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Korrekturbeilage zum KFK 2130

~ Seite Lb: In der Uberschrift zu 4151 soll der letzte Teil
richtig lauten: "A Contribution to Heat Loss

Models."

- Seite 128 und 129: Die Bildunterschriften sind in der Reihenfolge
der Abbildungen zuzuordnen, nicht entsprechend

den Hinweilspfeilen.

- Seite 196: Der Text gehdrt zur Beschreibung des Vorhabens
4237.1 und ist zwischen die Seiten 210 und 211

einzuordnen.

~ Seite 210: Zeile 14 soll lauten: "Sie ergab sich zu 4,7 %
U-235."
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Vorwort

Im Rahmen des Projekts Nukleare Sicherheit (PNS) srbeiten die folgenden

Institute und Abtellungen der Gesellschaft fiir Kernforschung zusammen:

Institut flir angewandte Systemtechnik und Reaktorphysik TIASR
Institut flir HeiBe Chemie THCH
Institut fiir Material- und Festkdrperforschung IMF
Institut flir Neutronenphysik und Reaktortechnik INR
Institut flir Reaktorbauelemente IRB
Institut flr Radiochemie IRCH
Institut fiir Reaktorentwicklung IRE
Abteilung Behandlung radioaktiver Abfiille ABRA
Abteilung Strahlenschutz und Sicherheit ASS
Laboratorium fiir Isotopentechnik LIT
Laboratorium fiir Filtertechnik LFT
Abteilung Reaktorbetrieb und Technik RBT

Die Forschungs— und Entwicklungsarbeiten des PNS sind Bestandteill des
Resktorsicherheitsforschungsprogramms des BUNDESMINISTERIUMS FUR FORSCHUNG
UND TECHNOLOGIE (BMFT) und werden in Zusammenarbeit mit dem Institut
fiir Reaktorsicherheit (IRS), Herstellern und Betreibern, Gutachtern,

Genehmigungsbehdrden sowie anderen Forschungsinstitutionen durchgefiihrt,

Der vorliegende 6. Halbjahresbericht 2/19Th beschreibt die Fortschritte
der Arbeiten im PNS, die von den Instituten und Abteilungen der GfK
und den im Auftrag der GfK arbeitenden externen Institutionen auf dem
Gebiet der nuklearen Sicherheit durchgefiihrt werden. Er enth&lt eine
KURZFASSUNG (S. 1 -~ 76) in deutsch und englisch, in der iiber

- Durchgefiihrte Arbeiten

— Erzielte Ergebnisse

- Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Jjedes einzelnen Forschungsvorhabens kurz informiert wird.

Der Bericht wurde von der Projektleltung zusammengestellt.



NUCLEAR SAFETY PROJECT

SECOND SEMIANNUAL REPORT 19Tk

The 6th Project Report 2/197h4 is a description of work within the
Nuclear Safety Project performed in the second six month of 19Tk
in the nuclear safety field by GfK institutes and departments and
by external institutions on behalf of GfK. It includes for each

individual research activity short summaries (pp.38 - 76 ) on
- work completed,
- essential results,

- planning for the near future.

This report was compiled by the project menagement,
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4100 UMWELTBELASTUNG DURCH KERNKRAFTWERKE UND WIEDERAUFARBEITUNGS-—

ANLAGEN

4110 Spaltjodabtrennung in Kernkraftwerken und Wiederaufarbeitungs-
anlagen
(H. Deuber, H.-G. Dillmenn, J. Furrer, R. Kaempffer, H. Pasler,
A. Weinert, J.G. Wilhelm, LFT)

b111 St8rfall-Umluftfilter zur Abscheidung von Spaltprodukten aus

der Sicherheitsbehdlter-Atmosphére

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Erste Messungen an dem Prototyp eines Stérfall-Umluftfilters wurden durch-
geflihrt. Der Abrieb der Imprégnierung des darin benutzten Jod-Sorptions-
materials war auch wédhrend des Einflillvorganges so niedrig, daR die Nach-
‘weilsgrenzen der angewandten naRchemischem Untersuchungsverfahren nicht
iUberschritten wurden. Ein Tropfensbscheider des im Prototypfilter einge-
setzten Typs wurde mit einem Wassertropfen-Aerosol mit einem Tropfendurch-
messer von ca. 60 J+m bei einer Massenkonzentration von 50 g/m3 beauf-
schlagt und zeigte unter diesen Bedingungen einen Abscheidegrad von 99,8 %.
Die Fasermatte zur Abscheidung kleiner Tropfen und von Feststoff-Aerosolen
erbrachte bei der Priifung mit NaCl-Aerosol, das nach dem Flammenverdam-
pfungsverfahren hergestellt wurde, unerwartet niedrige Abscheidegrade.
Der Abscheidegrad des Jod-Sorptionsbettes des Prototypfiltersbetrug bei
Nenndurchsatz (1200 m3/h, 30 °C und 70 % r. F.) nach dem Einbau einer
zusétzliche Schikane 99,8 %. Dieser Wert entspricht den Ergebnissen von

Laborprifungen des Sorptionsmaterials.

Das Flammenverdampfungsverfehren zur Messung des DurchlaBgrades von Schweb-

stoffiltern lieferte reproduzierbare Ergebnisse unter Raumluftbedingungen.

Ausblick auf den weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Tropfenabscheidermessungen werden nach Umrlistung der Sprihanlage mit klei-
neren Tropfendurchmessern fortgesetzt. Des Prototypfilter wird auf Abscheide-
leistung bel héheren Temperaturen und im HeiBdampf untersucht. Das Aerosol-
Erzeugungsverfahren nach der Flammenverdampfungsmethode wird flir den Einsatz

unter Druck und Feuchte weiterentwickelt.



4112 Entwicklung von Abluftfiltern flir Wiederaufarbeitungsanlagen

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Flir die zuklinftigen GWA-Filter ( GWA Wiederaufarbeitungsanlage fiir 1500
jato Uran) wurde hochimprégniertes Jod-Sorptionsmaterial (AC 6120/H1) her-
gestellt., In Abscheidungsversuchen mit elementarem Jod an Testbetten mit der
fiir die GWA-Jodfilteranlage vorgesehenen Bett-Tiefe wurden Kepazitétsaus-
nutzung, Abscheidegrad und Abscheidungsprofil festgestellt. Die Ausnutzung
des Ag+ der AC 6120-Impragnierung betrug > 90 %, es wurden Abscheidegrade

> 99,99 % erreicht, das Abscheidungsprofil im Jod-Sorptionsbett ist so
steil, daB bei dem projektierten 2-stufigen Filter eine ausreichende Aus-
nutzung des Sorptionsmaterials zu erwarten ist. Das Konzept flir die WAK-

Jodfilteranlage und das GWA-Jodfilter wurde festgelegt.

Die Arbeiten zum Reaktionsverhalten von org. Jodverbindungen an AC 6120
wurden fortgesetzt. Nur das Jodbenzol (als Modellsubstanz einer org. Ring-
verbindung, bei der Jod direkt an den aromatischen Ring gebunden ist)
reagierte nicht mit AC 6120. Die anderen Verbindungen zeigten eine zur
Abscheidung im Jodfilter unter GWA-Bedingungen ausreichende Reaktionsf&hig-
keit.

Vorversuche zur Austreibung von Jod aus Aufldser und rilickgewonnener S&ure

sind angelaufen und zeigten hohe Freisetzungswerte.

Ausblick suf den weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Untersuchungen an dem flir die GWA vorgesehenen Jod-Sorptionsmaterial
AC 6120/H1 sollen 1975 vorwiegend in den Originalabgasen der WAK und spéter

der WA Marcoule fortgesetzt werden.



L1y Abluftfilterung an Resktoren, Identifizierung von Jodverbindungen
in Reaktorsbgasen. Alterung und Vergiftung von Jod-Sorptionsmateria-—

lien

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Der EinfluB von Lésungsmittelbeladungen auf die Abscheideleistung von typisch
ausgelegten Abluftfiltern wurde im Labor untersucht. Eine Beladung in Hbhe
von 5 % des Kohle-Trockengewichtes filhrte unter den gew#hlten Versuchsbe-

dingungen zum Absinken des Abscheidegrades von 99,99 auf 99 %.

Die Entwicklung eines diskriminierenden Probensammlers zur Bestimmung der
Anteile von Spaltjodgemischen in der Ab- und Fortluft von Kernkraftwerken

wurde sufgenommen.
Die Untersuchungen zum Transport und Abscheidungsverhalten unterjodiger Séure
wurden fortgesetzt, Bisher wurde keine schwer abscheidbare luftgetragene

Jodverbindung gefunden.

Ausblick auf den weiteren Fortgang der Arbeiten

Vorfilter zur Reduktion der Ldsungsmittelbeladung von Jod-Sorptionsfiltern
werden erprobt. Die Untersuchungen zu einem diskriminierenden Probensammler
werden innerhalb des Parameterbereiches fortgesetzt, der fiir die Untersuchung

der Ab- und Fortluft von Kernkraftwerken von Bedeutung ist.

4120 Freisetzung, Transport und Ablagerung yon Spaltprodukten

in Reaktorkreisliufen und deren Reinigung

k123 Fremdstoffe in Leichtwasserreaktorkihlmitteln
(J. Michael, IRB)

Durchgefilhrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Die Untersuchung der Metallabgaberate von Werkstoffen fiir den Primirkreis-
lauf von Druckwasserreaktoren wurde mit Incoloy 800 weitergefiihrt. Die

wegen der Eigenmetallabgabe der Autoklavenwand notwendig gewordene



Schutzschicht aus Gold wurde galvanisch aufgebracht. Betriebsstunden
mit dieser Schutzschicht bisher ca. 1000 Stunden. Einbringung von
Incoloy-800-Proben, Probenoberfléche 3540 cm?, Betriebsstunden ca. 540
Std. Leitféhigkeitsmessung mit einer fiir hohe Driicke und Temperaturen
entwickelten MeBzelle.

Abgabe von Gold an das Druckwasser nicht nachweisbar.,

Mittlere Fe-Abgsbe bei 342 °C und 150 bar: 90 ug/dm®> * Monat.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Weitere Untersuchung der Metallabgabe von reaktorspezifischen Werkstoffen
bei verdnderten pH-Werten des Druckwassers. Welterentwicklung der Leit-

féhigkeitsmeBtechnik bei hohen Temperaturen und Driicken.
%4130 Langfristige radiologische Umgebungsbelastung

4132 Untersuchungen der ]29J—Radi06kologie in der Umwelt
(H. Schiittelkopf, ASS)

Die Arbeiten zur 129J—Radio&5kologie wurden 1974 begonnen. Zur Verfiigung

129

stand eine Neutronenaktivierungsmethode zur Bestimmung von J in Abwissern.

Die Nachweisgrenze betrug 1 pCi 129J/l.

Es wurden analytische Methoden fiir folgende Probematerialien entwickelt:
Aktivkohle, Aerosolfilter, Pflanzen, Boden, Fleisch (Schilddriisen), Milch
und Wasser, Abwasser und Fisch. 0,5 g129J wurden aus der Abluft der WAK
gewonnen und werden als Standard zur Neutronensktivierung verwendet. Da
129J/127

Kontamination von Umgebungsproben erlaubt, werden z.Z. die verwendeten

127

nur die Kenntnis der J-Verhéltnisse sinnvolle Aussagen iber die

Chemikslien von J-Spuren gereinigt. Diese Arbeiten sind fast abge-

schlossen.

