelz-
tiegel wihrend der Thermitreaktion zu verhindern. In einem handelsib-
lichen Backofen wurde der feuchte Klebsand bei ca. 150°C mehrere

Stunden lang getrocknet.
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Treibender Druck

An der Vakuumanlage wird die treibende Druckdifferenz durch
eine Vakuumpumpe erzeugt. Die Vakuumpumpe evakuiert eine
Vakuumkammer, die iber Rohrleitungen und Kunststoffschlduche-
mit dem Auslauf der Struktur verbunden ist. Der in die Schmelze
eintauchende Einlauf der Struktur steht unter Umgebungsdruck.
Damit ist die maximal erreichbare Druckdifferenz von 105Pa
vorgegeben. Beim Offnen eines Magnetventils zwischen der
Vakuumkammer und der Struktur wird die Schmelze in die Struk-

tur gesaugt.

Bei der THEFIS-Anlage befindet sich der Auslauf der Struktur
unter Umgebungsdruck, die Schmelze und der Einlauf in einem
Kessel (150 1, < 1.0-106
Magnetventil abgeschlossenen Leitung mit einem 500 1 - Druckbe-
6Pa)

Pa). Der Kessel ist liber eine mit einem
hdlter verbunden, der mit dem gewlinschten Druck (< 1,5.10

beaufschlagt ist. Nach O0ffnen des Magnetventils wird die Schmelze

durch den Uberdruck in die Struktur getrieben.

Eintauchen, Herausziehen

Die Strukturen sind bei beiden Anlagen mit Aluminiumhalterungen

an einer Platte befestigt. An der Vakuumanlage (Abb.3.1.) wird
diese Platte auf - und abbewegt , wodurch die Strukturen in die
Schmelze eingetaucht bzw. herausgezogen werden. Auch an der
THEFIS-Anlage (Abb.3.2.) kann die Befestigungsplatte bewegt wer-
den. Der Vorgang des Eintauchens und Herausziehens wurde dort
jedoch durch Bewegen des Reaktionstiegels bewirkt. Bei der THEFIS-
Anlage wird die Struktur iiber einen Flansch in dem Druckkessel

gefiihrt. Die Abdichtung erfolgt mit O-Ringen.




Ofen

Flir die Experimente mit Wandschmelzen muf die Struktur vorge-
heizt werden. Dazu wurde ein Rohrofen Typ Leybold-Heraeus RoK
5/60 benutzt, mit dem Temperaturen bis 1200°C erzeugt werden
kdnnen. Im Inneren des Ofens befindet sich eine in Keramik ein-
gebettete Heizwicklung, die elektrisch beheizt wird. Das obere
und das untere Ende des Ofens wurde mit Keramikstopfen abge-
dichtet, die Bohrungen filir die Strukturen enthielten. Die be-
heizte Ldnge des Ofens betrdgt ca. 600 mm, der Innendurchmesser

ca. 50 mm,

Instrumentierung

Es wird die treibende Druckdifferenz und in manchen Experimenten
zusdtzlich die Temperatur der Struktur als Funktion der Zeit
gemessen, Flir die Druckmessungen wurden Bell - und ~Howell=-Druck-
messer Typ BHL 4400 verwendet, mit denen der Umgebungsdruck sowie
der Druck in der Vakuumkammer bzw. im Druckbeh&lter gemessen wird,
woraus die treibende Druckdifferenz in der Struktur wdhrend des
Eindringvorgangs errechnet wird. Die Temperaturmessungen erfolgten
mit Chromel~-Alumel-Thermoelementen Typ K (Durchmesser 0,25 - 1Tmm)
vornehmlich an der &duBeren Oberfldche der Strukturen oder in der
Strukturwand. Die Druckaufnehmer und die Ausgleichsleitungen der
Thermoelemente sind liber einen MeBstellen-Umschalter mit dem
schnellen Digitalvoltmeter (Typ HP3437A) des Datenloggers ver-
bunden. Die Temperatur der Thermitschmelze wurde durch in Quarz-
glas eingeschmolzene Wolfram-Rhenium-Thermoelemente gemessen. Um
eine Uberlastung des Ofens zu vermeiden, wurde auBerdem die Tempe-
ratur in der Ofenkeramik mit Chromel-Alumel-Thermoelementen ge-

messene.




Steuerung, MeBwerterfassung

Fir die Steuerung der Experimente und die Erfassung der MeBwerte
wurde ein MeBwert-Erfassungssystem, bestehend aus einem Rechner
Typ HP85 und einem Datenlogger Typ HP3497A verwendet. Durch diese
elektronische Steuerung ist der zeitliche Ablauf der Experimente
genau definiert. Die MeBprogramme sind im Anhang Al beschrieben.
Der Datenlogger ist mit flinf Relais-Platinen ausgestattet. Mit
diesem Relais werden die verschiedenen Magnetventile fiir Heben
und Senken der Struktur bzw. des Reaktionstiegels, Offnen der
Vakuum= bzw. Druckleitung, Entfernen der Abdeckung, Ein- und Aus-
schalten der Liiftung, Zlindung etc. geschaltet. Die Zeit fir das
Offnen bzw. SchlieBen eines Relais betrdgt 44 ms. Druckmessungen
konnten im Abstand von 20 ms durchgefiihrt werden. Die Drucksig-
nale werden mit einem schnellen Digitalvoltmeter Typ 3437A ge-
messen und im Rechner in physikalische Druckwerte umgerechnet,
Zur optischen Erfassung des zeitlichen Eindringvorgangs und der
Krustenbildung wurden bei den Quarzglasexperimenten eine 16 mm-
Locam~-Filmkamera eingesetzt. Die Bildfrequenz betrug flr die
Photos 3,5 Bilder/s, filir die Filmkamera 72 Bilder/s. AuBerdem
wurden wdhrend der Experimente mit einer Polaroid Kamera SX70

Sofortbilder aufgenommen,




3.2, Durchfiihrung

Der Ablauf der Experimente 1l&8t sich in vier Phasen gliedern:

= Vorbereitung

- Ziindung

Thermitreaktion

Eindringvorgang

Vor der Montage wurden die Strukturen mit Aceton ausgewaschen

um die Wédnde, die von der heiBen Schmelze beriihrt werden, von
Verunreinigungen, die den Ausfriervorgang beeinflussen kdnnten,

zu sdubern. AnschlieBend wurden die Strukturen an der Anlage be- _
festigt und, entsprechend der gewiinschten Eintauchtiefe des Strukturein-
laufs in die Schmelze, justiert. Die Reéktionstiegel wurden, wie

oben beschrieben, mit Klebsand in einer Stahlhalterung einge-

bettet und getrocknet, bevor sie in die Anlage eingebaut wurden.

Das Reaktionsgut wurde in den Tiegel eingefiillt und leicht fest-
gestampft. Die Zindung des Thermits erfolgte mittels eines elek-

trischen Ziinders und einer kleinen Menge (~3g) Magnesiumpulver.
Die Reaktionsgleichung des verwendeten Thermits lautet:
Fe203 + 2A1 + 2Fe + A1203 + 3,52 kJ/g

Etwa 12s nach der Ziindung ist die Reaktion beendet. Durch die
unterschiedlichen Dichten von Fe und A1203 trennen sich die
beiden Reaktionsprodukte (A1203 oben, Fe unten); der Trennvor-
gang ist ca. 18s nach Reaktionsbeginn abgeschlossen. Zu diesem
Zeitpunkt sind auch die entstandenen Reaktionsgase aus der
Schmelze entwichen. Abb.3.4 =zeigt einen aufgeschnittenen
Reaktionstiegel. Fe und A1203 sind deutlich voneinander getrennt.
Die Reaktionsprodukte und die in den Strukturen ausgefrorenen
Schmelzen wurden mit einem Scanner-Elektronen-Mikroskop (SEM)
analysiert. In Tab. 3.3 sind die Ergebnisse dieser Analysen
sowie zum Vergleich diejenigen einer friheren Arbeit zusammenge-
stellt.
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Ergebnis dieser Arbeit Al Fe Si sonstige Bem,
. 76 12,2 11,8 Mitte
Oxid-Regul ’ :
1 gulus 43,4 23,7 32,9 Rand
- 97,9 2,1 Mitte
Fe-Regulus 2,4 93,5 4,1 Mitte
3,3 | 85,6 4,3 Ni 6,8 Rand
Oxid im Rohr 43,4 13,3 38,1 K 1,6 Ca 3,6 Mitte
(Stahl) 79,2 9,1 10,3 K 1,0 Ca 0,4 Rand
(Quarz) 74,1 21,5 bb Mitte
80,7 8,3 11 Rand
Werle /32/ Al Fe Si sonstige Bem.
. 44 22 34 2 versch.
Oxid-R 1
X1 egulus 54 30 16 Positionen
N
. Oxid im Rohr (Quarz) 74-79 11-15 7-11 versch.Exp.
‘ Fe im Rohr (Quarz) - 100 -
y
i Reaktionstiegel - 19 - 72 K 9,0 2 versch,
| 27 - 60 K 13,0 Exp. reihen

"Tab.3,3.SEM-Analysen (in At-7%)




Mit WRe~Thermoelementen wurden die Temperaturen der Oxid-
schmelze gemessen. Die Abb. 3.5, und 3.6. geben die MeBwerte
wieder. Aus dem Temperaturabfall liber der Zeit wurde die
Temperatur extrapoliert, die zum Zeitpunkt des Eintauchens
der Strukturen herrschte. Bei Vefwendung des grdBReren
Schmelztiegels (3000 g Thermit) liegen die Temperaturen ca.
200 K hoher als im kleinen Schmelztiegel (900 g), wo die
Temperatur des Oxids ca. 2050+509' C betrug. Die Unterschiede
in den Zeitskalen der Abbildungen ergeben sich aus der unter-
schiedlichen Zeit, die bis zum vollstindigen Reaktionsende
verstreicht. Werle /32/ bestimmte mit einem geeichten Pyro-
meter den Schmelzpunkt der metallischen Phase (Fe), der gut
mit dem Schmelzpunkt von reinem Eisen iibereinstimmt. Der
Schmelzpunkt des Oxids (A1203) wurde mit einem WRe-=Thermo=-
element bestimmt. Er betrdgt 1830+20°C und entspricht nach
dem Phasendiagramm des Systems FeO-Al,0,-810, (Abb.3.7. )

der gemessenen Zusammensetzung.