Die mit den analytischen Methoden erreichten Nachweisgrenzen liegen bei ca.
3 10_h pCi j29J/g fester Proben und bei ca. 10—3 pCi 129J/1 fliissiger
Probe. Diese Nachweisgrenzen reichen aus, um alle radioBkologischen Frage-

stellungen bearbeiten zu kénnen.

Ab Februar 1975 wird mit einer Emissions- und Immissionsmessung an der
WAK begonnen. Nach Lieferung eines Gaschromatographen soll die Indentifizierung

der Jodverbindungen der Luft in Angriff genommen werden.
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4134 Langfristige radiologische Belastung durch eine Anhdufung
von nuklearen Anlagen

(A. Bayer, INR)

Durchgefilhrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Die Arbeiten zur Berechnung der radiologischen Belastung im Oberrhein-
gebiet wurden fortgesetzt mit der Erwelterung des Rechenprogramms um Unter-
programne , welche die Auswaschung aus der radioaktiven Wolke und die Direkt-
bestrahlung durch am Boden abgelagerte Aktivititen berlicksichtigen. Zur
Abschétzung der Genauigkeit der Frgebnisse werden Sensitivity-Studien
begonnen. Die Datensammlung wurde ausgedehnt auf Freisetzungsraten

von Transuranelementen aus Kernkraftwerken und Wiederaufarbeitungs-—

anlagen.

4140 Krypton- und Xenon-Entfernung aus der Abluft kerntechnischer
Anlagen
(v. Ammon, IHCH; Hutter, RBT; C.H. Leichsenring, PNS-PL)

Durchgefilhrte Arbeiten

Nach der Entscheidung, die Entwicklung der Edelgasabtrennung bei Wieder-—
aufarbeitungsanlagen durch Tieftemperatur-Rektifikation fortzusetzen,
wurden flir die Versuchsanlage die Anlagenteile Tieftemperatur-Rektifikation
und Edelgas-Abfiillung spezifiziert und bei Firmen der Tieftemperatur- und
Verfahrenstechnik angefragt. Der Beschaffungsauftrag wurde zum Jahresende

197h erteilt.

Vor der eigentlichen Abtrennung des Kryptons muB das Abgas einer Wieder-
aufarbeitungsanlage mehreren Vorreinigungsschritten unterworfen werden.
Dies sind u.a.

a) die katalytische Reduktion der Stickoxide und des Sauerstoffs mit
Wasserstoff. Die Entfernung des Sauerstoffs ist notwendig, um die
gef8hrliche Ozonbildung im Sumpf der Destillationskolonne zu ver-
meiden.

b) Die Adsorption von HQO und CO2 an Molekularsieben. Dieser Schritt kann
konbiniert werden mit der adsorptiven Vorabtrennung des Xenons an
Aktivkohle als Alternative zur destillativen Abtrennung von Xenon

gemeinsam mit Krypton.
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Schritt a), die katalytische Reduktion von NOx und O2 mit H2 wurde in einer
Reihe von Leborversuchen auf seine prinzipielle Durchfiihrbarkeit hin

untersucht.

Erzielte Ergebnisse

a) Der NO,-Gehalt eines Gasgemischs 1&Bt sich durch katalytische Reduktion

mit H2 bis auf < 1 ppm herabsetzen.

b) Trotz der Vergiftungswirkung des Spaltjodes sind Katalysatorstandzeiten
von etwa einem Jahr zu erreichen, sofern vor dem Katalysator eine
Jod-Abscheidung von > 99,8 % erfolgt.

c) Die Bildung von NH_, 1&Bt sich nur durch Verwendung relativ inaktiver

3
Katalysatoren auf Werte von ca. 30 ppm senken. Das hat zur Folge,
daf auch flir die Umsetzung von O2 héhere Temperaturen erforderlich

werden.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Neben dem Verhalten von NH_ im weiteren ProzeRverlauf miissen die regelungs-—

3
und sicherheitstechnische Beherrschung der zur Reduktion erforderlichen

groBen H2—Mengen untersucht und ProzeRalternativen durchdacht werden.

Sodann werden die Vorreinigungsschritte (Reduktion von NOX und 02; Ad-

sorption von H. und 002) spezifiziert, angefragt und bestellt.

2

Zur adsorptiven Abtrennung von Xe sind noch umfangreiche Laborversuche

zur prinzipiellen Durchfilhrbarkeit dieser ProzeB-Variante erforderlich.

4150 Abwirmeprobleme nuklearer Anlagen
4151 Untersuchung des Wérmeaustausches FluB/Atmosphéire am Beispiel des

Rheines unterhalb des Kernkraftwerkes Philippsburg als Beitrag zu

Abkithlungsmodellen
(G. Hoffmann, H. Sauter, W. Schikarski, IASR)

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

AuBer den MeBsonden fiir Sauerstoffgehalt, Oberfléchenstrdmungsgeschwindig-
keit, Oberfléchenrauhigkeit und Pegelstand des Wassers sowie Sichtweite

sind alle Ger#te installiert und an die Datenerfassungsanlage (Schreiber
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und/oder ProzeBrechner) angeschlossen und in Betrieb. Ein endgliltiger

Abgleich und Abstimmung an die Leitungsverh#&ltnisse steht noch aus.

Der Kernspeicher des ProzeBrechners erwies sich im Zuge der Software-
erstellung mit 8 k als zu klein, so daR in einem vorl#ufigen Programm

auf die Abfrage von Windgeschwindigkeits- und RichtungsmeBwerten sowie

auf Powerfail-Restart und Lochstreifen- sowie Cassettendatenausgaberoutinen
verzichtet werden muBte. Die erforderliche Memory Extension Box ist Jjedoch
bereits in Betrieb, so daB die Fertigstellung des Programms erfolgen

kann. Die fir die Ziele des Vorhabens wesentlichen Daten werden z.Z.

auf 10 min.-Protckolle ausgegeben, St8rungen bei der Erfassung sind

lokalisiert und zum liberwiegenden Teil bereits behoben.

In der Umgebung der MeBstelle wurde eine vorl&ufige Messung der Ober-
fléchentemperaturverteilung vorgenommen. Im engen Bereich um die MeB-
stelle konnten keine Inhomogenitéten innerhalb der Aufldsung (0,2°) festge-

stellt werden.

Ausgblick suf den weiteren Fortgang der Arbeiten

Zunéchst wird die Sicherstellung eines einwandfreien Betriebes und einer
geeigneten Dateniibermittlung der ProzeRrechnerergebnisse an die GroRenrechen-
anlage des Kernforschungszentrums im Vordergrund stehen. Weiterhin sind
Auswerteverfahren sowie Modellansétze zu entwickeln und zu testen, um beil

Vorhandensein ausreichender Datensétze zur Verfligung zu stehen.

L1152 Auswirkungen von Kihltlirmen groBer Kernkraftwerke auf ihre Umgebung
(K. Nester, ASS)

Das Computer-Programm zur numerischen Berechnung des Aufstiegs von Kihltiirmen
(3-dimensional) wurde erweitert., Es liefert jetzt zus8tzlich zur Verteilung
der Aufstiegsgeschwindigkeit,der Temperatur und der spezifischen Feuchte auch
noch die der Regentrdpfchen in der Fshne. Grundlage fiir die Erfassung der
wirksam werdenden, wolkenphysikalischen Prozesse war die Theorie von

KESSLER (E. Kessler, Meteorological Monographs 10 (1969) No. 32). Zur Zeit
wird versucht, die Programmparameter durch einen Vergleich zwischen be-

obachteten und berechneten Kihlturmfahnen an die Realit&t anzupassen.
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4200 SYSTEMVERHALTEN NUKLEARER ANLAGEN BEI STORFALLEN

4210 Dynamische Beanspruchung von Komponenten und Systemen

4211 Dynamische Beanspruchung von LWR-Druckabbausystemen
(R.A. Miiller, E. Wolf, IRE)

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Experimentelle Untersuchungen des lokalen Druckpulsationsfeldes in der Wasser-—
vorlage der Kondensationskammer und Messungen der Massenstrdme des wihrend des
Kihlmittelverlustunfalls in die Kondenéatioﬁskammer str8menden Dampf-Wasser=-
Luftgemisches wurden im Rahmen der 1:1 Blowdownversuche im Kernkraftwerk MAR~
VIKEN (Schweden) im Zeitraum August 1972 bis Mai 1973 durchgefiihrt. Im 2. Halb-
jahr 1974 wurden die Berichte {iber die Auswertung und Darstellung der MeRergeb-
nisse (MXA-1-115, MXA-1-221/222/223) fertiggestellt. Bei der weiteren vertief-
ten Auswertung der MeBergebnisse, die die Interpretation der becbachteten Phi#no-
mene und die Aufstellung theoretischer Modelle zum Ziel hat, wurde mit der Un~

tersuchung iiber die mdglichen Systemeigenschwingungen begonnen.

In Ergidnzung zu den theoretischen Untersuchungen wurden im Berichtszeitraum auch
an der experimentellen Entwicklung eines Infrarot-Absorptions-MeBverfahrens ge-
arbeitet, das zur kontinuierlichen Bestimmung der Massenstrdme und der Gemisch-
zusammensetzung bei Zweiphasenstrdmungen dienen soll. Diese Arbeiten werden zu-
sammen mit dem Institut fiir Thermische Strdmungsmaschinen (ITS) der Universitit
Karlsruhe durchgefiihrt. Eine entsprechende Versuchsstrecke zur Durchfiihrung von
Parameteruntersuchungen wurde inzwischen am ITS erstellt. Es ist geplant, nach
erfolgreicher Beendigung der Versuche eine MeBeinrichtung dieser Art bei den

MARVIKEN II-Experimenten und evtl., bei den HDR-Versuchen einzusetzen.

Im Kernkraftwerk Brunsbiittel wurden im Okt, 1974 ebenfalls Messungen des durch die
Dampfkondensation induzierten Druckpulsationsfeldes in der Wasservorlage und

der entsprechenden dynamischen Reaktion des Sicherheitsbeh#lters durchgefiihrt.
Diese Messungen wurden im Rahmen von nichtnuklearen HeiBtests realisiert, bei
denen der Dampf aus dem ReaktordruckgefdB {iber die Entlastungsventile und
Kondensationsdiisen in die Wasservorlage abgeblasen wurde. Insgesamt wurden

90 Abblaseversuche mit verschiedenen Parametern durchgefiihrt. Die Auswertung

der gemessenen Daten wurde in Angriff genommen.
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Hinsichtlich der Strukturuntersuchungen wurden die Eigenschwingungsformen
und Eigenfrequenzen des Sicherheitsbehdlters der Reaktoranlage Brunsbiittel
mit dem ICES—-Subsystem DYNAL berechnet. Um bei minimalem Rechenaufwand zu-
verléssige Ergebnisse zu erreichen, wurden Finite-Element-Modelle mit un-
terschiedlichem Feinheitsgrad untersucht. Als Ergebnis liegen die Frequen-—
zen und Eigenschwingungsformen bis ca. 50 Hz vor. Die einfachste Eigen-—
schwingungsform der Gesamtstruktur ist eine horizontale Biegeschwingung bei
ca. 10 Hz, Danach folgt eine Hub-Eigenschwingungsform bei ca. 29 Hz. Im Be-
reich zwischen 30 und 40 Hz liegt eine groBe Zahl von Eigenschwingungsfor-

men, an demen jeweils nur Teile der Struktur beteiligt sind.

Bei den kiinftigen Arbeiten sollen die bei den HeiBitests im KKB gemessenen
Druckbelastungen als Eingabewerte fiir transiente Rechnungen benutzt und die
ermittelten Strukturbeschleunigungen mit den Messungen verglichen werden.
Dariiberhinaus ist vorgesehen, den EinfluBR der Wasservorlage und der Konden-

sationsrohre auf das Strukturverhalten zu untersuchen.

ho1t2 Dynamische Beanspruchung von Druckbeh#éltereinbauten
bei Kihlmittelverlustunfédllen von LWR
(R. Krieg, E.G. Schlechtendahl, IRE)

Die begleitenden theoretischen Arbeiten zum HDR-Versuchsprogramm wurden
Anfang Oktober begonnen. Im Berichtszeitraum konzentrierten sich die
Arbeiten auf

—- Beteiligung an der Spezifikation fiir die HDR-Einbauten

- Planung der Entwicklungssrbeiten fiir die Erstellung gekoppelter fluid-

und struktur-dynamischer Programme

- Beginn der Ubernahme geeigneter Fluiddynamikcodes, die als Ausgangsbasis

dienen kbnnen.
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ho1ly Entwicklung eines RadionuklidmeBverfahrens zur Massenstrommessung

in instationéren Mehrphasenstrimungen
(R. Loffel, LIT)

Einleitung

Aufgrund der guten Ergebnisse bei den MARVIKEN I-Experimenten wird das dort
angewandte RadiotracergeschwindigkeitsmeBverfahren im Rahmen von PNS

zu einem MassenstrommeBverfahren weiterentwickelt. Eine gleichzeitige, aber
dennoch getrennte Geschwindigkeitsmessung beider Phasen soll erreicht und

mit einer radiometrischen Dichtemessung gekoppelt werden, Die unter PNS L21k
laufenden F+E-Arbeiten werden zusédtzlich in folgenden beiden Sonderforschungs-

vorhaben vom BMFT unterstiitzt:

1. RS 146 Entwicklung des Verfahrens insbesondere auf eine Anwendung beil RS 109
(Zweiphasengeschwindigkeitsmessung)

2. R8 123 Anwendung des Verfahrens bei den HDR-Blowdown-Experimenten

(Zweiphasenmassenstrommessung)

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Argonaktivierungsanlage zur Markierung der Gasphase wurde fertiggestellt.
Eine entsprechende Anlage zur Herstellung des Radiotracers Mn-56 zur Mar-
kierung der Fllissigphase wurde konstruiert und wird zur Zeit gebaut. Zur
Verbesserung der Gasinjektionstechnik wurde ein neues Injektionsventil
entwickelt., Flir die Fliissiginjektion wurden zwel verschiedene Verfahren
gewdhlt, Das erste Verfahren entspricht dem der Gasinjektion. Das zu
injizierende Medium (hier Wasser) wird unter hohem Druck in einem Kolben-
oder Membranspeicher vorgespannt und so einem Injektionsventil zugefihrt,
das mit den gewlinschten Impulsbreiten und Impulsfrequenzen arbeitet.

Das zweite Verfahren basiert auf dem Prinzip der Einspritzpumpe und ist

nur flir die Fllissiginjektion brauchbar. Die Planung der Injektions— und
MeBeinrichtung wurde abgeschlossen. Vorversuche zur Zweiphasengeschwindig-
keitsmessung wurden begonnen. Eine fiir die Entwicklung und Erprobung des
Verfahrens erforderliche Kaltwasserteststrecke wird zur Zeit aufgebaut.
Arbeiten zur Auswertetechnik wurden begonnen. Die Vorbereitungsarbeiten fir
die Radiotracergeschwindigkeitsmessungen bei den Blowdown-Experimenten des

Battelle Instituts Frankfurt (RS 50) wurden fortgesetzt.
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Erzielte Ergebnisse

Mit der Erstellung der Argonaktivierungsanlage ist die Markierung der Gas—
phase gesichert. Eine endgililtige Aussage liber die Eignung von Mangan-
verbindungen zur Markierung der Fliissigphase ist erst nach AbschluR der
an einer Autoklavenanlage fiir Anfang 1975 geplanten Vorversuche mSglich.
Mit dem neu entwickelten Injektionsventil konnten Injektionsimpulse

von 5 ms Dauer erreicht werden. Messungen ergaben, daR mit dem neuen
Ventil unter Verwendung der dazu speziell angepaBten Injektionsdiisen

auch bei langen Diisen noch Injektionsimpulse von kiirzer als 15 ms erzielt
werden kOnnen. Damit sind lokale und integrale Injektionen erreichbar.
Erste Vorversuche an einer Behelfsteststrecke (Rohrpostanlage) haben
gezeigt, daB eine Zweiphasengeschwindigkeitsmessung grundsétzlich

mdglich ist. Dabei traten jedoch zwei besondere Probleme auf':

1. Die Detektoren wiesen eine Energieshift mit negativer Tendenz bei

zunehmender Impulsrate auf (erheblicher Nachteil fiir Energietrennung),

2. es wurden neben den erwarteten noch zusitzliche Einstreueffekte

festgestellt, deren Ursache erst noch nZher untersucht werden muB,

Es gelang inzwischen durch Modifikétion der elektronischen Komponenten der
Detektoren der Energieshift so zu reduzieren, daR sie nahezu vernaéhléssigt
werden kann, Die beobachteten Einstreueffekte miissen durch entsprechend
hohen Aufwand an MeB- und Auswertetechnik eliminiert werden. Hierzu |

sind 1975 weitere intensive Arbeiten notwendig.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Die Markierungs—- und Injektionstechnik soll im Bereich hoher Driicke und
Temperaturen erprobt und weiterentwickelt werden. Hierzu sind zunéchst
Vorversuche an einer Autoklavenanlage vorgesehen. Der Aufbau der 12-Sonden-
GeschwindigkeitsmeReinrichtung muB im Februar 1975 abgeschlossen werden.
Die Einstreueffekte milssen griindlie¢h untersucht werden, demit sie mit

Hilfe eines noch zu erstellenden Auswerteprogrammes eliminiert werden
kénnen. Die Arbeiten zur Auswertetechnik werden fortgesetzt. Dabei sollen
verschiedene Auswerteprogramme gegebenenfalls auch unter Anwendung der

Korrelationsanalyse erstellt werden. Eine Mitwirkung an den Blowdown-—
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Experimenten RS 50 des Battelle-Instituts Frankfurt ist flir das erste
Halbjahr 1975 geplant. Die weiteren Entwicklungsarbeiten kdnnen ab
M&rz 1975 an der Kaltwasserteststrecke begonnen werden. Die endgliltige
Erprobung des Verfahrens unter blowdown-&hnlichen Bedingungen erfolgt
1976 an dem "Gemeinsamen Versuchsstand zum Testen und Kalibrieren von

verschiedenen ZweiphasenmassenstrommeBverfahren" (PNS 4215 / RS 145),

Die durchgefithrten Arbeiten und erzielten Ergebnisse werden ausfilhrlicher

im 2. Halbjahresbericht 1974 des PNS beschrieben,

o215 Gemeinsamer Versuchsstand zum Testen und Kalibrieren verschie-
dener Zweiphasen-MagsenstrommeBverfahren

(F. Erbacher, H, John, E. Wanner, IRB)

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Im Auftrag des BMFT wurde im Institut flir Reaktorbauelemente damit begonnen,
einen Versuchsstand zu errichten, dessen Aufgabe es sein wird, die an
verschiedenen Forschungsstellen entwickelten MeBverfahren fiir instationdre
Zweiphasen-Massenstrdome zu testen und zu kalibrieren.

Der Versuchsstand ist fiir die Erzeugung von Dampf-Wassergemischen beil
beliebigem Mischungsverhéltnis und einem Druck von max. 160 ata ausgelegt.
Der Massendurchsatz erreicht je nach Mischungsverh&ltnis einen maximalen
Wert von 10 bis 20 t/h. Die Konzipierung des Versuchsstandes wurde

weitgehend abgeschlossen und mit der Bestellung von Komponenten begonnen,

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

N
Die Entwicklung einer Mischkammer zur Erzeugung eines gewlinschten
Zweiphasengemisches und die Auswahl einer geeigneten Methode zur Identifi-
zierung des Phasenverteilungszustandes sind die wichtigsten im folgenden
Berichtszeitraum zu l8senden Aufgaben. Die Fertigstellung der Aufbauarbeiten

fiir den Versuchsstend ist flir Ende 1975 vorgesehen,
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4230 Notkiihlung von IWR
Theoretische und experimentelle Untersuchungen zum Brennstabver-

halten beim Kihlmittelverlustunfall und zur Auswirkung von

Brennstabschéden auf die Wirksamkeit der Kernnotkilhlung
4231 Theoretische Untersuchungen zum Brennstabverhalten beim
Kihlmittelverlustunfall

(R. Meyder, IRE; H. Unger,IKE/Stuttgart)

Durchgefiihrte Arbeiten

- Der Modul RAND zur Aufbereitung der RELAP-Ergebnisse fiir die nach-
folgende detaillierte Brennstabanalyse wurde so geéndert, daR eine
flexible Zeitschrittsteuerung wihrend der Rechnung eingesetzt werden

kann.

- Der Modul SPAGDR zur Bestimmung des Innendruckes wurde so umgestellt,
daB die transiente Spaltgasfreisetzung wdhrend des Unfalles be-

schrieben wird.

~ Der Modul ZET-2D zur zweidimensionalen instationéren Wirmeleitung

wurde in einer ersten Version fertiggestellt.

Die Arbeiten zu den Modulen ODRUSPA (ortsabhingiger Druck im Spalt), HYDRA
(Druck~ und Temperaturverteilung im Unterkanal), STADEF (verbesserte
zweidimensionale rotationssymmetrische Beschreibung der Hiillrohrde-
formation)wurden fortgefithrt, letztere in Zusammenarbeit mit dem IRT,

Darmstadt.

Zur Erweiterung und Verbesserung des Programmsystems wurden Vorunter-
suchungen zur Statistik des Hillrohrbl&hens, zur verbesserten Dar-
stellung der Stoffgesetze (Zry) und zur Thermohydraulik w#hrend der
Flutphase durchgefiihrt,

Dariiber hinaus wurden die Auslegungsrechnungen fiir die Vorhaben PNS L4236

und 4237 fortgesetzt.
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Erzielte Ergebnisse

Die am IRT in Darmstadt durchgefiihrte Analyse zur Auswahl eines geeigneten
Verfahrens zur Beschreibung der zweidimensionalen Hiillrohrverformung
ergab, daB die Schalentheorie fiir den Deformationsmodul des SSYST-

Programmsystems zur Anwendung kommen sollte.

Erste Untersuchungen zu der Frage, ob ein frischer oder ein abgebrannter
Brennstab bei einem Kilhlmittelverlustunfall kritisch ist, deuten an,
daB ein frischer Brennstab wegen seiner hdheren Temperaturen der

gefédhrdetere ist.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Im ndchsten Halbjashr ist zunédchst vorgesehen, das Programmsystem SSYST
in einer ersten Version fertigzustellen und zu dokumentieren. Die
verwendete Theorie wird in den noch offenen Punkten (Flutphase) einfach

gehalten sein,

Danach (2. Quartal) ist die Durchfiihrung einer umfangreichen Parameter-

studie vorgesehen, um die Leistungsfihigkeit des Systems kennenzulernen.

PNS 4235 - Untersuchungen zum Materialverhalten beim Kihlmittelver-
lustunfall

4235,1 Untersuchungen zum mechanischen Verhalten von Zircaloy-Hiillrohr-
material beim Kilhlmittelverlustunfall

(M. Botek, IMF)

Durchgefiihrte Arbeiten

- Um AufschluB zu bekommen {Uber den weithin unbekannten TextureinfluB auf
das plastische Verhalten von Zry-U4 bei den hier interessierenden hdheren
Temperaturen wurde die Temperaturabhingigkeit einiger KenngrdRen
der Spannungs-Dehnungskurven in Abhingigkeit von der Texturgeometrie

untersucht.