Aufgrund der Trennung von Fe und A1203 wird Uber die Eintauch-
tiefe der Struktur in die Schmelze festgelegt, welches der

beiden Materialien eindringt. Flir die Experimente mit Fe-Schmelzen
wurde der Struktureinlauf bis 20 mm iiber dem Tiegelboden einge-
taucht, flir die mit Al203=Schmelzen bis 45 mm {iber dem Tiegel-
boden. Bei Fe als Fluidmaterial gelangt immer etwas Oxid in

die Struktur, da beim Eintauchen zundchst die Schicht von A1203
durchstoBen werden muB, bevor der Struktureinlauf den Eisenpool
erreicht. AuBerdem schmolzen im Eisenpool in der Regel mehrere
Zentimeter Strukturmaterial am Einlauf ab. Daher wurden nur we-

nige Experimente mit Fe durchgeflihrt.

Um die Menge der eindringenden Schmelze zu begrenzen,wird die
Struktur nach einer genau definierten Zeit wieder aus der
Schmelze herausgezogen. Da die treibende Druckdifferenz nach

dem Herausziehen der Struktur noch wirksam ist, dringt die
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Schmelze in Form eines Pfropfens in die Struktur ein. Beim
HochstrSmen friert die Schmelze dann an den Wdnden der
Struktur als Kruste aus (Abb. 3.8. ). Bei unbegrenzter
Schmelzenmenge widchst dagegen die Dicke der Kruste solange

an, bis der gesamte Strdmungsquerschnitt zugefroren ist. Es
wurde eine Vielzahl von Experimenten mit begrenzter Schmelzen-
menge durchgefihrt, um die Stabilitdt der sich bildenden Kruste
und, bei beheizter Struktur, die Stabilitdt des entstehenden
Schmelzfilms aus Hﬁllmaterial zu untersuchen. Als Ergdnzung
wurden noch einige Experimente zur Bestimmung der Eindring-
tiefe von A1203 in Stabbiindeln durchgefiihrt. Tab, 3.4. =zeigt
schematisch den chronologischen Ablauf der Experimente an der
Vakuumanlage und an THEFIS. Eine ausfiihrliche Darstellung des
zeitlichen Ablaufs findet man im Anhang A1 bei der Beschrei-

bung der MeBprogramme.




Film

/

Kruste

Abb.3.8. Hochstrdmen einer begrenzten Schmelzenmasse
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Chronologischer Ablauf eines Experiments an der Vakuumanlage

= Zindung des Thermitgemisches

= Entfernung der Abdeckung vom Reaktionstiegel

- Einschalten der Photo- und Filmkamera (nur bei Quarzglas)
- Eintauchen der Struktur

- Druckmessungen

- Offnen des Vakuumventils

= Druckmessungen

= Herausziehen der Struktur

- Druckmessungen

Chronologischer Ablauf eines Experiments an der THEFIS-Anlage

= Zlindung des Thermitgemisches

- Unterteil des Druckkessels unter das Oberteil fahren

= SchlieBen des Druckkessels

- Hochfahren des Reaktionstiegels (=Eintauchen der Struktur)
- Druckmessungen

- Offnen des Druckventils

- Druckmessungen

- Abfahren des Reaktionstiegels (=Herausziehen der Struktur)

= Druckmessungen

Tab. 3.4, Zeitl., Ablauf der Experimente
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3.3, Ergebnisse

Versuchsreihe T

Diese Versuchsreihe wurde an der Vakuumanlage durchgefiihrt. Es
wurden unbeheizte Quarzglasstrukturen (Rohr, Ringspalt und Biin-
del) und sowohl A1203— als auch Fe-Schmelze verwendet, In allen
Experimenten wurden 900 g Thermit zur Reaktion gebracht. Mit der
Zindung (t=0.0s) begann die Zeitmessung. Nach 23 s wurden die
Strukturen in die Schmelze eingetaucht, 0.37 s spdter wurde die
treibende Druckdifferenz wirksam. 24 s nach der Ziindung wurden
die Strukturen wieder aus der Schmelze herausgezogen., Ca. 1 s
spdter konnte das Ventil zwischen Struktur und Vakuumbeh&lter ge-
schlossen werden, da zu diesem Zeitpunkt die Bewegung der
Schmelze zu Ende war., Im Anhang A2.,1 sind wichtige Daten dieser
Versuchsreihe zusammengestellt., Die Verwendung von Quarzglas-
strukturen erlaubte die optische Erfassung und Auswertung des
Eindringvorgangs mit Film- und Photokamera. Die aus den Filmen
ermittelte Eindringtiefe stimmt gut mit der post-mortem gemessenen
liberein, Die Bewegung der StrOmungsfront und der zugehdrige zeit-
liche Verlauf der treibenden Druckdifferenz sind fiir ein

Experiment dieser Versuchsreihe in Abb. 3.9, dargestellt.

Weitere Abbildungen findet man in Anhang A2.2.

Flir Rohrgeometrie wurde die Dicke der Kruste ermittelt und iber
den Abstand vom Rohreinlauf aufgetragen. Dabei ist zu beachten,
daB bei starker Streuung der MeBwerte zwei oder mehr MefBpunkte
flir den gleichen Abstand vom Einlauf eingetragen sind.

Abb. 3,10 gibt als Beispiel die Krustendicke in einem Rohr 6x1
aus einem Experiment dieser Versuchsreihe wieder. Weitere Ab-
bildungen im Anhang A2.4. Aus den in Tab. 3.5. angegebenen Ein-
dringtiefen der Schmelze vor dem Herausziehen wurden mittlere
Krustendicken errechnet, die ebenfalls in den Abbildungen ange-
geben sind. Die Eindringtiefe vor dem Herausziehen konnte aus

den Filmaufnahmen relativ genau ermittelt werden.

In Tabelle 3.5. sind neben der Eindringtiefe vor dem Herausziehen
h* auch die post-mortem ermittelte Eindringtiefe h und die daraus

errechnete mittlere Krustendicke § angegeben.,
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Exo.N . N N 7 (mm)
xp.Nr. Rohr Nr,/Geometrie|h (cm) (cm) (berechnet)
83/7/27-1 1 5x1 40,0 42,4 0,92
2 5x1 42,5 43,5 0,99
3 6x1 57,0 100 0,61
4 6x1 57,5 100 0,62
83/8/3=1 1 5x1 27,4 54,0 0,4
2 5x1 25,6 42,0 0,49
3 6x1 37,4 73,0 0,53
4 6x1 27,4 53,0 0,54
83/8/4-1 1 5x1 26,5 31,0 0,79
2 5x1 36,5 67,5 0,43
3 6x1 46,5 100 0,48
4 6x1 50,5 90,0 0,6
83/8/23-2 5x1 61,5 64,7 0,94
Tab. 3.5. Eindringtiefen und mittlere Krustendicke 5

h-z'é-
h

Eindringtiefe vor dem Herausziehen

Eindringtiefe post-mortem
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Bei Rohren 5x1 war es mdglich, daB zum Zeitpunkt des Heraus-
ziehens die Kruste schon relativ dick war und so den freien
Stromungsquerschnitt stark verringerte., Die Eindringtiefe
steigt dann nach dem Herausziehen nur noch gering an. In

diesen Fdllen ist die mittlere Krustendicke sehr grofl,

Die mittlere Krustendicken wurden folgendermaBen ermittelt:

Vor dem Herausziehen ist der gesamte Strdmungsquerschnitt mit

Schmelze gefiillt. Die eingestrdmte Masse ist

- 2,5 . n*
ms—’lTri 0]
Dabeil ist ri = Innenradius des Rohres
h* = Eindringtiefe der Schmelze vor dem Herausziehen
und als Dichte wurde
b = pliq * F)sol
2

Mit fliq = Dichte der Schmelze
§ so1 = Dichte der Kruste

gesetzt, da beim Herausziehen schon ein Teil der Schmelze ange-

froren ist.

Nachdem der Stromungsvorgang beendet ist, ist die gesamte im Rohr

befindliche Masse als Kruste ausgefroren.,

Die Masse der Kruste ist

2 ~2]
m =7 e - . .
Kr [rl (ry =¢) Lol ~ P

Dabei ist h die post-morten ermittelte Eindringtiefe.




Gleichsetzen von mS und mKr und Aufldsen nach der Krustendicke

liefert

Versuchsreihe II

In dieser Versuchsreihe wurden unbeheizte Stahlstrukturen und als
Fluid meist A1203 und nur einmal Fe verwendet, da sich gezeigt
hatte (Experiment 83/9/1-1), daB der Einlauf der Struktur beim
Eintauchen in Fe abschmilzt und dies zu verfdlschten Versuchs-
ergebnissen fihren kann. Die Experimente wurden zundchst mit
Rohren, Ringspalten und Bindeln an der Vakuumanlage begonnen und
dann mit Rohren und Bilindeln an der THEFIS—-Anlage weitergefiihrt.
Zeiten und Dricke sind in Anhang A2.1l. angegebén. In dieser Ver-
suchsreihe wurde die treibende Druckdifferenz stark variiert
(0.1 bis 1MPa). Durch Erhdhung der Druckdifferenz dringt schon
vor dem Herausziehen mehr Schmelze in die Struktur ein. Dadurch
wird die Eindringtiefe stark erhdht und die Kruste etwas dicker.
Krustendicken findet man in Anhang A2.4, Photos von Schnitten
enthdlt Anhang A2,3. In Abb.3.11l. findet man eine Auswahl von

Schnitten, die die gebildeten Krusten sehr gut demonstrieren.

Versuchsreihe IIT

In der dritten Versuchsreihe wurde auBer der Krustenstabilitédt
auch die Stabilitdt von Schmelzfilmen untersucht, Das Ziel war
insbesondere, zu prifen, ob sich eine stabile Kruste bildet, wenn
gleichzeitig die Stahlwand des Stromungskanals schmilzt., Abb.,

3.12, unten zeigt die Krusten, die sich auf den geschmolzenen Kanal-
wadnden gebildet haben. Um die Stahlwand bei Kontakt mit fliissigem
A1203 instantan zu schmelzen, muf die Stahlstruktur vorgeheizt
werden., Tab,3.6. gibt die Kontakttemperatur in Abhdngigkeit von
der Temperatur der Schmelze und der Anfangstemperatur der Wand an,
Im Anhang A3 findet man den Formalismus zur Berechnung der Kon-

takttemperatur. Zeiten und Driicke findet man in Anhang A2.,1.




Durch ErhShung der treibenden Druckdifferenz werden, wie in
Versuchsreihe II, die Eindringtiefen und Krustendicken grdBer.
Bei den Bilindelexperimenten wurden verschiedene Innenstdbe ver=-
wendet, Bei den Experimenten 84/6/15-1 und 84/6/18-1 waren die
Innenstdbe leere Rohre, bei allen anderen Experimenten waren sie
mit A1203 geflillt. Beispiele von Krustendicken sind in Anhang
A2.4., dargestellt. In Anhang A2.3. findet man weltere Photos der

Schnitte.