- Erste Versuche zum superplastischen Verhalten wurden in Luftatmosphére

und vergleichsweise auch im Vakuum durchgefiihrt.



Erzielte Ergebnisse

— Der EinfluB der Textur auf die Streckgrenze verschwindet oberhalb

650 °c. Wie vorldufige Ergebnisse zeigen, wird jedoch der weitere

Verformungsverlauf von der Art der Textur mitbestimmt.

- Bei den durchgefiihrten Versuchen zeigte Zry-4 im Temperaturbereich
oberhalb T80 ¢ superplastisches Verformungsverhalten (Bruch erfolgt
nach groBen Dehnungen ohne Brucheinschniirung). Die bei hdheren Tem-
peraturen stattfindende drastische Oxidation hatte offensichtlich
keinen EinfluB auf dieses Verhalten, welches im wesentlichen von

der Verformungstemperatur und -geschwindigkeit abhéngt.

Kriechversuche an Zry-2 bei 650 °C und relativ kleinen Ausgangsspannungen

zeigten normalplastisches Verhalten,

Dieses Ergebnis unterstreicht die Bedeutung der Verformungstemperatur

fiir das superplastische Verhalten.

Geplante fortfithrende Arbeiten

- Die oben genannten Probleme werden weiter behandelt.

4235,2 - Untersuchungen zur Hochtemperatur-Wasserdampf-Oxidation an

Zircaloy-Hillmaterial (S. Leistikow, IMF)

Durchgefiihrte Arbeiten

Im Berichtszeitraum wurden oxidationskinetische Messungen zur Bestimmung
des Streubereichs der Gewichtszunshme bei Hochtemperatur-Wasserdampf-
Oxidation von Zircaloy-4-Rohrmaterial, vergleichende Oxidationsunter-
suchungen an Zircaloy-2 und -4 und Oxidationsversuche unter induktiver
Beheizung durchgefithrt. Ihre Auswertung wurde durch metallographische

Methoden sowie Mikrosonden- und Hirtemessungen vorgenommen,

Erzielte Ergebnisse

Die Versuche ergaben, daB der Streubereich der Gewichtszunahme von Zircaloy-

Lk-Rohrproben mit zunehmender Reaktionszeit ( 2- 15 min) und Reaktions-
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temperatur (900 - 1300 °C)auf maximale Werte von 8,4 % anstieg, In die
gemessenen Streubereiche des Zircaloy-4 fielen auch die Werte des
Zircaloy-2. Die induktive Probenbeheizung scheint durch iliber den Rezipienten
gezogene Ankopplungshilfen verbessert werden zu kdnnen, Dadurch werden
lokale Temperaturdifferenzen vermindert. Die Ubereinstimmung von Sauer-
stoff-Konzentrationsverlauf und Hérteprofil 18Rt nach Eichung quantita—

tive Rlckschliisse auf den Grad der Versprddung erwarten,

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Beabsichtigt werden weitere transiente, oxidationskinetische Unter-
suchungen an Rohrproben ohne sowie mit bei~ und nachgeordneter mechanischer

Belastung.
4235,3 - Experimentelle Untersuchung zur chemischen Wechselwirkung
Brennstoff/Zircaloy-Hiille

(P. Hofmenn, IMF/T)

Durchgefilhrte Arbeiten

Zum Studium der Innenkorrosion von LWR-Hlllrohren wéhrend eines Kihl-
mittelverlustunfalles durch Oxidbrennstoff und die Spaltprodukte und der
damit verbundenen Anderung der mechanischen Eigenschaften der Hiille

wurden Experimente mit kurzen Zry-Hiillrohren und -N&pfchen durchgefiihrt.
Die Proben wurden in Handschuhboxen mit UO2 und simulierten Spaltprodukten
(Csy J, Te) gefiillt, gasdicht verschweiBt und bei isothermen Temperatur-—
bedingungen unter Schutzgas bis zu 1 h gegliiht. Der simulierte Abbrand
variierte zwischen 5 und 10 At.%, das O/M-Verh#ltnis des uo, zwischen

2,00 und 2,08,

Erzielte Brgebnisse

Die Experimente mit kurzen Zircaloy-Hiillrohren (DWR-Dimension) zeigten,
daB sich die Zry-Rohre bereits beim Hochheizen unterschiedlich stark
aufbldhen und z.T. platzen kOnnen, Die Bersttemperatur war auBer vom
Innendruck sowohl von O/M-Verh#dltnis des UO2 als auch vom Spaltprodukt-
angebot abhéngig.
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Die mit spaltproduktfreiem UO2.08 geflillten Hillrohre barsten bereits
zwischen 800 und 900 °c (Innendruck der Proben bei Raumtemperatur
gleich dem Atmosphérendruck). Die Hiillrohr-Proben, die nur simulierte
Spaltprodukte enthielten, versagten erst oberhalb 900 oC. Der EinfluB
des Sauerstoffpotentials des UO2 auf die mechanischen Eigenschaften der
Zry-Hillrohre ist offenbar grdBer als das Resktionspotential der
Spaltprodukte.

Die ersten metallographischen und Mikrosonde-Untersuchungen der Népfchen-—
proben ergaben, daB unterhald 1000 °C (Glithzeit 1 h) der in das Zry
diffundierende Sauerstoff des UO2 zu einer Versprddung des Zry an der
Phasengrenze UOQ/Zry fihrt; gleichzeitig reagiert das Tellur mit dem Zry.
Oberhalb 1000 OC kommt es auch zu stérkeren chemischen Wechselwirkungen

zwischen dem UO2 und Zry-Hillmsterial.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Systematische Untersuchungen des Einflusses des 0/M-Verhiltnisses des

U0, und der Spaltprodukt-Konzentration auf das chemische und mechanische Ver-
halten des Zry. Experimente mit kurzen Brennelementproben unter variablem
Innendruck. Versuche mit Hillrohren unter oxidierender Atmosphfre, d.h.

bei gleichzeitiger Innen— und AuBenkorrosion. Korrosionsversuche unter

transienten Temperaturbedingungen.

4236 - Untersuchungen zum Brennstabverhalten in der Blowdown-Phase eines
Kiihlmittelverlustunfalles
Out-of-pile-Versuche mit elektrisch beheizten Einzelst&ben
(G. Class, IRE; K. Hain, RBT)

Durchgefiihrte Arbeiten

Mit Hilfe eines neu erstellten eindimensionalen instationiren Warmeleit-—
Rechenprogramms RESIM wurde der optimale zeitliche Verlsuf der elektrischen
Heizleistung des Brennstabsimulators ermittelt und damit die Anforderungen
an die Versorgungseinrichtungen festgelegt. Die MSglichkeiten zur
AuBenbeschichtung der U02—Ringpellets mit einer elektrisch isolierenden
Schicht zur Verbesserung der elektrischen Durchschlagsfestigkeit wurden

untersucht.
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Mit Hilfe von RELAP-3-Rechnungen wurde das Anlagenkonzept hinsichtlich der
Simulierbarkeit reaktorshnlicher Kiihlungsbedingungen in der Teststrecke
Uberprift., Die konstruktive Ausfiihrung der Teststrecke wurde durch-

gefihrt.

In Vorversuchen wurde ein Verfahren zur berilhrungslosen optischen Messung
der Hillrohrtemperaturen im Temperaturbereich von etwa 550 bis 900 °c
erprobt, Die Arbeiten zur instationiren Dichtemessung in den Kihlmittel-
plena wurden bis zum Angebotsstadium weitergefithrt. Die Entwicklung des
"true mass flow meters" zur Messung instationirer Zweiphasenmassenstrdme
wurde fortgefihrt. Das MeBwerterfassungs—- und Anlagensteuerungssystem

wurde projektiert,

Erzielte Ergebnisse

Die RESIM~Rechnungen zeigen, daB die transiente Stableistung des Brennstab-
simulators bis auf einen temporiren maximalen Fehler von - 5% derjenigen
des Reaktorbrennstabes entspricht, wdhrend die Speicherwédrme temporir

bis ~-25 % abweichen kann. Die AuBenbeschichtung der UOZ—Pellets kann

mit dem Plasmaspritzverfahren in befriedigender Weise durchgefithrt

werden.

Die RELAP-3-Rechnungen zeigen, daR das Anlagenkonzept geeignet ist, mit
Hilfe gesteuerter Abblaseventile an den Kilhlmittelplena die gewlnschten
Kihlungsbedingungen in der Teststrecke hinsichtlich Druck, Massenstrom

und Qualitét zu erzielen.,

Die Vorversuche zur optischen Messung der Hillrohroberflichentemperatur
zeigten, daB auch bei Anwesenheit einer ZweiphasenstrSmung im Strahlengang
unter den geometrischen Gegebenheiten der Teststrecke MeBgenauigkeiten von
+ 3 % erreichbar sind. Das "true mass flow meter" zeigt eine MeBunsicherheit
von maximel + 6 % des Endwertes bei Volumendnderung von 1 bis 300 bei

konstantem Massendurchsatz,.

Ausblick suf den geplanten weiteren Fortgang

Vor allem wird ein Rechenprogramm zur Auswertung der Versuche gzu erstellen

sein, Das Versuchsprogramm wird weiter spezifiziert werden.
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Neben dem schrittweisen Aufbau der Versuchsanlage, abhéngig vom Ein-—
treffen der Hauptkomponenten, werden die notwendigen Versorgungs-—

einrichtungen zum Anlagenbetrieb erstellt.

Die Optimierung der speziell entwickelten MeBanordnungen zur Hiillrohr-
temperaturmessung bzw. zur Messung des Zweiphasenmassenstromes muf
durchgefiihrt, die Anordnungen miissen zu BetriebsmeRgeriten entwickelt

werden.

4237.1 - Untersuchungen zum Brennstabversagen in der 2. Aufheizphase
| eines Kithlmittelverlustunfalls.,
In-pile-Versuche mit Einzelst#ben im Dampfkontaminationsloop
(DK-Loop) des FR2
(E. Karb, L. Sepold, RBT)

Durchgefihrte Arbeiten, erzielte Ergebnisse
1. Vorversuche im DK-Loop des FR2

Die im 1. Halbjahr 1974 begonnenen Versuche wurden programmgemif weiter-
gefihrt und im Juli abgeschlossen. Insgesamt bestanden die Vorversuche
aus 11 Versuchen mit der Brennstabattrappe (Stationfirversuche) und

18 Transientenversuchen mit 3 nuklear beheizten Priiflingen.

Die Auswertung, im wesentlichen der ¥Vergleich von Rechenprogrammen (RELAX
des IRB,WL des IKE Stuttgart) mit Messungen, wurde zum Jahresende
abgeschlossen. Die Rechnungen konnten durch Messungen (Temperatur-—

transienten) bestdtigt werden.

Die Anfangsanreicherung der Brennstébe flir die Hauptversuche wurde

darauthin zu L4,7 % U-235 berechnet (fiir alle Stébe gleich).

Nicht nur zur Kontrolle der Rechnungen, sondern auch flir die Verbesserung
der Leistungsbestimmung haben sich die Vorversuche als bedeutungsvoll
erwiesen. Erkenntnisse beziiglich der Thermoelementbefestigung und des
Stabverhaltens unter transienten Bedingungen (Oxidation, bleibende

Ldngung des Stabes) konnten gewonnen werden,



- 20 -

2. Konstruktion und Prototyperprobung von Vorbestrahlungs— und Ver-

suchseinsatz

Die Konstruktion des Vorbestrashlungseinsatzes fiir jeweils 6 Brennstébe
konnte abgeschlossen werden. Der Einsatz ermSglicht das Entnehmen der
Brennstébe einzeln und ist so ausgefilhrt, daB er auf jede gewlinschte

Position im Reaktorkern gesetzt werden kann.