Versuchsreihe Iv

In dieser Versuchsreihe wurden die Strukturen (Biindel) nach dem
Eintauchen in der Schmelze belassen, so daB das Fluid den ge-
samten Strdomungsquerschnitt ausfilillte. Es wurden beheizte und un-
beheizte Experimente durchgefiihrt. Anhang A2.1, enthilt die Ver-
suchsparameter und wichtige Daten. Das Ziel dieser Versuchsreihe
war die Messung der Eindringtiefe. Da bei hOheren Driicken

( >5.10°Pa ) relativ viel Schmelze in die Bilindel eindrang, wurde
ein groBerer Reaktionstiegel mit 3000 g Thermit verwendet. Zeiten

und Drilicke dieser Versuchsreihe findet man in Anhang A2.1,
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KONTK2 /34/

Wand Edelstahl, Schmelze AlZO

Temperatur
Schmelze
(K) :
Tempe- 2273 2323 2373
ratur
Wand (K)
—

1173 1689 1728 1771

1200 1708 1748 1791
—

1273 1760 1802 1848

1300 1779 1822 1879
Tab. 3,6, Kontakttemperatur (K), errechnet mit dem Programm

3

Schmelzpunkt Edelstahl = 1780 K




Abb,

ExXp. 8505281

unbeheizt, Ap = 0.5 MPa
110 cm vom Einlauf

Rohr 6x1.5

3.11.

Exp. 850829
beheizt, Ap = 0.5 MPa

100 cm vom Einlauf
Rohyr 6x1

Photos von Schnitten

(Rohre, beheizt und unbeheizt)




Exp. 84/12/17-1 Exp. 850725-2
unbeheizt, Ap = 0.1 MPa unbeheizt, Ap = 1 MPa
10 cm vom Einlauf 60 cm vom Einlauf

Exp. 84/6/15-1 Exp. 851105
beheizt, Ap = 0.1 MPa beheizt, Ap = 1 MPa
10 cm vom Einlauf 70 cm vom Einlauf

Abb.3.12. Photos von Schnitten

(3-Stab-Biindel, beheizt und unbeheizt)




4. THEORETISCHE ARBEITEN

Fir die Nachrechnung der Experimente stand als Grundlage der
Computer-Code PLUGM /58/ zur Verfligung, der urspriinglich in den
Sandia National Laboratories entwickelt wurde und dort zur Nach-
rechnung der TRAN-Experimente verwendet wurde. Zur theoretischen
Untersuchung der vorliegenden Experimente wurde PLUGM zur Pro-
gramm~ Version PLUGO weiterentwickelt, die einige Anderungen und
Verbesserungen enhdlt (Abschn. 4.2.) Der Code PLUGM basiert auf

dem "conduction-freezing" Modell (Abschn. 2.3.).

4,1. Beschreibung PLUGO

Der Finite-Differenzen-Code PLUGC beschreibt das Eindring- und
Ausfrierverhalten einer strdmenden Schmelze in einem kreisformi-
gen Kanal, wobei die Schinelze, die sich zu Eeginn der Rechnung in
einem Reservoir befindet, unter der Wirkung einer treibenden
Druckdifferenz zwischen Ein- und Auslauf der Struktur, der Gravi-
tation und des Kapillaritdtsdrucks in den Kanal eindringt. Zur
Modellierung des Stromungskanals und der umgebenden Wand werden
diese in verschiedene radiale und axiale Regionen eingeteilt, die
ihrerseits aus einer widhlbaren Anzahl von axialen Maschen
zusammengesetzt sind. Zur Beschreibung des hydrodynamischen Ver-
haltens der strémenden Schmelze, des Ausfrierens der Schmelze und
des damit verbundenen Wachstums einer Kruste auf der Kanalinnen-
wand, sowie des Aufheizens der Kanalwand, werden in Jjedem Zeit-
schritt fir jede axiale Masche in der sich Schmelze befindet,

folgende Parameter berechnet:

- Temperatur der Schmelze

- Dicke der Kruste aus erstarrtem Schmelzenmaterial auf der Kanal-
innenwand

- Tenperaturen in Kruste und Wand

- Geschwindigkeit der Schmelze
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Einzugeben sind s

- Stromungsrichtung (vertikal nach oben/unten, horizontal)
- Radien des leeren Strémungskanals und der Wandbereiche

- Anfangstemperaturen der Struktur und der Schmelze

Temperatur der Schmelze

Die Temperatur der Schmelze wird als Funktion der Zeit und der
axlalen Koordinate berechnet unter Beriicksichtigung des Massen-—
transports in Stromungsrichtung und des konvektiven Warmeiliber-
gangs von der Schmelze an die Wand bzw. Kruste, Dabei wird die
axiale Wdrmeleitung vernachldssigt, Die konvektive Warmeliber-
tragung (Nusselt-Zahl) kann sowohl laminar als auch turbulent
sein und wird in Abhdngigkeit von Prandtl=Zahl und Reynolds=-Zahl
berechnet. Der Warmeilibergangskoeffizient ist:

h =|ﬂu-kb (4-1)

Dh

Flir jede vollstdndig mit Schmelze gefiillte Masche i1 folgt aus der

Energiebilanz (Nomenklatur Kap. 7)

e BTy -
mj .Cpb Btb' =m Cpb Tb,i -m Cpb Tb,i'%"'hiAS,i ATb/S (4-2)

v

n+ n
n {Tbi = Th,i) noAn n+1
S cpr, T SV Atia Cpy Thi-1
-g vP AR ¢, TN
bYi i~Py b (4-3)
. K AP (Tn+ﬁ_Tn )
Mit N Agitlpi T g
m Masse )
m Massenstrom
Ag benetzte Oberfldche, Ag Stromungsguerschnitt
\Y Volumen

v Geschwindigkeit
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Unter der Voraussetzung konstanten Massenstroms wird daraus die

. e
Gleichung zur Berechnung von Jb;
]

n+ Tbn"A Tsu'*A TQTH

\T )
bi 1+A,+Ai (4~4)
'. = h:-) . AnS,i t
mit ' T8,Cp, VP (4-5)
und (4-6)
il A
A~ V? Vn At

Die Temperatur an der Grenzfldche Schmelze/Wand wird aus der
Losung der Wdrmeleitgleichung fiir die radialen Maschen in Kruste

und Wand gewonnen,

Dicke der Kruste

Sinkt die Temperatur in der ersten an die Wand grenzenden Masche
unter den Erstarrungspunkt der Schmelze, so beginnt die Bildung

einer Kruste,

Dazu wird die Krustendicke mit Epsteins Krustenwachstumsgesetz

/46/ initialisiert:
3(th =2 (a-1)*° (3-7)

Fiir die Berechnung des weiteren Krustenwachstums wird die Energie-

gleichung aT
1.
Sll+cps7) =k == -h4T
Pt ar?
(4-8)
A Krus tenwachstumskonstante
L Schmel zwédrme
k konduktive Wdrmeilibergangszahl
h konvektive Wdrmelbergangszahl
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L8

diskretisiert und nach aufgelost, Daraus erhdlt man den Zu-

2 ¢
wachs Ar an Kruste wdhrend eines Zeitschritts at.

Flir die Wdrmeleitung an der Grenze Schmelze/Kruste gilt k=h-r,
wobei r den Abstand Kanalmittelpunkt - Kruste angibt und h den
aus Gleichung (4-1) berechneten konvektiven Wirmeilibergangskoeffi-

zienten,

Temperaturen in Kruste und Wand

Aus der Energiegleichung

Ol 2
(7= Nabla-Operator) wird nach Diskretisierung und Einsetzen von ai-g%%%;ﬁ

und Einfiihrung von Wérmeubergangszahlen[3i:
n_ rv1)= n _n. Tn_ ‘Tn+ ‘Th
ailTi =T, Bivt TivyBisa T i Ti+Bi Tioy (4-10)

Darin sind die [*; von der Form:

ﬁi" ki‘.'l 'ki

k; ",ﬂru1+n)/2)
\ Tiag

+ k“.' In

(4-11)

\Cwtre)
(Fi*1+r;)/2

Diese Gleichungen fiir alle radialen Maschen i einer axialen
Masche j geschrieben, liefern ein gekoppeltes Gleichungssystem
fir die gesuchten Temperaturen T;. Der Index i beginnt an der
duBeren Wand des Kanals und lduft bis zum Zentrum des Strémungs-
kanals. Man erhdlt eine tridiagonale Matrix, die mit dem GauB-
schen Eliminationsverfahren geldst wird, In einem Iterationsver-
fahren werden diese Temperaturen verwendet, um die Matrix fiir den
ndchsten Integrationszeitschritt wieder zu ldsen. Die Tempera-
turen des Zeitschritts n und n+l werden verglichen. Das Integra-
tionsverfahren wird abgebrochen, wenn zwei aufeinanderfolgende

Temperaturen das Kriterium

(4-12)

Tin - Tin-l , 4
i < 10

erfillen.
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Geschwindigkeit der Schmelze

Fir das vorliegende Stromungsproblem ldB8t sich die Impuls-

gleichung in folgender Form schreiben:

D ° -
F5 DT 7P Sy )

bzw,
AV > sv2y >p
S)ba_f"hgjb“’é“é‘“(*z—)= 95 +§)b'g (4-14)

Dabei ist D das totale, @ das partielle Differential.

p* beinhaltet den aufgeprdgten &uBeren Druck sowie Kapillaritdts—
effekte und Verluste aufgrund von Reibung. Gleichung (4-14) wird
fir jede Finite-Differenzen-Masche ilber deren LdngeA s; inte-

griert. Man erhdlt

dv; -
S’bASi'altL‘%b‘(Vm v ) +(Pi-Pin) + S 9(zi -2i)

(4-15)

1 ! ) - f Asi Sb v2

+4 6 -
b
Dhivt Dhii Agi 2

L Oberfldchenspannung

Aq benetzte Uberfléche

Af Stromungsquerschnitt

Dy, hydraulischer Durchmesser

Der Term 9p*/ds ist dabei bereits in seine Komponenten zerlegt.
Unter der Bedingung konstanten Massenstroms im gesamten Kanal und
der Voraussetzung, daB wdhrend eines Zeitschritts der Querschnitt
der einzelnen Maschen konstant sei erhdlt man die transiente LOs-

ung




4 Gy, 1 1
* gy (P Pi) oz - 7] ¢ Sh (Dh,i+1 Dhi)

(4-16)

, 2

¢ Asi (Af.t ) LI
i , . t

Ati At,i 2

Um die Anfangsgeschwindigkeit festzulegen (falls sie nicht mit 0

vorgegeben wurde) setzt mancﬁ;/dtno(quasi—stationare Losung) und

16st die transiente L&sung nach vy auf. Man erhdlt vy zum Zeit-

schritt t mit 1 = leading, t = trailing

2(pt_p')+2g(z,—z,)+86b (1 ! )

n $b ¢, \Dhi Dny
Vs
5 (Am)z_[(Am )2 1api Asi (4-17)
i VA, Ating A

In den Ubrigen Maschen wird\€ berechnet mit

Ay
vl a—ttyn

fi (4-18)

Die Geschwindigkeit vf” wird dann aus der transienten L&sung

(4-16) berechnet mit

nt1 dv
Vi -'a—t—At (4-19)

Die Reibungsfaktoren f; werden wie folgt berechnet:

vi =0 £, =0
Re < 1600 £; = 16°Re”1
1600 S Re < 3895 f; = 0.0l
Re = 3895 £, = 0,079 Re~1/4
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4.2. Anderungen und Verbesserungen in PLUGO

. PLUGM wurde griindlich uberpriift (Theorie und Programmierung)

. Geringfligige Programmierfehler behoben

. Der Ubersichtlichkeit halber wurden nicht bendtigte Programm-
teile entfernt

. Sensitivitdtsstudien zeigten, daB die Ergebnisse insbesondere
von der Viskositédt der Schmelze und der Wdrmeleitfdhigkeit der
Wand abhidngen (Tab.5.1, Abschn.5.3.1.). Da diese Materialwerte
stark temperaturabhdngig sind, werden temperaturabhdngige Werte
benutzt. Die Temperaturabhidngigkeit der Viskositdt von Al,04

wurde neu eingefiihrt.

AL,05: niT) =228 — 82734 (4-20)

sS: < (T)- 12.41+0.0032-T, T>1780K (4-21)
9.248+0.01571-T, T=1780K

. Die Nachrechnung von TRAN-Experimenten /36/ zeigte, daB die
Annahme unterschiedlich dicker Filme filir laminare und
turbulente Strémung nicht gerechtfertigt ist. In PLUGO wird
daher eine von der Strémungsart unabhdngige Filmdicke benutzt.,

. Schnitte (Anhang A2.3) zeigen einen Spalt zwischen Wand und
Kruste. Nachrechnungen von experimentellen Eindringtiefen und
Wandtemperaturen /34/ deuten darauf hin, daB dieser Spalt
schon wdhrend des Einstromens existiert. In PLUGO wurde daher
ein Spalt zwischen Kruste und Wand modelliert. Dazu wurde eine
zusdtzliche Zone zwischen Wand und Kruste eingefiihrt, die aus
Luft besteht.




4.3 Nachrechnung der Experimente

Da die Experimente zur Krustenstabilitdt gezeigt hatten, dag die
wesentliche Annahme des "conduction-controlled-freezing”" Modells,
ndmlich die Existenz stabiler Krusten erfiillt ist, wurden einige
ausgewdhlte Experimente mit dem Code PLUGM, Version PLUGO

nachgerechnet.

Flir die Blindelexperimente wurde ein hydraulischer Durchmesser

geménR
D*-nd?
Dh = (4-22)
D+nd
bestimmt.
Mit D = Innendurchmesser des Filihrungsrohrs
d = AuBendurchmesser der inneren Stibe bzw. Rohre

Flir jeden Versuch wurde der gemessene Druckverlauf zeitabhidngig
eingegeben. Bei den Experimenten zur Krustenstabilitdt war im
Experiment die Masse durch Herausziehen der Struktur aus dem
Schmelztiegel begrenzt. Obwohl in jedem Experiment der gleichen
Versuchsreihe der Zeitpunkt des Herausziehens genau definiert und
immer gleich war, ist die eingedrungene Masse zum Zeitpunkt des
Herausziehens aus verschiedenen Griinden geringfiigig unterschied-
lich. Die einzugebende Schmelzenmasse wurde bei den Quarzglasexperi-
menten durch die Eindringtiefe beim Herausziehen optisch ermittelt,
bei den Stahlexperimenten liber Abwiegen der Masse eingedrungener
Schmelze festgestellt. In der Rechnung wurde die begrenzte Schmelze
durch das Reservoir festgelegt. Fiir die Beschreibung des Fliissig-
keitsfilms auf der Kruste wurde die Option einfache Filmbildung
(ohne Rayleigh-Taylor-Instabilitdt) benutzt. Wie die Nachrechnungen
zeigten, muB die Breite des Spalts beim Ubergang von Quarzglas- zu
Stahlstrukturen und bei Variation des Druckes gedndert werden um
theoretische Ergebnisse zu erhalten, die mit den experimentell er-
mittelten Daten {libereinstimmen. Fiir alle Quarzglasexperimente

(Ap < O, 1 MPa) wurde unabhingig vom Rohrinnendurchmesser immer mit

3

dem gleichen Luftspalt von 0,03-10 ° m gerechnet.




— 64 —

Bei den unbeheizten Stahlexperimenten wurden folgende Luftspalte

verwendet:

Ap = 0,1 MPa, Spalt = 0,01.10—3 m fliir Rohre mit 3 und 4 mm I.D.
Ap = 1 MPa, Spalt = 0,005.10 °m fiir Rohre mit 4 mm I.D.

Ap = 1 MPa, Spalt = O,OO35-1O—3m fiir Rohre mit 3 mm I.D.

Flir alle Drucke,

Il

Spalt O,O‘iSv]O—3 m fiir 3—Stab—Bﬁndel(Dh = 2,75 mm) .

Bei den beheizten Stahlexperimenten war es nicht erforderlich,
einen Spalt anzunehmen, um die Ubereinstimmung zwischen experimen-

tellen Ergebnissen und den berechneten Werten zu verbessern.

Abb.4.1 zeigt experimentell ermittelte und gerechnete Eindring-
tiefen iber der Zeit, Abb. 4.2. zeigt die gemessene und berechnete
axiale Verteilung der Krustendicke, die i.a. gut Ubereinstimmen.

Weitere Vergleiche sind in Anhang A2.4 zusammengstellt. Die

theoretisch ermittelte Eindringtiefe ist gegeniiber der experimentell

gemessenen am Anfang etwas zu klein. Am Ende des Strdmungsvorgangs
dagegen berechnet PLUGO zu groBe Werte filir die Eindringtiefe.

Dies ist zum einen auf die einfache Modellierung des Spaltes zu-
riickzufihren (zeit- und temperaturunabhingig), zum andern darauf,
daB in PLUGO der hochstr6mende Pfropfen zu stark beschleunigt

wird, wenn seine Masse abnimmt.
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5. DISKUSSION DER ERGEBNISSE

5.1. Experimentelle Untersuchung der Krustenstabilitat

Das wichtigste Ergebnis der durchgefiihrten Experimente ist, daB
die Krusten aus gefrorenem Al50O3 unter allen im Rahmen dieser Ar-
beit untersuchten experimentellen Bedingungen stabil sind. D.h.,
wenn ein Pfropfen heiRer Schmelze einen Kanal durchstrémt, dann
haftet die Kruste aus erstarrtem Fluidmaterial an der Kanalwand
und wird durch thermische und mechanische Einwirkung nicht
zerstort, wie die post-mortem photographierten Schnitte (Abb.3.11

und 3.12 sowie Anhang A2.3) zeigen.
Die Versuchsparameter waren:

a) Strukturmaterial

Bei den meisten Experimenten bestanden die Widnde des
Stromungskanals aus Edelstahl.Dariiberhinaus wurden auch,
obwohl nicht reaktortypisch, Quarzglasstrukturen verwendet,
um die Stromung der Schmelze optisch erfassen zu konnen. Beim
Hochstromen des Flissigkeitspfropfens bildete sich sowohl auf
der Kanalwand aus Quarzglas als auch auf der Edelstahlwand
eine stabile Kruste. (Abb.3.11 und 3.12. sowie Anhang A2.3).

b) Geometrie der Struktur

Sowohl bei (uarzglas- als auch bei Edelstahlstrukturen
wurden verschiedene Kanalgeometrien eingesetzt. Diese waren
Rohre verschiedener Durchmesser und 3-Stab-Blindel, gelegent-
lich auch Ringspalte. Ausgehend vom einfachsten Fall,
Krustenbildung auf der Innenseite von Rohren, wurde aurch
die Verwendung von Ringspalten und reaktortypischen Biindeln
auch die Stabilitdt der Kruste auf konvex gekrimmten Wanden,
auf der AuBenseite von Rohren, untersucht., Die Bildung einer

stabilen Kruste auf der RohrauBenseite widerspricht friheren

Untersuchungen des ANL /54,61/ und konnte bisher nur in zwei
Experimenten der TRAN B-Serie festgestellt werden. Im Rahmen
der vorliegenden Arbeit wurde eine Vielzahl von Bilindelexperi-

menten mit verschiedenen Randbedingungen (s.u.) durchgefiihrt




und es wurde in allen Fdllen eine stabile Kruste auf der
AuBenseite von Rohren gefunden. (Abb. 3.11 und 3.12. sowie
Anhang A2.3). Beim Herstellen der Schnitte brachen teilweise
Krustenstiicke ab.

¢) Treibende Druckdifferenz, Reynoldszahl

Die treibende Druckdifferenz wurde bei Experimenten mit Edel-
stahl zwischen 0,1 und 1 MPa variiert. Bei Quarzglasstruktu-
ren war a4 p immer = 0,1 MPa. Bei allen Driicken war die gebil-
dete Kruste stabil. Durch die groBe Viskositidt der verwende-
ten Al,05-Schmelze von 5.1072 Ns/mz‘konnten selbst bei 1 MPa
treibender Druckdifferenz nur Reynoldszahlen bis ca. 2500
erreicht.werden. Wie Rechnungen mit dem Code PLUGO zeigen,
werden nur am Ende des Strdmungsvorgangs, wenn die Masse des
Pfropfens schon stark abgenommen hat, kurzzeitig Werte bis
Re & 6000 erreicht. Abgesehen von dieser letzten Phase des
Stromungsvorgangs liegt jedoch laminare Strdmung, hdchstens

Ubergangsstromung, vor.

d) Temperatur der Struktur

Bei Verwendung von Edelstahlstrukturen wurden Versuche mit
unbeheizter Struktur (Raumtemperatur) und mit beheizter
Struktur (2 1300 K) durchgefiihrt. Bei Temperaturen von
1300 K schmilzt die Edelstahlwand bei Kontakt mit heiBem
Al903 instantan auf. Dadurch war es méglich die Stabilitédt
von Krusten bei gleichzeitigem Wandschmelzen zu untersuchen.,
Auch in diesen Fdllen war die Kruste, sowie der darunter-
liegende Film fliissigen Wandmaterials stabil (keine Ver-
mischung). Wie die post-mortem angefertigten Schnitte
zeigen, bleibt die Kruste sogar stabil, wenn die Stahlwand
vollstdndig durchgeschmolzen ist. (Abb. 3.11 und 3.12. sowie
Anhang A2.3.).