Zum Versuchseinsatz

Die Versuche zur Erprobung mehrerer Endstopfenausfiihrungen sind erfolg-
reich abgeschlossen. Fine Ausfilhrung erwies sich bei den eingestellten
Betriebsbedingungen und bei Zyklenbetrieb als besonders dicht und

wurde deshalb ausgewdhlt,
Der obere Endstopfen des Stabes muBte so konstruiert werden, daB beim
Ankopplungsvorgang der MeRkapillare kein Spaltgas aus dem Stab verloren—

geht,

Die Konstruktion des Kopfstiickes, das den Druckaufnehmer und die Druck-

aufgabevorrichtung enthilt, steht unmittelbar vor dem AbschluR.

Weiteres Vorgehen

Zum Versuchsprogramm 1975

Aus den Vorversuchen Juni/Juli 1974 hat sich, wie schon unter Punkt 1.
angefihrt, ergeben, daB eine Verbesserung zur Bestimmung der Priiflings-

leistung unumginglich ist.

Es sollten deshalb im Frihjahr 1975 Prifungen bzw. Eichungen der MeBgerite
(Temperatur, Druck, Durchsatz) des Versuchskreislaufes durchgefiihrt werden.
Zur Priifung der MeBgerite ist geplant, die dann schon erstellte Daten-

erfassungsanlage einzusetzen.

Zum Vergleich der Bestimmungsarten der Priiflingsleistung (reaktorphysikalisch,
thermisch) sowie zur Eichung von TemperaturmeBfehlern durch verschiedene TE-
Anbringungsweisen auf der Stabhiille sollen im Frithjahr 1975 Versuche mit

elektrisch beheizten Brennstabsimulatoren (BSS) durchgefithrt werden.
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Diese Versuche sind mit dem Vorhaben 4237.2 kombiniert.

Die Bestellphase der Brennstébe fiir die Hauptversuche ist eingeleitet.
Die Bestellung soll im Februar 1975 erfolgen, so daB sie fiir den
Beginn der Hauptversuche im September 1975 zur Verfligung stehen.

Gleichzeitig s0ll die Vorbestrashlung beginnen,

4237,2 Referenzversuche zu den in-pile-Experimenten PNS 4237.1 mit
elektrisch beheizten Brennstabsimulatoren (Einzelstébe)
(B. Rapple, RBT)

Das Vorhaben wurde 1974 mit zun#chst geringer Personalkapazitit begonnen.
Dabei lag der Schwerpunkt auf der Untersuchung verschiedener Anlagen-—
varianten auf ihre Durchfilhrbarkeit bzw. der damit erzielbaren Vergleichs-—

mdglichkeiten zu den Versuchen PNS 4237.1.

Von drei mdglichen Anlagenkonzepten ergsb sich bislang eine in-pile-
Version als erfolgversprechende Ldsung., Fiir diese Anordnung wurde in
Zusammenarbeit mit IRB ein Versuchseinsatz mit elektrischem Heizstab
entworfen, Die Fértigungsprobleme wurden in Angriff genommen, ein

Versuchsprogramm fiir 1975 durchzufilhrende Vorversuche ausgearbeitet.
4238 - Untersuchungen zur Wechselwirkung zwischen aufbléhenden Zircaloy-
Hillen und einsetzender Kernnotkihlung

(K. Wiehr, IRB)

Durchgefiihrte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Zur Herstellung des Brennstabsimulators mit 3,90 m beheizter Lénge

und axialem Leistungsprofil wurden verschiedene Vorversuche durchge-—
fiihrt und Fertigungsverfahren entwickelt, Die Herstellung des rohr-—
férmigen Heizleiters durch Einschleifen eines &uBeren stufenfdrmigen
Profils und anschlieBendes Hémmern auf einen konstanten Durchmesser
Uber die gesambte Lénge erwies sich als durchfithrbar, Fiir die Fertigung
wurden verschiedene spezielle Einrichtungen zum Himmern, Zwischen-
glithen, Einfiillen und Vibrieren von MgO- und BN-Pulver gebaut. Fiir die
SchweiBverbindung zwischen Zircaloy und Inconel wurden Versuche zum

ExplosionsschweiRen vorbereitet.
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Ein Vorversuchsprogramm an verkiirzten Brennstabsimulatoren zum Nachweis
einer axialen Lokalisierungsmdglichkeit der Aufbléhstelle durch Ver—
schwichung der Hlille wurde begonnen. Erste Versuche zeigten, daB durch
eine geringe Verschwéchung des Hilllrohres, die weit geringer als der
zuléssige Toleranzbereich nach Reaktorhiillrohrspezifikation war, die

entstehende Beule lokalisiert werden konnte,

Der Entwurf des Versuchsstandes wurde {iberarbeitet, Vorbereitungen zur
Errichtung wurden getroffen. Die Planung der elektrischen Leistungs-
steuerung der Brennstabsimulatoren wurde weitgehend abgeschlossen.,

Flir die Beobachtung des Aufbléhvorganges des Hiillrohres wurde die
Réntgendurchleuchtung als geeignetes Verfahren ermittelt., Eine entspre-—

chende Anlage wurde bestellt.

Zur berilihrungslosen Temperaturmessung der aufbléhenden Hille wurden
Arbeiten zum Umbau eines Quotientenpyrometers durchgefiihrt. In Vor-
versuchen wurde die Eignung von Quarzglasstiben als Lichtleiter unter-—

sucht.

Die MeRdatenerfassungsanlage wurde konzipiert und bestellt. Zur MeR-
datenverarbeitung durch das System CALAS wurden ein schneller Datenweg
installiert sowie die Terminals und Bildschirme beschafft.

Die Rechnungen zur thermischen Auslegung der Brennstabsimulatoren
mittels eines 1-dimensionalen Wérmeleitprogramms wurden abgeschlossen.
Ein 2-dimensionales Warmeleitprogramm zur Ermittlung des Einflusses
der axialen WArmeleitung wurde entwickelt, Die Erstellung eines
Rechenprogramms zur Berechnung der Spaltwérmewiderstandes beim

Aufbléhen der Hiille aus Temperaturmessungen wurde begonnen.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Als wichtige Arbeiten in den nédchsten Monaten sind vorgesehen:

- Ermittlung eines geeigneten SchweiBverfahrens zwischen Zircaloy und
Inconel

- Herstellung von Brennstabsimulatoren

- Anbringung von Thermoelementen auf Zircaloy-Hiillen

~ Durchfilhrung von Vorversuchen zum Nachwels einer axialen ILokalisierungs-
méglichkeit der Aufbléhstelle

- Aufbau des Versuchsstandes
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- Aufbau der elektrischen Leistungsversorgung und -steuerung

- Erprobung der Réntgeneinrichtung

~ Fertigstellung eines Quotientenpyrometers

- Erarbeitung eines Konzeptes flir die Schaltwarte

- Einrichtung der MeBdatenerfassung und -verarbeitung

~ Testliufe mit 2-dimensionalem Warmeleitprogramm

- Durchfiihrung einer Empfindlichkeitsstudie zum thermischen Ver-

halten der Brennstsbsimulatoren

4239 - Untersuchungen zum EinfluB von GrdBe und Form von Kithlkanal-
blockaden auf die Kernnotkilhlung in der Flutphase eines
Kiihlmittelverlustunfalles
(G, Hofmann, IRB)

Durchgefilhrte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Die Konstruktion des Versuchskreislaufes wurde beendet und die Errichtung
in Auftrag gegeben. Noch fehlende Teile wurden bestellt., Die Steuerung
der Stromversorgung und die Datenerfassungsanlage wurden konzipiert
und bestellt, Eine Teststrecke fiir die erste Stabanordnung befindet
sich in der Konstruktion. Mechanische Vorversuche zur Heizstabinstru-
mentierung verliefen erfolgreich; eine Priifung unter Versuchsbe-
dingungen steht noch aus. Die Geometrie der zu untersuchenden klnst-
lichen Blockaden wurden ausgewdhlt, Vorversuche zu ihrer Herstellung
und Befestigung auf den Stében laufen noch und sollen durch eine
Prﬁfung unter Betriebsbedingungen ebgeschlossen werden, Zur Film-—
beobachtung der schnellen Zweiphasenstrimung wurden Experimente durch-
gefiihrt, die zeigten, daB kilirzere Belichtungszeiten erforderlich

sind und MaBnshmen gegen die Benetzung der Beobachtungsfenster
getroffen werden miissen. Wihrend eines Teils des Flutvorganges wurden
beli Vorversuchen im Kiihlkanal Temperaturfluktuationen gemessen, die
bei Kreuzkorrelstion eine Aussage liber die Strémungsgeschwindigkeit
zulassen. Eine Rechnung zum EinfluR der Heizwendel des Heizstabes

auf die Temperasturverteilung auf die Stabhiille ergab fiir die mittlere
Heizzone des Stabes vernachléssigbar kleine Tempersturunterschiede.
Eine weitere Rechnung zur Bestimmung der axialen Komponente der
Wérmestromdichteverteilung im Heizstab als Folge einer kiinstlichen

Blockade wurde vorbereitet.
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Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Im 1. Halbjahr 1975 sollen die Versuchsanordnung und die erste Stab-
konfiguration betriebsbereit aufgebaut werden. Die bereits begonnenen
und geplanten Vorversuche zu MeBverfahren und Konstruktion werden
ebenso wie Rechnungen zum thermischen Verhalten der Heizst#be und des
Versuchskanals fortgefithrt. Es wird ein vorl#ufiges Versuchsprogramm

aufgestellt und die Reduktion und Dokumentation der MeRdaten vorbereitet.

4240 Coreschmelzen von LWR

Lol Experimentelle Untersuchung der Abschmelzphase von UQ,-Zircaloy-

2
Brennelementen bel versagender Notklihlung

(S. Hagen, RBT)

Durchgefiihrte Arbeiten

Im Berichtszeitraum wurden Versuche an Einzelstdben in Schutzgasatmosphire
und in Luft durchgefiihrt. Sie sollen das Verhalten in nicht und in stark
oxidierender Atmosphére simulieren., Als Parameter wurde die Aufheizgeschwin-
digkeit und das radiale Temperaturprofil variiert. Die Ver&nderung des ra-
dislen Temperaturprofils wurde durch Variation der Anzahl der zus&tzlichen

zylinderfdrmigen Strahlenschirme vorgenommen.

In Schutzgas wurden Versuche mit einer Aufheizgeschwindigkeit von 1/24 1, 2,
4 wnd 6 °c/s durchgefiihrt. Hierbei wurden die Versuche bei 1 OC/s mit
1 und 5 zusétzlichen Strahlenschirmen wiederholt. In Luft wurde die Tem-

peratur mit 0,5, 1 und 5 °C/s gesteigert.

Erzielte Ergebnisse

Diese ersten Versuche zeigen, daB es im gesamten Uberstrichenen Parameter-
bereich nicht zu einem getrennten Abschmelzen von Hiille und Brennstoff kommt,
sondern daB durch die starke Wechselwirkung zwischen Zircaloy-Hille und U02—
Pellets (Verdampfen, Diffusion) das Verhalten des Dreistoffsystems Uran-

Zircaloy—Sauverstoff flir das Abschmelzen bestimmend ist.
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Bei den Versuchen in nicht oxidierender Atmosphére waren stets bei Temperaturen
o " "

unter 2000 “C schon Hiille und Pellets8ule abgeschmolzen. Eine typrische Ab-

héngigkeit von Aufheizgeschwindigkeit und radialem Temperaturprofil konnte

dabei nicht festgestellt werden.

Bel den Abschmelzversuchen in Luft bildet sich eine relativ feste Hiille aus
Zirkondioxid, dieumso stérker ist, je langsamer die Temperatur erh®ht wird.

Bei den in unseren Versuchen erreichten Temperaturen von ber 2000 °C bleibt
diese Hiille stebil, wéhrend es im Innern des Stabes zu einem gemeinsamen Schmel-

zen des mit dem UO2 wechselwirkenden Restzircaloys kommt.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Da die Wechselwirkung zwischen Zircaloy und U02 das Abschmelzverhalten we-
sentlich beeinfluRt, soll durch Versuchsreihen mit systematisch bei ver-
schiedenen Temperaturen abgebrochenen Experimenten und durch die anschlie-
Bende metallkundliche Untersuchung die zeitliche Einwirkung der Wechselwir-
kung und damit das dynamische Verhalten des Abschmelzvorganges untersucht

werden.

Nach Fertigstellung des Druckkessels wird mit den Experimenten in Wasser-—
dampf begonnen. Es werden zuerst Experimente an Einzelst8ben bei unterschied-
lichem Angebot von Wasserdampf durchgefihrt, die das Verhalten in den ver-
schiedenen Bereichen des Cores simulieren sollen. Ferner wird der EinfluB

der Umgebung des Stabes untersucht, indem Abschmelzversuche von Brennstab-
biindeln durchgefiihrt werden. Hierbel wird ebenfalls der EinfluB von Abstands-—
halternund Fihrungsrohren betrachtet. Weiter ist geplant, das Abschmelzver-

halten von aufgebléhten Hillen zu untersuchen.
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4ok3 Versuche zu Erfassung und Begrenzung der Freisetzung von Spalt-—
und Aktivierungsprodukten beim Coreschmelzen
(H. Albrecht, IRCH)

Durchegefiihrte Arbeiten

Die bei einer Industriefirma in Auftrag gegebene Schmelzanlage fiir Corium-
Proben mit schwacher Aktivitét wurde weitgehend fertiggestellt. Zur Zeit
lauft ein Versuchsprogramm zur Vorabnahme der Anlage.

Das zur Temperaturmessung benutzte Quotienten-Pyrometer zeigte bel Verwen-
dung eines strahlenresistenten Lichtleiters starke Drifterscheinungen. Als
Ursache dafiir wurde das Einlaufverhalten des Photomultipliers ermittelt,

der wegen des speziellen Lichtleiters nicht mit den {iblichen Referenzwellen-—
lédngen betrieben werden kann. Aufgrund dieser Tatsache wird das Pyrometer
nun mit dem vom Hersteller empfohlenen Lichtleiter benutzt; beim Einsatz in

aktiver Umgebung muB er so gut wie mSglich abgeschirmt werden.

Zum Schmelzen von Corium in Iuft wurden weitere Vorversuche durchgefiihrt mit

dem Ziel

- die geometrische Anordnung von Induktionsspule, Tiegel und Schmelzgut zu
optimieren, ,

- das Verhalten des Schmelzgutes im Bereich der Schmelztemperatur zu beobach-
ten,

~ die Wechselwirkung zwischen Schmelze und Tiegelmaterial zu untersuchen.

Da bei den Versuchen zur Spaltprodukt-Freisetzung u.U. auch inaktive Fissium-

Proben zum Einsatz kommen, wurde ein Versuchsprogramm begonnen, das die quan-

titative Bestimmung inaktiver Spaltprodukt-Niederschlége sowohl im Rohrsystem

als auch auf den MeBfiltern zum Ziel hat. Zur Erzeugung dieser Niederschlége

wurden mit einem Aerosol-Generator simulierte Spaltprodukt-Aerosole herge-

stellt.

Erzielte Ergebnisse

Beim Aufheizen der Corium-Proben unter Luft waren bei Temperaturen um 2200 ¢
Flammen, Rauchschwaden und heftige Eruptionen von Schmelzgutpartikeln zu beob-
achten. Bei einigen Versuchen kam es zum Hochquellen der Schmelze bis {iber

den Tiegelrand, obwohl das Schmelzgut zunichst nur etwa 1/3 des Tiegelvolumens
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beanspruchte, Die aufgequollenen Teile koppelten nicht mehr an das Induktions-—
feld an. Sie bildeten eine schlackenfdrmige Kruste, die den Einblick auf die
Schmelze versperrte und so die pyrometrische Temperatur-Messung behinderte,
Ein Teil der unter Luft in ThOQ—Tiegeln geschmolzenen Corium—E-Proben wurde
metallographisch, mit der Mikrosonde und durch chemische Analyse untersucht,
Die wichtigsten Ergebnisse waren:

a) Unterhalb von 1800 °C zeigten ThO,-Tiegel eine gute Vertrédglichkeit mit

Corium, dariiber kommt es zu Reaktionen, die nicht nur mit der Temperatur,
sondern auch der Zeit stark zunehmen und dsbei zu einer Auswaschung der
Tiegelwand fithren., Wahrscheinlich 148t sich das bei 2400 °C bereits v6llig
geschmolzene Corium unter Luft nicht wesentlich l&nger als 15 min im Th02—

Tiegel halten.

b) Zuerst erfolgt die Oxidation des Zircaloys, dann reagieren die Stahlkom-
ponenten mit dem Sauverstoff, u.z., in der Reihenfolge, Cr, Fe, Ni. Erst
nach Bildung der Oxidphasen kommt es zu stirkeren Reaktionen mit dem
Th02.

c) Bei kurzen Aufheizzeiten kommt es nach dem Schmelzen zur Ausbildung einer
metallischen Phase (Stahl) und einer oxidischen Phase (UOQ/Zroe). Diese

Phasentrennung bleibt nach Oxidation des Stahls nicht erhalten.

Die Versuche mit inaktiven Testaerosolen ergaben, daB man bei Anwendung der
Aktivierungsanalyse zur Bestimmung der Niederschlige diese zusammen mit den
Filtern im Reaktor bestrahlen kann, wenn man Membranfilter aus regenerierter
Zellulose oder aus Zellulose-Acetat verwendet. Demgegeniiber liefern Glas-
faser-Membranfilter durch die Nuklide Na-24 und K-L42 eine etwa 1000-facl.
héhere Untergrund—Akﬁivitét, gso daB sie flr aktivierungsanalytische Zwecke

nicht in Frage kommen.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Als wichtigste Arbeiten in den néchsten Monaten sind vorgesehen:

~ Aufbau und Inbetriebnahme der neuen Schmelzanlage

- Fortsetzung der Versuche mit inaktiven Spaltprodukt—Aerosolen zur Ermittlung
der relevanten Eigenschaften verschiedener Filter und zur Erprobung von
Analysenverfahren fiir die Niederschlége

- Untersuchung von Transport und Abscheidung dieser Aerosole nicht nur in

Luft, sondern auch in Wasserdampf,
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4244 Konstitution und Reaktionsverhalten von LWR-Materialien beim Coreschmelzen

].

(P.Hofmann, H.Holleck, C.Politis, A.Skokan, IMF)

Durchgefiihrte Arbeiten

,a)

b)

c)

Konstitutionsuntersuchungen
Konstitutionsuntersuchungen in den Systemen U=Zr—-0, Fe~-Zr—-0 und U-Fe-0 fiihr-
ten zur Festlegung und Abschitzung der Phasenverhiltnisse bei 1000, 1500 und

2000°C, Im System U~Zr-0 wurden die Schmelztemperaturen ermittelt.

Reaktionsuntersuchungen

An den haupts#chlichen LWR-Corekomponenten UO,, Zircaloy (Zry-4) und Stahl

s
(1.4550) wurden integrale Reaktionsuntersuchingen durchgefijhrt., Die Aus-
gangskonzentration der Komponenten entsprach der des "Corium E" (35 Gew.7
UOZ’ 10 Gew.Z Zry, 55 Gew.% Stahl), die Anordnung der Komponenten war ring-
férmig (Kern U02, innerer Mantel Zry, dusserer Mantel Stahl). Die Versuche
wurden in einem Induktionsofen in Schutzgas, Luft oder Wasserdampf bei Tem-

¢
peraturen bis iiber 2400°¢ durchgefiihrt.

Metallkundliche Untersuchungen an Abschmelzst&dben
An St#ben aus verschiedenen Abschmelzexperimenten (vgl. auch PNS 4241) wur-

den metallographische und rdntgenographische Untersuchungen durchgefiihrt.

Erzielte Ergebnisse

a)

Konstitutionsuntersuchungen

System U-Zr-0: UO, und Zr sind bei Temperaturen ab 1000°C nebeneinander nicht

2
stabil, sondern bilden eine Kombination aus den drei Phasen U02, o~Zr (0)

(mit 30 at.Z Sauerstoff) und U(Zr)-Mischphase. Die metallische Mischphase
U(Zr) liegt schon bei Temperaturen unter 1500°C als Schmelze vor. Bei 2000°C
existiert ein weites Gebiet metallischer Schmelze, das auf der Zr-Seite

nahe an die Zusammensetzung (Zr0) heranreicht.

System U-Fe~0: U0, und Fe stehen miteinander im Gleichgewicht. Bereits bei

2
1000°¢C liegt eine metallische Schmelze vor, ab 1500°C existieren ausgedehn-

te fliissige Phasenbereiche auch im Bereich der Oxide. Die Schmelzen von UO2

und Fe sind nicht voll mischbar.

System Fe-Zr-0: Beil ~1000°C steht ZrO, mit Fe und einigen Zr-Fe-Verbindungen,

2
darunter eine sauerstoffstabilisierte n-Phase im terniren Gebiet (5-10 at.Z%0),

im Gleichgewicht. Diese n-Phase zeigt ein metallisches Erscheinungsbild und



b)

c)

3.
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stellt einen Ubergang zu den keramischen Oxidphasen dar., Ab 1500°C exi-

stieren metallische und oxidische Schmelzenfelder,

Reaktionsuntersuchungen

Unter Schutzgas (Argon) wurden chemische Wechselwirkungen zwischen Zry und
Stahl bei IOOOOC, erste fliissige Phasen im Zusammenhang mit einer eutek-
tischen Reaktion deS Zry mit den Komponenten des Stahles bei 1350°C beo-
bachtet. Ab ~1800°C beginnen Bestandteile der Probe abzudampfen (bevor-

zugt UOZ)' Oberhalb 2400°C liegt eine einheitliche Schmelze vor. Beim Wie-
deraufschmelzen einer erstarrten Probe erfolgt vollstindiges Schmelzen

schon bei ~2000°C. Experimente mit oxidiertem "Corium E", d.h. alle Kompo-
nenten des Coriums wurden in oxidischer Form eingesetzt, ergaben erste fliis-

sige Phasen bei ~1300°C und vollstindiges Aufschmelzen bei ~1600°C,

Metallkundliche Untersuchungen an Abschmelzstdben

Der Schmelzbeginn erfolgt an der Hiillrohr-Innenseite, am Kontakt U0 -Zry.