Bei beheizten Strukturen liegt die gréste Schwierigkeit darin, zu
bestimmen ob, wann und wieviel Strukturmaterial schmilzt. Der ge-
naue Zeitpunkt des Aufschmelzens und die Aufschmelzrate kénnen
experimentell nur sehr schwer bestimmt werden. DaB die Wand ge-
schmolzen war, kann mit bloBem Auge anhand radialer Schnitte nur
dann festgestellt werden, wenn das fliissige Strukturmaterial

seinen urspriinglichen Ort verlassen hat und umgelagert wurde. In




den Fdllen, wo die aufgeschmolzene Wand am Ort des Aufschmelzens
wieder erstarrte, muBten mikroskorische Untersuchungen der
Rornstruktur durchgefiihrt werden. Aufgrund der Kornstruktur kann
dann nachgewiesen werden, daB die Wand von der heifen Seite her
ganz oder teilweise geschmolzen war (Abb.5.1.). Die mikroskopi-
schen Aufnahmen geben auch Auskunft dariiber, wie tief die

Schmelzfront in die Rohrwand eingedrungen ist.

Der Zeitpunkt des Wandschmelzens ist der wichtigste Punkt bei
Untersuchungen zur Krustenstabilitdt bei schmelzenden Wdnden: Nur
bei instantanem Wandschmelzen ist gewdhrleistet, daB sich die
Kruste auf einem Film fliissigen Wandmaterials bildet., Da der
experimentelle Nachweis instantanen Wandschmelzens sehr schwierig
ist, wurden hierzu theoretische Untersuchungen durchgefilihrt.
Instantanes Wandschmelzen findet statt, wenn die Kontakttempera-
tur, zwischen Schmelze und Wand groBer ist als der Schmelzpunkt
des Wandmaterials. Im Falle von Edelstahl muB die Kontakttempera-
tur groper als 1780 K sein. Dies kann bei vorgegebener Schmelzen-
temperatur von 2300 K nur erreicht werden, wenn die Struktur
beheizt wird. Mit einem Conputerprogramm von Fieg /34/ (s.Anhang
A3) wurde die notwendige Anfangstemperatur der Struktur berech-
net, Tab. 3.6, gibt an, welche Kontakttemperaturen sich bei be-
stimmten Anfangswandtemperaturen einstellen., Bel der fiir die vor-
liegenden Experimente gewdhlten Temperatur von 2 1300 K kann also
davon ausgegangen werden, daBf beim Kontakt Schmelze/Wand letztere

instantan aufschmilzt,

Einschrédnkend soll nochmals betont werden, daB die hier gefundenen
Krusten sich nur auf einphasige Oxidschmelzen (genauer Aluminium-
oxid) beziehen. Experimentell wurde nachgewiesen /65/, daB das
Ausfrierverhalten von U02 und A1203 dhnlich ist. Die Experimente
zur Krustenstabilitdt sind also auf Reaktorverhdltnisse lbertrag-
bar. In Reaktorsicherheitsanalysen hat man jedoch mit komplizier-
teren Schmelzen (Mischungen von 0Oxid, Metall, Spaltprodukten, Dampf)
zu rechnen. Es ist denkbar, daB die Krustenstabilitdt von der Art
der Schmelze abhidngt und insbesondere gibt es Hinweise /25-29 und
65/, daB bei Oxid-Metall-Mischschmelzen sich nicht in allen Fidllen

stabile Krusten bilden.




Abb. 5.1. Angeschmolzene Kanalwand
Rohr 6 x 1 Ap = 0,5 MPa,
max

Stahl

(geschmolzen)

TStruktur = 1300 K
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5.2, Uberpriifung theoretischer Kriterien zur Krustenstabilitit

Es gibt nur wenige theoretische Arbeiten zur Krustenstabilitit,
Die meisten beschrdnken sich darliberhinaus nur auf einzelne
Aspekte. Eine etwas umfassendere Abhandlung zur Krustenstabilitit
stammt von Epstein /46/. Falls die Kruste auf einer festen Stahl-
wand wdchst, ist sie nur der Reibungskraft des Fluids ausgesetzt,
wdhrend sie beim Aufwachsen auf einer schmelzenden Stahlschicht
sowohl der Intensitdt der Turbulenz der Stromung als auch dem
Druck der darunterliegenden Stahlschmelze ausgesetzt ist. Nach
dieser Untersuchung bricht die Kruste nur bei laminarer Strdmung

nicht auf.

Epstein gibt eine Gleichung an zur Errechnung der kritischen
Stromungsgeschwindigkeit unterhalb derer die Kruste mechanisch

stabil ist:

0.8 3 0.2, 0.6
v23AF  [Eai ) [Temp-Tso
08 24,02
f2°(1-€2)> ?FD3 TF,O"TF,mp
Mit
AF Krustenwachstumskonstante
&€ Poisson-Zahl des Fluids

Re ibungsfaktor
Elastizitdtsmodul des Fluids
p Diffusivitdt

Rom

Fiir 3- und 4 mm-Rohre wurde diese kritische Geschwindigkeit be-
rechnet, Die Werte sind 58,2 m/s bzw. 69,1 m/s. Da diese Ge-
schwindigkeit in den vorliegenden Experimenten bei weitem nicht
erreicht wurden, sind die theoretischen Ergebnisse in Uberein-
stimmung mit der experimentell beobachteten Stabilitdt der

Kruste,




Ostensen /59/ untersuchte den EinfluB thermischer Spannungen auf
die Krustenstabilitdt und kam zu dem Schluf, daB Krusten viel
schwdcher seien, als bisher angenommen wurde. Aus dem Vergleich
der thermischen Spannung mit der Versagensspannung berechnete
Ostensen eine kritische Temperaturdifferenz Uber die Rruste von
330 K, d.h. Rrusten sind nur in dem Bereich Ty, = Tgryste < 330 K
stabil. Nach diesen Uberlegungen wird die Kruste von der kalten
Seite (Wand) her aufbrechen, bis zu der Stelle, wo die Krusten-
temperatur gerade 330 K unterhalb des Schmelzpunktes des Krusten-

materials liegt.

Die Anwendung von Ostensens Gleichung zur Berechnung dieser

05
AT=[3(1—€)Gb/(octh—g—tE—)

(mit & p=thermischer Ausdehnungskoeffizient)

Temperaturdifferenz

ergibt fir Al,045 einen Wert von 2030 K.

Cies bedeutet, dap fiir Al,03-Schmelzen die Kruste thermisch
stabil ist, da die maximale experimentelle Temperaturdifferenz
mit Tp o=2300 K und Tg, =300 K nur 2000 K betrdgt und damit
unterhalb des theoretischen ermittelten kritischen Wertes von

2030 K liegt.

Eine Arbeit von Lipinski /60/ berilicksichtigt bei der Untersuchung
der thermischen Krustenstabilitdt auch den EinfluB des Kriechens,
der bei Ostensen unberlcksichtigt klieb, Lipinski ibernahm den
bei Gstensen beschriebenen Fall, in dem die Kruste auf geschmol-
zenem Stahl wichst. Er bestimmte eine kritische Krustendicke, wo-
bei er annahm, daB bei Uberschreitung dieser kritischen Dicke der
EinfluB des Kriechens signifikant wird. Aus den Ergebnissen
Lipinskis folgt, daB die thermischen Spannungen, die nach
Ostensen zu einer Zerstdrung von 76% der Krustendicke fiithren

konnen, innerhalb weniger Millisekunden durch den EinfluB des
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Kriechens unbedeutend werden, Diese Zeitspanne ist flir die

meisten Anwendungen in der Reaktorsicherheit klein ¢genug, um die
thermische Zerstdrung der Kruste zu verhindern. Danach ist im Hin-
blick auf thermische Effekte in jedem Fall mit stabilen Al ,04-Kru-

sten zu rechnen,

Sienicki et al. /61/ untersuchten die Geometrieabhdngigkeit der
Spannungen bei Erstarren einer Brennstoffkruste auf Stahl.
Ausgegangen wurde von einer Kruste, die sich sowohl auf der
AuBenseite als auch auf der Innenseite eines Hullrohrs bildet,
Als Temperatur des Stahls wurden 570 K gewdhlt. Diese Temperatur
entspricht der unteren 7Temperaturgrenze in Reaktorsicherheitsex-
perimenten und schlieft Wandschmelzen aus. Unterhalb 2000 K wird
die Kruste als elastisches Medium betrachtet, bei hdheren

Temperaturen wird der EinfluB des Kriechens relevant.,
Sienicki unterscheidet drei Fdlle:
1. Krustenbildung auf der AuBenseite des Hiillrohrs

Das gleichzeitige Zusammenziehen des Brennstoffs beim Abkiihlen

und die entgegengesetzt gerichtete Ausdehnung der Hiille bei Er-

warmung, lassen die Spannungen, die vor allem in der Ndhe der

Brennstoff-Stahl-Grenzfldche auftreten, sehr schnell anwach-

sen, An der Grenzfldche Brennstoff-Stahl treten extrem hohe
Spannungen éuf, die mit der Entfernung von dieser Grenzflédche

etwa linear abnehmen. j

2. Krustenbildung auf ebener Stahlplatte
Das Spannungsfeld im Brennstoff bleibt zeitlich konstant und
fdllt von der Grenzfldche Brennstoff-Stahl zur &uBeren Ober-

fliache des elastischen Bereichs nahezu linear ab.




3. Krustenbildung auf der Innenseite des Hiillrohrs
Die gleichzeitige Ausdehnung des Hillrohrs und das Zusammen-
zlehen des Brennstoffs filhrt dazu, daB sich die Kruste von der
Wand abldst. Die Spannungen fallen linear von hohen positiven
Werten an der Brennstoff-Stahl-Grenzfldche zu gleich groBen

negativen Werte an der inneren Grenzschicht der elastischen

Zone .,

Die Spannungen beim Ausfrieren auf der AuBenseite des Rohres sind
sehr grof und lassen auf eine geringe Wahrscheinlichkeit £ir
Krustenstabilitdt schliefen, wdhrend auf der Innenseite die
gr8BRte Wahrscheinlichkeit fiir stabile Krusten gegeben ist,
vorausgesetzt, daB sich der erstarrende Brennstoff von der

Stahlwand ablésen kann.

Unsicherheiten in Sienickis Arbeit ergeben sich durch den
unbekannten Wert der Versagenspannung bei Sprédbruch und die
unbekannte Ausbreitung von Rissen in der Kruste. Sienicki gibt
an, daB selbst bei Rissen, die die gesamte Krustendicke durch-
ziehen, das endgliltige Versagen unsicher ist, da abgebrochene
Krustenstiicke an ihrem urspriinglichen Platz verbleiben konnen und
nicht notwendigerweise in die Strémung eingemischt werden. In
diesem Fall wiirde das mechanische Versagen der Kruste keinen Ein-

flup auf die Eindringtiefe des geschmolzenen Brennstoffs haben.