2
In der erstarrten Schmelze wurden die gleichen Phasen nachgewiesen, die bei

den Konstitutionsuntersuchungen als Gleichgewichtsphasen des Schnittes
U02—Zr beobachtet werden: UOz,a—Zr(O) und U(Zr). Die Mengenanteile dieser
drei Phasen sind unterschiedlich je nach der Stelle der Probeentnahme. In
der vom oberen Teil des Stabes entnommenen Probe findet man- in der er-

starrten Schmelze bevorzugt UO, neben o-Zr(0) und geringen Anteilen an

2
U(Zr), in der am unteren Stabteil erstarrten Schmelze dagegen weniger U02,
mehr 0-Zr(0) und eine Anreicherung an U(Zr). Diese Befunde verdeutlichen,

dass Zusammensetzung und Temperatur der abfliessenden Schmelze zeitabhingig

sind.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

a)

Konstitutionsuntersuchungen:

Vervollstidndigung der Systeme U-Fe—0 und Zr~Fe-~0, einschliesslich Ermittlung

der Schmelztemperaturen.

b)

Reaktionsuntersuchungen:

Untersuchungen zum Entmischungs— und Abdampfverhalten von komplexen Schmelzen

im System UO

Z“Zircaloy—Stahl—Oz.

c¢) Metallkundliche Untersuchungen an Stdben aus Abschmelzexperimenten an Luft.

L]
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%300 AUSBREITUNGS- UND REAKTIONSVORGANGE VON NUKLEAREN SCHADSTOFFEN
BEI SCHWEREN STORFALLEN

4310 Untersuchung der zeitabhingigen Ausbreitungs— und Reaktions-
vorgénge von Spaltprodukten und Aerosolen beil schweren Stdrféllen
k311 Nukleare Schadstoffe in der Nachunfall-Atmosphére eines Léicht-

wasser-Reaktor (LWR)-Containments

(G, Haury, H. Jordan, IASR)

Durchgefilhrte Arbeiten

Ziel des Programms ist die Entwicklung eines Computermodells zur Vorhersage
des Verhaltens radiosktiver Aerosole in der Nachunfall-Atmosphére von
LWR-Containments.

Nach der Identifizierung der relevanten Aerosolelementarprozesse und der

Untersuchung ihrer mathematischen Behandlung wurde damit begonnen,

Modelle zu charakterisieren und zu bearbeiten, die diese Prozesse

beinhalten. (Wegen der Notwendigkeit, die zum Teil stark vereinfachenden

Modellannshmen experimentell zu verifizieren, wird das Gesamtmodell

in vier Stufen erstellt, die zunehmend mehr Annahmen enthalten und immer

komplexere Systeme beschreiben). Die vier Modelle geniigen folgenden

Forderungen:

- Jedes Modell eignet sich fiir eine experimentelle Simulation und Verifi-
zierung der vereinfachenden Annahmen,

-~ Die vier Modelle werden in der Reibenfolge zunehmender Komplexitét entwickelt,
wobei die Ergebnisse einer Stufe jeweils eine notwendige Basis fir die
nachfolgenden Stufen sind.

- Jedes Modell ist numerisch 108sbar.

- Das vierte und letzte Modell spiegelt die tatsédchliche Nachunfall-
Atmosphére befriedigend gut wieder, um realistische Rechnungen durch-

fihren zu kdénnen,

Charakteristische Eigenschaften der vier Modelle sind im Gerlist fertig-
gestellt., Das letzte Modell beschreibt ein System mit folgenden Merkmalen:
- Ein definierter Grad der Anfangsiibersidttigung.

- FEine kontinuierliche Wasserdampfquelle.

- Keine weitere Partikelquelle nach der momentanen Anfangsfreisetzung.

Schnelle homogene Durchmischung des Systems,
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Erzielte Ergebnisse

In einem ersten Schritt wurde der EinfluB der Wasserdampfkondensation auf
eine Log-normal verteilte Aerosolmenge mit einem neu von uns entwickelten
Computerprogramm berechnet., Dabel wurdender Fall einer kontinuierlichen
Wasserdampfquelle und der Fall ohne Wasserdampfquelle untersucht. In
beiden HMllen zeigt sich sehr deutlich die sehr schnelle Bildung einer
bimodalen Verteilung, deren eine Mode praktisch monodispers ist, und

die alle Partikeln enthdlt, deren Radius gréBer als der kritische Radius
ist, und die daher durch Kondensation gewachsen sind. Die andere Mbde
enthdlt die durch die Kondensation beeinfluBten Partikeln mit Radien kleiner
als der kritische Radius.

Dieses Ergebnis wurde dazu benutzt, die Anfangsbedingungen der vier vor-

geschlagenen Modelle stark zu vereinfachen,

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Entsprechend der in Abschnitt 1 aufgefiihrten Modellannahmen wird zundchst
mit der mathematisch-numerischen Férmulierung der Modelle begonnen, wobei

der Schwerpunkt bei Modell I liegen wird.

4312 Theoretische und experimentelle Untersuchungen zur Ausbreitung
radioaktiver Gase

(Dr. Hibschmann, Dr. Kdnig, H. Schittelkopf, ASS)

Die Messung meteorologischer Daten am nunmehr vollstindig instrumentierten
200 m hohen meteorologischen Turm, ihre Registrierung und Speicherung wurden
im Berichtszeitraum planméfig weitergefilhrt, so daB die komplettén Daten
einer mehr als 1-j8hrigen MeRperiode auf Magnetband vorliegen. Dieser
Datensatz umfaBt neben den bereits bisher gemessenen Profilen der Wind-
richtung, der Windgeschwindigkeit und der Temperatur auch dasjenige des
Taupunkts, die MeBwerte zweier Vektorfahnen in 40 und 100 m HShe sowie

die Strahlungsbilanz. Aufgrund der positiven Erfahrungen wurde ein
Vorschlag zur meteorologischen Instrumentierung eines Kernkraftwerkes aus-—
gearbeitet, welche neben der Messung von Windrichtung und -geschwindigkeit
auch die zulédssige Bestimmung der Stabilititskategorie gestattet. Damit

ist es méglich, flir kurzzeitige Emissionen radioaktiver Stoffe in die
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Atmosphére auf Abruf eine Isodosenkarte auf dem Bildschirm des ProzeR-

rechners des Kernkraftwerks darzustellen.

7Zu den Auswertungen der meteorologischen Daten im Berichtszeitraum z8hlt

die Bestimmung der Stabilititsklassen nach flinf verschiedenen Bestimmungs-
schemata,.

Korrelationsuntersuchungen liefern zahlenméRige Unterlagen lber die Zu-
verléssigkeit der verschiedenen Schemata. Der ausbreitungsklimatologische
Standortvergleich wurde suf die Standorte Lahr und S31lingen (Nato-Flugh&fen)

susgedehnt.

Nachdem die Auswertung von Vorversuchen zum Ausbreitungsverhalten chemischer
Tracer in der Atmosphére die Uberlegenheit des Diflourdibrommethan
(CBr.F,) erwiesen hat, wurden 2 Ausbreitungsversuche mit gleichzeitiger

Emisiiin von tritiiertem Wasser und CBr2F2 durchgefiihrt, beide bei neu-
traler Stabilitédtskategorie. Es wurde ein &hnliches Verhalten der beiden
Tracer festgestellt, so daB mit dem chemischen Tracer CBr2F2 eine Leit-
substanz zur Verfligung steht, um den Anwendungsbereich der Ausbreitungs-—
versuche auch auf bisher nicht untersuchte EmissionshShen und Stabilitéts-—
kategorien auszudehnen. Mit diesem Tracer wurden 3 weltere Ausbreitungs-
versuche mit erstmaliger Emission der Leitsubstanz in 60 m HShe am

meteorologiéchen Turnm durchgefihrt.

Die Messungen der Gamme-Strahlung aus der Ar-L4i1-Abluftfahne des FR2 mit
Hilfe eines hochempfindlichen Szintillations-DosisleistungsmeBgerétes
wurden bei stabiler Ausbreitungskategorie fortgesetzt. Es wurde eine
befriedigende Ubereinstimmung zwischen Messung und Berechnung festge-—
stellt.

Die Ausbreitungsversuche werden auch in den folgenden Jahren fortge-—
fihrt und werden nach Fertigstellung automatischer Probenahmestationen
auch auf stebile Wetterlagen ausgedehnt.

Die Entwicklung eines meteorologischen Informationssystems wird bis

Ende 1975 abgeschlossen.
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4400 EINDAMMUNG UND BESEITIGUNG DER FOLGEN VON STORFALLEN
410 Isolierung und Beseitigung von Kontaminationen
L1 Entwicklung von Dekontaminstionsverfahren

(T. Dippel, S. Kunze, D. Hentschel, ABRA)

1. Entwicklung einer Dekontaminationspaste

Durchgefilhrte Arbeiten

Aufgrund friherer Ergebnisse diente als Grundlage zur Welterentwicklung
einer Deko—-Paste die hBufig in der Reaktortechnik verwendete S&uremischung

mit 3 Gew.% FluBs#ure und 20 Gew.% Salpetersidure.

Unter dem Gesichtspunkt einer guten Vertréglichkeit mit den derzeitig zur
Fixierung der radioaktiven Abfallkonzentrate angewandten Verfahren wurde
eine Vielzahl bis 200 °C thermisch bestédndigen Pasten durch Mischen von
Kunststoffpulvern mit fluBsiurebesténdigen Flillstoffen und S&uregemischen

(HF, HINO, H,S0) und HCl) angesetzt und getestet.

Erzielte Ergebnisse

FluBsiure-salpetersiurehaltige Pasten ergaben nur miRBige, schwefels8ure-
oder fluRsiure-salpetersiure- und schwefelséurehaltige Pasten zeigen
bessere, aber immer noch keine mit Industriebeizpasten vergleichbare
Dekontaminationsergebnisse. Erst nach Zudosierung geringer Mengen Salz-
séure zu fluRsiure-salpetersdurehaltigen Pasten mit einem geeigneten Fill-

stoff wurden gute Resultat erzielt.

Mit dieser entwickelten Dekontaminationspaste, die im Vergleich zu der bisher
eingesetzten Industriepaste weniger als 25 % an Salzs#ure enthdélt, wurden
auch in der Gerdtedekontamination der Abteilung Dekontaminationsbetriebe
bessere Resultate als mit Industriebeilzpasten erzielt. Mit der Lieferfirms

der Industriepaste wurde ein Lizenzvertrag abgeschlossen.
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Augblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Die Priifung und Uberwachung der von der Lizenzfirmas hergestellten Paste
hinsichtlich ihrer Dekontaminationswirkung wird durchgefithrt. Die
Fortsetzung der Versuche zielt einmal darauf ab, die Pastenkonsistenz
zu verbessern, zum anderen die derzeit noch unvermeidliche Salzsdure
durch andere Chemikslien zu ersetzen und damit zu einer gleichwertigen,

salzs8urefreien Dekontamiantionspaste zu gelangen.

2. Dekontamination metallischer Oberflichen mit Salzschmelzen

Durchgefilhrte Arbeiten

Die im 1. Halbjahresbericht 19TL beschriebenen Dekontaminationsversuche

mit Salzschmelzen wurden fortgesetzt. Dabeil kamen neue Salze zum Ein-

satz. Als gut dekontaminierend eingestufte Schmelzen wurden an einem

neu beschafften Vielkanalysator auf die Wirksamkeit flir einige spezielle
Nuklide untersucht. Im Hinblick auf die Dekontamination Pu-kontaminierter
Oberfléchen sind Vorversuche an U- bzw. Th-kontaminierten Oberfléchen durch-

gefihrt worden.

Erzielte Brgebnisse

Aus den Versuchen ergasb sich, daB Aluminiumchloride, alkalische Schmelzen
und Phosphate gute Dekontaminationsergebnisse fiir Co-60, Ru-136 und Ce—1kl
liefern. Die gute Dekontaminationswirkung von Sulfaten beschrénkt sich offen-
sichtlich auf Erdalkalinuklide. Die genannten Schmelzen zeigen such ein

gutes Dekontaminationsvermdgen gegeniiber U- bzw. Th-kontaminierten
Oberfléchen.