Auch Schwarz et al. /62/ geben in dem von ihnen entwickelten Code
BUCOGEL Stabilit&dtskriterien an, die jedoch nur fir Re ®» 4000
gliltig sind und somit hier nicht angewendet werden ké&nnen.




5.3. Eindringtiefe

5.3.1.

Sensitivititsstudie

Mit dem Code PLUGO wurde eine Sensitivitdtsstudie durchgefiihrt,
um den EinfluB der wichtigsten Stoffeigenschaften (Viskositit der
Schmelze, Wdrmeleitfihigkeit des Stahls) und den EinfluB eines
Luftspaltes zwischen Kruste und Wand (s.Kap.4.) auf die Eindring-
tiefe zu untersuchen. Tab., 5.1. gibt die Ergebnisse dieser Studie

wieder, In Tab. 5.2. sind die benutzten Stoffwerte von A1203 und

UC, angegeben.

Tab.

—T74 —

R(Ns/mz) Eindringtiefe (cm)
5.1072 47,0
5.1073 101,3
1.1073 115,5

13

sol_

‘a)EinfluB der Viskositdt

(k32%= 24w/mK)

k:gl(w/mk) Eindringtiefe (cm)
12 50,3
18 48,1
24 47,0

b) EinfluB der Widrmeleitfihigkeit der Wand

(n=5-10"% Ns/m?)
Spalt (mm) Eindringtiefe (cm)
. 0,0 42,7
0,005 62,0
0,01 76,2
0,015 87,7
0,02 97,2

¢) Einfluf des Spaltes
(n und k temperaturabhdngig)

EinfluB verschiedener Parameter auf die Eindring-

tiefe

Edelstahlrohre 6x1, Schmelze AlZO

3




A1203 UO2
Schmelzpunkt (K) 2100 3040
Schmelzwirme (J/kg) 1,16.10° 2,8:10°
flissig
therm. Leitfdhigkeit (W/mK) 6 2,3
spez. Wdrme (J/kg K) 1,42-103 7-102
Dichte (kg/m3) 3-103 8,710
dynam.Viskositdt (Ns/m?) 3,,7-10'2 4-1073
fest
therm. Leitfdhigkeit (W/mK) 6 6
spez. Wdrme (J/kg K) 1,42-103 2,7'102
Dichte (kg/m°) 3,67-10° 10,9-10°

Tab., 5.2. Stoffdaten von Al,05 und UO, fir PLUGO-Rechnungen

Es zeigt sich, daB die Viskositdt und die Einflihrung eines Luft-
spaltes die Eindringtiefe stark beeinflussen. Bei gegebener Vis-
kositdt und Wirmeleitfidhigkeit kann nur durch die Modellierung
eines Spaltes eine theoretische Eindringtiefe erreicht werden,
die den experimentell ermittelten Werten entspricht (s. Abschnitt

5.3.2.).

Eine Vergleichsrechnung mit UO; als Stromungsmedium und sonst
vergleichbaren Bedingungen zeigt, daB die berechneten Eindring-

tiefen fiir UOy um einen Faktor 2 kleiner sind als filir AlpCj.




5.3.2. Vergleich der experimentellen und theoretischen Ein-

dringtiefen

In den Experimenten zur Bestimmung der Eindringtiefe wurden
3-Stab-Biindel benutzt. Da der Code PLUGO die Strémung im Biindel
nicht modellieren kann, wurde ein dguivalentes zylindrisches Rohr
entsprechend dem hydraulischem Durchmesser des Biindels verwendet.
Da die post-mortem festgestellte Breite des Luftspalts nicht un-
bedingt der wdhrend des Einlaufvorgangs entspricht, wurden Rech-
nungen mit verschiedenen Spalten durchgefiihrt., Die experimentell
ermittelten Eindringtiefen stimmen sehr gut mit berechneten Wer-
ten Uberein, wenn ein Luftspalt von 0,015 mm angenommen wird
(Tab. 5.3.).

Eindringtiefe (cm)
Exp.Nr. Ap(MPa) experimentell PLUGO
(Luftspalt 0.015 mm)

E850726~-1 0,1 85,5 77,5
E851107 0,62 166 165
E851108 ’ 0,88 200 203

Tab., 5.3. Gemessene und gerechnete Eindringtiefen




5.3.3. Ausblick

Wie die Vergleiche PLUGO - Experiment zeigten, wiren filir eine
bessere theoretische Beschreibung des Eindring- und Ausfrier-
vorgangs noch weitere, den Wirmeillbergang betreffende Anderungen
notwendig, die im Rahmen dieser Arbeit nicht mehr durchgefiihrt

werden konnten:

° Berechnung der Spaltdicke temperatur- und zeitabhdngig unter
Berlicksichtigung der thermischen Ausdehnung von Kruste und

Wand und der Wirkung des Druckes in der Schmelze,

. Einfiihrung. weiterer temperaturabhingiger Stoffdaten /63/

. Wdrmelbergang durch Strahlung im Spalt und von der Rohr-
auBenwand an die Umgebung (geringer Effekt) /34/

. Exakte Berechnung der Wandtemperatur bei Wandschmelzen

. Bessere Modellierung der Geometrie des Strémungskanals bei

Blindeln




6. ZUSAMMENFASSUNG

Das Ausfrierverhalten von heiBen Fluiden in verschiedenartigen
Strukturen wurde experimentell untersucht. Die Experimente wurden
im Hinblick auf Reaktorsicherheitsanalysen ausgelegt (reaktor-
typische Materialien) und es wurden die wichtigsten Parameter
(Geometrie und Temperatur der Struktur, treibender Druck bis

1 MpPa ) abgedeckt. Die Experimente sollten insbesondere die fir
den Warmeilibergang und damit die Eindringtiefe entscheidene Frage
der Stabilitdt von Krusten und Schmelzfilmen kldren. Als Fluide
wurden mittels der Thermit-Reaktion erzeugtes Aluminiumoxid und
Eisen als Simulationsmaterialien verwendet. Die Strukturen
bestanden meistens aus Edelstahl, gelegentlich wurden auch, um
das Stromen des Fluids beobachten zu kdnnen, Strukturen aus
Quarzglas verwendet, Die Strukturen wurden post-mortem ge-
schnitten, die Schnitte photographisch und zum Teil mikroskopisch

untersucht.

Die Experimente, die im Rahmen dieser Arbeit durchgefilihrt wurden,
haben die Existenz stabiler Krusten unter den gegebenen reaktor-

typischen Bedingungen (oxidische Schmelze, Stahlstruktur, Biindel-

geometrie, Drilicke bis 1 MPa) mit und ohne Wandschmelzen nachgewiesen.

Im Falle von schmelzenden Kanalwdnden wurde insbhesondere keine
Vermischung des fllissigen Stahlfilms mit Krustenmaterial festge-
stellt. Dies beweist die Existenz stabiler Krusten auch bei

schmelzenden Wdanden. In den vorliegendaen Experimenten wurde stets

einkomponentige, einphasige Schmelze verwendet. Die Ubertragbar -
keit auf Reaktorverh&dltnisse ist durch das dhnliche Ausfrierver-
halten von Al,0, und UO, gegeben, zumindest solange, wie einphasige,

273 2
einkomponéntige Schmelze vorliegt.

Die Existenz stabiler Krusten und Schmelzfilme ist von erheb-
licher Bedeutung in Sicherheitsanalysen fir Schnelle Brutreak-
toren. Die Krusten begrenzen den Wa&rmeverlust von den
geschmolzenen Coremassen an die durchstrdmte Struktur, was eine
weitrdumige Verteilung des Corematerials und eine Verringerung

der Gefahr von Rekritikalitdten zur Folge hat.




Durch einen Vergleich der vorliegenden experimentellen Ergeb-
nisse mit Krusten-Stabilitdtskriterien verschiedener Autoren
konnte die experimentell nachgewiesene Existenz stabiler

Krusten auch theoretisch bestdtigt werden.

Neben der Untersuchung der Stabilitdt von Krusten und Schmelz-
filmen dienten die Experimente auch zur Uberpriifung und Ver-
besserung der theoretischen Modelle zum Ausfrierverhalten.

Die gemessenen Eindringtiefen und Krustendicken wurden deshalb
mit einer verbesserten und erweiterten Version PLUGO des

Codes PLUGM nachgerechnet. Die Ubereinstimmung ist in den
meisten Fdllen befriedigend. Der neu eingeflihrte Spalt wird

durch Schnittbilder bestitigt.




7.

Nomenklatur

Nu

Ap
Pr

Re

As

Fl&che
Strémungsqguerschnitt
benetzte Oberfldche
spezifische Widrme
Durchmesser

hydraulischer Durchmesser
Reibungsfaktor
konvektiver Widrmelibergangskoeffizient
Warmeleitfdhigkeit
Schmelzwdrme

Masse

Nusselt~Zahl

Druck

Druckdifferenz
Prandtl-Zahl
Reynolds-Zahl

Radius, radiale Koordinate
Maschenhohe

Temperatur

Zeit

Geschwindigkeit

Volumen




Indizes:

app

Eindringtiefe
Diffusivitat

therm. Ausdehnungskoeffizient
Wiarmelbergangszahl
konstanter Faktor (=0.7)
Krustendicke

Poisson~Zahl

dynamische Z&higkeit
Krustenwachstumskonstante
kinematische Z&higkeit
Dichte
Oberfl&dchenspannung

Bruchspannung

tatsédchlich
Bulk

Fluid

Masche i
liguid
Schmelzpunkt
Zeitschritt n
Anfangs~-
Struktur
solid

Wand
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Al Beschreibung der MeBprogramme

Im folgenden werden die Programme beschrieben mit denen die Ex-
perimente zur Krustenstabilitdt und zur Eindringtiefe gesteuert
und die MeBdaten aufgenommen wurden. Da im Laufe der Arbeit die
Programme erweitert, verbessert und an technische Anderungen der
Versuchsanlagen angepaBt wurden, sind im Gesamten vier Programme
vorhanden. Dies sind die Programme THERM4, THERM5, THFS2 und
THFS3. Die THERM-Programme wurden bei Experimenten an der Vakuum-
anlage eingesetzt, die THFS-Programme an der Druckbehdlteranlage
THEFIS. Die Programme THERM4 und THFS2 steuerten die Krustenbil-
dungsexperimente, bei denen die Struktur in die Schmelze einge-
taucht und wieder herausgezogen wurde, THERM5 und THFS3 wurden
bei Experimenten zur Messung der Eindringtiefe verwendet, bei
denen die Struktur in die Schmelze eingetaucht wurde und darin

verblieb.,
Die Programme lassen sich in drei Abschnitte gliedern:

1) Einlesen der Parameter und Formeln und Initialisierung der
Gerédte
(die Parameter, die zur Initialisierung ndtig sind findet man
in /64/)

2) Steuerung des Experiments und MeBdatenerfassung

3) Ausgabe der MeBwerte

Das Programm THERM4 - Krustenbildung an der Vakuumanlage

Zuerst wird die Nummer des durchzufilihrenden Experiments einge~
geben. Dann werden verschiedene Marken zur zeitlichen Struk-
turierung des experimentellen Ablaufs eingelesen. AnschlieBend
wird die Referenztemperatur (Raumtemperatur) in ©C eingegeben und
der atmosphédrische Druck gemessen (Umgebungsdruck). Fiir den
spdter folgenden MeBscan werden der Datenlogger und ein schnelles
Digitalvoltmeter initialisiert, sowie MeBbereich, Trigger, MeB~

rate usw. eingestellt,

Abb. Al.l gibt den Zeitplan dieses Programms wieder,
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pc 1,0

Ziindung ein

DO 1,0
Ziindung aus

DC 1,1
Abdeckung zurlick

nc 1,7,8
Film- und Photokamera ein

DC 1,2
Struktur abfahren

Struktur fihrt ab

DC 1,4
Ventil zum Vakuumbehdlter auf

pc 1,15, DC 1,3
gtruktur "ab" entlasten, Struktur
hochfahren

ENTER 724; X$
Scanstart

Ventil zum Vakuumbehidlter dffnet

Struktur fihrt hoch
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Nach Beendigung des Experiments werden die Zeitmarken Y1, T1l, T2
und T3 ausgegeben., Die Ventile werden geschlossen, die Kameras
ausgeschaltet. Nach der Umrechnung der gemessenen Spannungen in
Druck und Temperatur werden die MeBdaten und die dazugehdrigen

Zeiten ausgegeben und auf Datenkassette abgespeichert.

Das Programm THERM5 - Eindringtiefe an der Vakuumanlage

THERM5 entspricht im wesentlichen dem Programm THERM4. Unter-
schiede zu THERM4 sind:

1) Es wird keine Temperaturmessung durchgeflihrt.

2) Die Struktur wird nach dem Eintauchen in die Schmelze nicht
wieder herausgezogen, so daB solange Schmelze in den Kanal ein-
dringen kann, bis der Strdmungsquerschnitt voéllig zugefroren
ist.

Ein &dhnliches Programm verwendeten Werle et. al. /32/. In der vor-

liegenden Arbeit wurde THERM5 nur zur Herstellung der oxid-gefiill-

ten Innenstidbe fiir beheizte Bilindelexperimente bendtigt.

Das Programm THFS2 - Krustenbildung an der THEFIS-Anlage

Der Zeitplan dieses Programms, das filr Krustenbildungsexperimente
an der THEFIS-Anlage verwendet worden ist, findet man in Abb.,

Al,2, Abb. Al.3 gibt den Teil des Programms wieder, durch den die
Experimente gesteuert werden. In dieser Abb. sind auch die Steuer-

befehle erklédrt. Abb. Al.4 zeigt den zeitlichen Ablauf der Tiegel-

bewegung.

Das Programm THFS3 - Eindringtiefe an der THEFIS-Anlage

Das Programm THFS3, das auch Fieg /34/ fiir seine Eindringexperi-
mente verwendete, unterscheidet sich von THFSZ nur dadurch, daf
bei THFS3 der Tiegel nach dem Hochfahren nicht wieder abgefahren

wird,
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FEM ¥#ZEITPUNKT HNuULL BEI

ZUEMDUHG DES THERMITS Eal HEcauauns sin
DUTPUT 763 :"0OC4,14" £330 988 mz warten
WAIT 486 FEB Zeltr o= 9.0
SETTIME A, 3 7 Zuendungs ein
OUTFUT v06% i"DC4.93" sty Tl = ZeitPrunkt der Zuenduns
Ti1=TIKE oo SEE m=s warten
WAIT 560 Vel Zuenduna aus
DUTPUT vB2 D04, 32" FiB 11E6R ms warten
WARIT 1i106a ved o Tiesel ab
OutTPuUT 752 ;"DC4,49" T8 18808 ms warten
WAIT 1666 ‘ T4t Tieasl ab entlasten
DLTPUT 7689 ;"D04,4" Fil keszzel hovizontal werfabhren
ouTPUT B3 s'pCcd, 1t Yol 2088 ms warten
MAIT zo6b TrE fAbsausuns aus
GUTPUT 799 :"D0o4, 14" Fol ZPEE ms warten
MAITT 38606 PRl KEezzel wverfahren enitlasien
QuTRUT T2 ;"DO4,1" @i FHess hochtahren
CUTPUT FA2 ;"0OC4, 3" 2o 4880 mE owarten
WRIT 4866 3533 Eesz=zel hochtahren esentlasten
QUTFUT 769 :"DD4,3" Bad Fesszel werschliezzen
GLTRUT 7Faz "Ooc4,2¢ 250 Te o= Zeit des Trisasrs
Tz=TIME Tieae] hoch
OUTPUT 7HB3 ;Y0c4,5" oo i1egel hoch (mit Yerzoocaer)
QUTPUT 7B s "OCc4.1a . Druckwaentil auf i 3
HRIT Foo ! The omE warten
DUTPUT a3 *"0OC4,15.0C4.4" Ti1egel hoch 1hnst. entlasten

Z2=TIKE Tieael 3k mit Yerzosser)
EHTER V24 ; =% A T3 = Feir des Scansziart
Td=TIME FiR ST A
q2d. T4 = Scanende

Abb. A1.3. Steuerbefehle
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Zusammenstellung der Experimente der Versuchsreihe I-IV

Schmelze Alzo

Schmelze Fe

3
Rohre Ringspalt Biindel Rohre Ringspalt |Blindel
83/7/27-1 | 83/7/28-1 83/8/24-2| 83/8/15-1 83/8/31=1 83/9/26-1
83/8/3=1 83/8/23-1 83/9/15-1| 83/8/30-1
83/8/4-1 83/8/23-2
83/8/22-1| 83/8/24-1
83/9/7-1
Versuchsreihe I
Struktur: Quarzglas, Raumtemperatur
Ap<0,1 MPa
-Schmelze Schmelze
Al203 Fe
. Ap<0O,1 MPa 0, 1MPa<Ap<1 MPa Ap<0O,1 MPa
Rohre Ringspalt | Biindel ' Rohre Biindel Ringspalt
8506051 83/9/7-2 83/11/17-1 8505241 | 850724-11{ 83/9/1-1
850610 83/9/23=2 83/11/22=1 8505281 | 850724-2
83/9/27-1 83/11/22=2 850603 850725-1
84/12/17-1 850605 850725-2
850611

Versuchsreihe IT

Struktur:Edelstahl, Raumtemperatur
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Ap<0.1MPa O0.1MPa<Ap<1MPa
Rohre Bilindel Rohre Bilindel
84/5/22=1 84/6/15=-1 850829. 851030

84/6/18=-1 851003 851031
851015 851105
851025

Versuchsreihe III
Struktur: Edelstahl beheizt
Schmelze: Al.O

273
Struktur unbeheizt Struktur beheizt
E850726-1 E851106
E851107 E851118
E851108 E851122

Versuchsreihe IV

Struktur: Edelstahl, Blindel
Schmelze: A1203

0.1 MPa<Ap<1MPa
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A2.1. Tabellen der Zeiten und Drilicke
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Tabellen der Zeiten und Driicke

Strokiur ) Steuktue zichep AP ok 5
Vern Hr, Geonmetrie pyp’ Bchuelze Zelt /s/ l\p/l()sl'n[ Zelt /sl | Hert/10 Pa/
_(o,Abb,3,3) .
83/7/27-1 Rohire la,2 Aly04 23,97 0,159 24,26 0,452
83/8/3-1 Rohire 1a,2 Atyn, 24,09 keine Druckmessung
83/8/4-1 Rolire tu,2 : Abp0, 23,97 0.356 24,48 0,567
83/8/22-1 Rohire 1a,2 . ALy, 24,00 0.897 24,03 0,897
43/7/28-1 Ringspait h,(2) AL,y0, 23,97 0,109 24,26 0,364
83/8/23-1 Ringapale 4,0 Aly0, 24,03 0,870 23,84 0.870
83/8/23-2 Ringupale 4, (la) ALy0, 24,01 0,867 23,84 0,868
81/8/24-1 Ringapalt hy(le) TYPLIN 24,03 0.866 23,73 0.881
831/9/7-1 Ringopalt 6,(1n)" Al,0, 23,97 0,827 23,77 0,839
83/8/24-2 BHndel 7,(1xs) AlL0, 23.97 0,825 23,717 0,834
81/9/15-1 Blndel 7,(1a) Aly0, 24,03 0,920 23,84 0,922
81/8/15-1 Rohire tn,2 - Fe 23,96 . keina Druckmeasung
83/8/30-1 Rohire la I'e 24,013 &).‘)25 24,44 . 0.927
83/8/31-1 Ringapalt 4, (1) ¥e 24,01 0,072 23,84 0.875
83/9/26-1 Bilnde 7,000 Fe 23,97 h
Versuchareflie 1
Quarzglas wnbehefzt, Struktur eintanchen bei 23 g
Strukiur > Struktur bruck ein) Struktur zichen Ap
Vera.Nr, Geometrie “typ f-n'.:,l.“u- zeit/u/ | Ap/10°0a/ zeit/al Were/10%ba/
(8.Abb,3,3) N /sl
83/9/1-1 Ringspalt 4, (b 23,0 23,37 24,03 0,861 23,84 0,866
83/9/7-2 Ringepalt 4 23,0 23,37 keine Druckmessiung
83/9/23-2 Ringspalt 4, (1) 23,0 23,37 23,97 0,556 23,66 0,657
83/9/27-1 Riugspalt 5, (1) 23,0 23,37 23,97 0,435 23,66 0,579
83/11717-1 Bilnde | 8, (1) 21,0 23,37 23.97 0.849 | 24,04 0.850
83/11/22-1 Blinded 8, (1) 23,0 23,37 23,97 0,850 24,05 0,851
83/11/22-2 Bilndel 8, (1) 23,0 23,37 23,97 0,848 24,05 0.849
83/12/17-1 Blindel 8 - 23,0 23,37 24,43 0.960 | 24,37 0.960
Versuchsreilhe II
Vakuumanlage,Sialil unbebefzt, (83/9/1-1 wit Fe-Schmelze, alle anderen MZ()J)
. |
Vers Nr, ?Lruktur St'r.ukl.ur X Im‘u:k 9()2Al’"mx Struktur ziehén Ay
Geometrie =typ eintauchen eln . 5 . . max 5
(g./4h,3,3 /s/ /s/ heivii/af| Zeit/a/ Ap/iu-ral Zeit/a/ |Hert/107Paf
8505241 Rolbire 1,2 22,1 23,25 23,71 23,50 3.99 23,98 - 5,28
8505281 Rolire 1,2 22,1 23,22 23,70 .| 23.63 4.53 23.93 5.39
850603 Rohire b, 2 22,4 23,25 23.73 23.6 7441 23,92 10,16
850605 Rohre 1,2 22.1 23,23 23.73 2346 7.3 1 23,94 9.96
8506051 RoAln:e Ib,2 22,1 23.25 24,05 23,62 0.853 24,16 1.0}
850610 Rohre ib,2 22,1 23.21 23.60 23.62 I.6 23,90 1,23
850611 Blindel 9 22.4 23.23 23.63 23.62 0.972 23,76 1.13
850724-1 | Bundel 9 2241 23,25 23,617 23.62 436 23,86 5.18
6850724~2 | Blndel 9 22,1 23,22 24,51 23,62 3.36 25,44 8.80
850725-1 | BUndel 9 22.1 23.25 24,51 23.62 344 24,84 8,35
850725-2 | Blindel 9 22,1 23,25 24,01 23.60 348 24,22 9,67
Versuchsreihe II
THEFIS~Anlage, Btalhl unbehelzt, Schuelze M‘ZOS
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veradies GeomeitE:kLgEyp itizﬁtgﬁen ZE:Lk 9UZAPmnx Struktur ziehen APmnx ;itzﬁtﬂir
(8.Abb,3.3) /8/ /sl bei../8/ [7eit/s/ Ap/lOSPn/ Zeit/s/ Nert/lOSPa/ IR/
84/5/22-1] Rohre 2 23,01 23,70 | 23,96 24,45 0,964 24,30 0.970 1210
84/6/15-1] Biindel 8 23,01 - 23,701 23,92 | 24,46 0,666 24 .02 0,879 1050
84/6/18~1] Bindel 8 keina Daten
850829 | Rohre 1b,2 22,1 23,21 123,70 23,6 v3.863 24,13 5.1 1300
851003 Rohire 2 22.1 23,22 {23,70 23.63 3.997 23,87 5.1 1300
851015 Rohire 1h,2 22,1 23.23 ) 23,61 23,62 1.572 23.9 1.9 1300
851025 Rolhire 1b,2 22,1 23,23 | 23,77 23,62 7.094 24,04 10,14 n1300
851030 Bilndel 9 22,1 23,21 | 23.63 23.62 1.857 23.76 2.19 1300
851031 Bilndel 9 2241 23.23 123,73 23,62 4,013 23.98 5422 1300
851105 Biindel 9 keine Daten
Versuchsreihe IIL
Stahl, beheizt an Vakuumanlage (oben) und THEFIS (unten)
Vers.Nr. Struktur Struktur bruck | 90%AP ©Ap Temp,der Eindring-
Geometrie| ~typ |eintauchén | ein max wax . Seruk tur tiefe
(s.Abb,3.3 s/ Is/ bei,./s/ Zelt |Wert/107Pa/ K/ Jw/
E850726-1 Bilndel. 9 22,1 23,23 23,56 23465 113 Raumtemp, 0,84
E851107 Blindel 9 22,1 23,24 23.70 . 24403 5421 Raumtenp,. 1.66
E851108 Blindel 9 22.1 23,22 23.72 23.93 7.87 Raumtemp, >2,0
EB851106 _ | Biindel 9 22,27 23,33 23.79 24.05 2.2 1300
EB51118 Biindel 9 31,11 32.26 32.72 32.89 5.25 1190 1.54
L851122 Bindel 9 31,1 32,26 | 32.74 ' 71.67 1190 >2.0

Versuchsreihe IV

(bei APmax <5410° pa kleiner Tlegel wit 900 g Thermit, bei APmux>5-|05 Pa grofer Tiegel mit 3000 g Thermit)

Experimente zur Eindringtiefe
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A2.2. Zeitlicher Verlauf des Eindringvorgangs und Druckverldufe
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Beispiele flir Druckverl&dufe (0.1, 0.5, 1

MPa)

Schiielzes A1203
Strukturs  Stahl

3 - Stab - Buandel
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Flr Versuchsreihe I optisch ermittelte Eindringtiefen
und gemessene Druckverliufe
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o T © :' .
I Eindringtiefe
90 1.9 :
]
80 1.8 |
]
|
704.7 i Eindringtiefe
) 'S !
8 o !
S tn !
607.8 S {
w —t
G N !
3 5 ’
.E? 501t1.5 5
[ .
2 3
o 401.4 3
&
30 1.3 —
Etndringtiefe Druckdifferenz
20t.2
101.1
0 , Zeit [s]

X I R AR ALY REMV RELENY SRS R T A A B
Vera.Nr.»  83/8/4-1 #  Druckdifferenz -~ = - - Hochfahren
Schmelzes A1203 +  1.Rohr 3mm I.D. o l.Rohr 4mm I.D.
Strukturs  Quarz x  2.Rohr 3mm I.D. U 2.Rohr 4mn L.D.
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Eindringtiefe [cm]

Eindringtiefe [cm]
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o T — A
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100 7T ':
]
90 +1.9 !
: Druckdi fferenz
|
80t.8 |
|
!
70 1.7 !
- |3
§ n X
60+.6 S
L?_J —
g S
®50¢t.5 P 4
a Y |
5 4, N
5 O ]
o 401.4 % |
(g i
i
301¢.3 |
|
|
20 1.2 :
|
|
10 7.1 1
1
0 | Zeit [s}
g S RN SN S S— ity 3 :
23 .2 4 .6 .8 24 .2 A .6 ] 5 .2 .4
Vers.Nr.s  83/8/24-1 ¥ Druckdifferenz - - - -~ Hochfahren
Schmelze: Al1203 +  Rohr 3mm I.D.
Strukturs  Quarz x  Ringspalt 2mm
100 T :'
|
90 1.9 :
|
80 1.8
70 1.7 - Druckdifferenz
= o
Q
= got.6 "B
(P-J [
g o
%? 50 4.5 g Eindringtiefe
£ 2
i Q.
E: g
o 407.4 ¥
pa } .
c‘i ]
i
30+.3 ]
1
|
20 1.2 !
|
|
101.1 |
|
0 | Zeit [s] .
g L
23 .2 .4 .6 .8 24 .2 .4 .6 .8 25 .2 A
Vers.Nr.1  83/8/24-2 #  Druckdifferenz - - - - - Hochfahren
Schmelze: A1203 +  Rohr 3mm I.D.
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A2.3, Photos von Schnitten
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Versuchsreihe II, Edelstahl unbeheizt

Binlauf

110 cm vom Einlauf 60 cm vom Einlauf

Rohr 6 x 1 Rohr 6 x 1,5

Exp. 850610, Ap = 0.1 MPa
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50 cm vom Einlauf cm vom Einlauf

180 cm vom Einlauf 140 cm vom Einlauf

Rohr 6 x 1 Rohr 6 x 1.5
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20 cm vom Einlauf

50 cm vom Einlauf | ' vom Einlauf

210 cm vom Einlauf | - | 110 om vom Einlauf

Exp. 850605, Ap = 1 MPa Exp. 850603, Ap = 1 MPa

Rohr 6 x 1 Rohr 6 x 1.5
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cm vom Einlauf

70 cm vom Einlauf

Exp. 84/12/17-1, Ap = 0.1 MPa Exp. 850611, Ap = 0.1 MPa
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20 cmvom Einlauf

60 cm vom Einlauf

110 cm. vom Einlauf

Exp. 850725-2, Ap = 1 MPa

Exp. 850724-2, Ap = 0.6 MPa
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Versuchsreihe III, Edelstahl beheizt

cm vom Einlauf

160 cm vom Einlauf

Rohr 6 x 1 Exp. 851015, Ap = 0.2 MPa Rohr 6 x 1.5
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100 cm vam Einlauf
s. Abb, 3.11,

60 cm vom Einlauf

Rohr 6 x 1 Exp. 850829, Ap = 0.5 MPa Rohr 6 x 1.5
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20 &m vom Einlauf

cm vom Einlauf

Rohr 6 x 1 Exp. 851025, Ap = 1 MPa Rohr 6 x 1.5 |
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in‘Ofenmitte‘

etwas oberhalb: Ofenmitte

40 ¢cm vom Einlauf

- M
Exp. 851030, Ap = Exp, 851031, “Ap = 0.2 FRa

in Ofenmitte

in Ofenmitte
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A2.4. Eindringtiefen und Druckverldufe Exp. - PLUGO
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FUr Versuchsreihe I Vergleich der experimentellen und theoretischen
(PLUGO) Eindringtiefen
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Eindringtiefe [cml

Eindringtiefe [cm]
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Vars, Nrox
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Vers.Nr.»  83/8/24-1
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Flir Versuchsreihe II Vergleich der experimentellen und theoretischen

(PLUGO) Krustendicke
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Krustendicke I[mmd

Krustendicke [mm]
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Krustendicke [mml

Krustendicke [mm]
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Gemessene Krustendicken Versuchsreihe III
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rustendicke [mml

Krustendicke [mmi
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A3 Berechnung der Kontakttemperatur

Zur Berechnung der Kontakttemperatur, die sich beim Kontakt
Schmelze/Wand instantan einstellt, wurde ein von Fieg /34/ er-
stelltes Basic-Programm benutzt, das auf den auch in PLUGM /58/

benutzten Gleichungen beruht.

Formal ismus

Zundchst wird ein Schidtzwert flir die Kontakttemperatur berechnet:

l<VV (xF 0.5
Tr--*[(‘; o Tw
TK Ky ap 05
1 +——
l(F aw

Mit T Temperatur
k Warmeleitfdhigkeit
ol Diffusivitédt

und den Indizes

K Kontakt
F Fluid
W Wand

Dann werden die Dicke der thermischen Grenzschicht in der Wand&ﬁv

und die effektive Schmelzwidrme I berechnet:

Sy =12a,)>°

L. = LF+CDF(TF-TCI')
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Mit 5Vqthermische Grenzschichtdicke
L Schmel zwdarme

Cp spezifische Warme
und dem Index Cr flir die Kruste,

Nachdem diese Werte zur Verfiligung gestellt sind geht das Programm
in eine Iterationsschleife in der die Kontakttemperatur iterativ
berechnet wird, bis die Abweichung zweier aufeinanderfolgender

Werte kleiner als 1% ist.

Dazu werden folgende Werte bendtigt:

_ Crer (Ter - Tk

s L

6
B ='1+-§'
C=(82+%)o.s
B=-B+c

5 =128 ag-s)"
N'kCr'Sw(z'B)
M=2ky 8"

Die Kontakttemperatur berechnet sich dann aus

M-Tw+N- Tk
nw*'TF

Tk =

In Tab. 3.10. sind mit diesem Formalismus berechnete Kontakt-

temperaturen im System Al,O3/Edelstahl ergeben.