Durch geeignete Materialvorbereitung konnte ein Auftragsverfahren in dlinnen
Schichten auf die Oberfléche flr KHgPou und eine alkalische Schmelze

demonstriert werden.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Mit den Schmelzen, die ein gutes Dekontaminationsvermbgen zeigen, sollen

folgende Versuche durchgefihrt werden:
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- Dekontaminationsversuche an weiteren metallischen Materialien und
einer erweiterten Nuklidauswahl

- Dekontaminationsversuche an Materialien, die im Reaktorbetrieb
kontaminiert wurden

- Korrosionsuntersuchungen

- Aufbau einer Anlage, die das Auftragen in dlinnen Schichten ermdglicht

- Dekontamination Pu~kontaminierter Oberfléchen.
Lh12 Wanderung von langlebigen Transuranisotopen im Boden und
in geologischen Formationen

(A, Jakubick, T. Dippel, ABRA)

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Plutonium-Zufuhrquellen wurden im Hinblick auf die Plutonium-
Wechselwirkung mit der Umwelt untersucht. Von diesen héngen weitgehend
auch die natlrlichen Transportmechanismen ab. Flir die Wanderung von
Plutonium im Okosystem wurde ein FlieBschema aufgestellt. Um das dyna—
mische Verhalten von Plutonium an einem Modell simulieren zu kOnnen,
sind Informstionen liber Anfangszustand des Systems sowie lber Gesetz-—

méBigkeiten des Transports und seiner Ubertragungskoeffizienten ndtig.

Erzielte Ergebnisse

Einige Daten Uber den momentanen Stand der Pu-Kontamination der Bio-, Hydro-
und Lithosphire stehen zur Verfligung; sie wurden tabellarisch zusammenge-—
faBt. Zur Beschreibung des Plutoniumtransports wird ein Modell vorge-
schlagen, das auf einer Kinetik erster Ordnung basiert. Formell ist auch

die Matrix der Plutonium-Ubertragungskoeffizienten dargelegt. Sie kann

jedoch z.%. noch nicht quantitativ belegt werden.

Fiir die Strahlenbelastung der Komponenten des Ukosystems ist die Bestimmung

der einzelnen Verweilzeiten maRgebend.

Zum SchluR werden die Diskriminierungsfaktoren zwischen den Einzelkomponenten
berechnet, die durch wichtigste Migrationspfade verbunden sind, und fir

welche die Ubertragungskoeffizienten definiert wurden.
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Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Im Gegensatz zu dem hier dargelegten systemranalytischen Schritt sollen

sich die geplanten Arbeiten vor allem mit der Wirkung der physikalischen
und chemischen Prozesse beschaftigen,die auf die natiirlichen Transport-
mechanismen einen EinfluB nehmen; insbesondere mit: Transport in bodennaher
Luft, LOslichkeit in natlirlichen Wéssern sowie Transport und Akkumulation in

der Lithosphire.

4420 Technik der R#um- und Demontagearbeiten

Lh21 Entwicklung von Methoden und Verfahren zur Stillegung und
Endbeseitigung nuklearer Anlagen

(G.W. K8hler, J. Weppner, RBT)

Durchgefihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Das Arbeitsprogramm "Stillegung und Endbeseitigung als Folge eines
schweren Reaktorunfalles" wurde in Angriff genommen. Die wichtigsten

Themen sind:

- Analyse der Auswirkungen schwerer StOrfélle
- Dekontaminations— und Transportprobleme bei der Beseitigung von
Storfallfolgen

- Ausrfumen eines unfallgeschédigten Cores

Zum letzten Thema werden die notwendigen Core-Daten von Reaktoren in der

BRD gesammelt und Berichte iber bereits aufgetretene StSrfélle ausgewertet.

Ausblick suf den geplanten weilteren Verlauf

Die Lebensdsuer und die Anzahl der Kernkraftwerke steigen in der BRD stark an,
Dadurch wird schon heute eine Anlage zur Dekontamination, Reparatur oder
endlagerfihige Aufbereitung groBer Reaktorkomponenten gebrasucht. Die Ar-
beiten werden sich deshalb auf HeiBe-Zellen-Projektierung und Anwendung

von Fernbedienungstechniken flir eine derartige Konditionierungsanlage ver-—

lagern.
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L2 Ferngesteuerte Arbeitsgeréite und mobile Systeme zur Schadens-—
erfassung
(G.W. K&hler, RBT)

Durchgefithrte Arbeiten und erzielte Brgebnisse

Das Fahrgestell flir das leichte Manipulator-Fahrzeug "MF3" und die zuge-
hérige elektrische Steuerung befinden sich im Bau. Die hierzu erforder-
liche Einsatz-Steuerung mit Multiplexern fiir das komplette MF3-System
sowie eine einfache Ausriistung zur Schadenserfassung wird spezifiziert

und die Ausschreibung vorbereitet.

Bei den vorgesehenen leichten elektrischen Master-Slave-Manipulatoren "EMSM II"

wurden alle wesentlichen Konstruktionsprobleme geklart.

Der Prototyp des elektrischen Master-Slave-Manipulators "EMSM I" konnte
mit einem Teil der fiir Versuchseins#itze notwendigen Ergénzung (einfaches

Fahrgestell) ausgestattet werden.

In einem Arbeitsbericht lber Binsatzmdglichkeiten von ferngesteuerten
mobilen Ger&ten in kerntechnischen Anlagen werden u.a. Empfehlungen fir
bauliche MaRnahmen gegeben, die einen besseren Einsatz von derartigen

Gerdten ermdglichen wiirden.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

BEs werden alle erforderlichen Unterlagen zur Beschaffung des elektrischen
Master-Slave-Manipulators "EMSM II" erarbeitet und die Spezifikationen
fertiggestellt., Mit dem Prototyp "EMSM I" werden Testreihen durchgefiihrt.

Am mittelschweren Manipulatorfahrzeug MF2 sind Verbesserungen und Ergénzungen

erforderlich.
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Summary

4100 ENVIRONMENTAL IMPACT OF NUCLEAR POWER STATIONS AND REPROCESSING

PLANTS

4110 Fission Product Iodine Removal in Nuclear Power Plants and
Reprocessing Plants
(., Deuber, H,-G. Dillmann, J. Furrer, R, Kaempffer, H, Pasler,
A, Weinert, J.G. Wilhelm, LFT)

%111 Post Accident Recirculation Air Cleanup Filters for Fission

Product Removal from the Containment Atmosphere

Work completed and results obtained

Preliminary measurements have been carried out on the prototype of a post
accident recirculation air filter. The wear of the impregnation of the
iodine sorption material used in that filter was such low, even during the
filling procedure, that the limits of detection of the wet chemical methods
applied were not exceeded. A moisture separator of the type used in the
prototype filter was exposed to a water droplet aerosol with a drop
diameter of approximately 60 um at a concentration of 50 g/m3 exhibiting
a removal efficiency of 99,8 % under these conditions. The fiber mat used
for the removal of very small drops and of solid aerosols, which was
tested with NaCl aerosols produced by the flame evaporation method,

showed unexpectedly low removal efficiencies. The removal efficiency

of the iodine sorption bed of the prototyp filter was 99,8 % at the

rated air flow (1200 m3/h, 30 °C and 70 % r.h.) after an additional

baffle plate had been installed. This value corresponds to the

results of laboratory tests of the sorption material,

The flame evaporation method used to measure the penetration of aerosol

filters yielded reproducible results under room air conditions.,

Planning for the near future

The measurements at the moisture separator will be continued after the
spray system has been modified such as to produce smaller droplet diameters.
The removal efficiency of the prototype filter will be investigated at

higher temperatures and in superhested steam. The method of aerosol
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production by the flame evaporation method will be further developed

for use under high pressure and humidity.

h112 Development of Off-Gas Filters for Reprocessing Plants

Work completed and results obtained

Highly impregnated iodine sorption materials (AC 6120/H1) was produced
for the future GWA filters (German reprocessing plant for 1500 to/a

of uranium). The utilization of the capacity, the removal efficiency
and the removal profile were determined in removal tests with elemental
iodine on test beds of the depth planned for the GWA iodine filter
system. Utilization of the Ag+ of the AC 6120 impregnation amounted

to > 90 %3 the removal efficiencies reached > 99,99 %; the removal
profile in the iodine sorption bed is so steep that satisfactory
utilization of the sorption material may be anticipated in the two
stage filter planned. The concepts of the WAK iodine filter system and

of the GWA iodine filters were finished,

Work on the reaction behavior of organic iodine compounds on AC 6120 was con-—
tinued. Only iodobenzene (as the model substance of an organic ring

compound in which iodine is directly bound to the aromatic ring) did

not react with AC 6120, The other compounds exhibited a reactivity

which was sufficient for removal purposes in the iodine filter under

GWA conditions.,
Preliminary experiments have been started on the expulsion of iodine
from the dissolver and the recovered acid and have exhibited high

release values.

Planning for the near future

The studies of the AC 612O/H1 iodine sorption material planned for GWA
will be continued in 1975 in the original off-gases of the WAK, and

later on, of the Marcoule Reprocessing Plant (SAP) in France.
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11k Filtration of Exhaust Air of Reactors, Identification of Iodine
Compounds in Reactor Off-Gases. Aging and Poisoning of Iodine

Sorption Material

Work completed and results obtained

The influence of solvent loading upon the removal efficiency of exhaust

air filters of typical designs was investigated in the laboratory.

Loading to the extent of 5 % of the dry charcoal weight under the experimen-
tal conditions selected reduced the removal efficiency from 99,99 to

9 %.

The development of a discriminating sample collector designed to allow
the assessment of the physical and chemical forms of fission product
iodine in the exhsust air and the recirculation alr of nuclear power

stations has been started.
Investigations of the transport and removal behavior of hypo-iodous acid
were continued, So far, no airborne iodine compound has been found

which would be difficult to remove,

Planning for the near future

Prefilters designed to reduce the solvent loading of iodine sorption
filters have been tested., Studies on a discriminating sample collector
will be continued within the range of parameters of importance for studies

of the exhaust air and the recirculation of nuclear power stations.

4120 Release, Transport and Deposition of Fission Products in

Reactor Circuits and their Decontamination

4123 Contaminants Substances in Light Water Reactor Coolants
(I. Michael, IRB)

Work completed, essential results

The autoclave system (Volume 3,9 1, max. pressure: 230 bar, max., temperature:
h8OOC; analytical method: atomic absorption spectroscopy) had been

operated first a temperatures up to 300 °¢ and at a pressure up to 86 bar.
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The autoclave wall has a protective layer of gold which was electrodeposited.

More than 1000 hours of operation have been achieved with this layer.

The investigation of the metal loss rate of Incloly 800 was continued
in respect to the primary loop conditions of pressurized water reactors.
The surface of the sample was 3540 mg, the operation time sbout 540

hours.

Release of gold to the pressurized water not detectable. Average Fe-

release at 342 °C and 150 bar: 90 ug/dm? x month.

Planning for the near future

Investigation continued of the metal loss rate of reactor specific
materials with different ph-values of the pressurized water. Development

of the technology of conductivity measurement at high temperatures and

pressures.

4130 Long-Term Radiological Environmental Burden
. . 129 .

4132 Investigation of I Radiocecology

(H.Schiittelkopf, ASS)

Work completed, essential results

Work on ]291 radioecoloy was started in 197h. A neutron activation method

was avallable to determine ]291 in waste waters. The detection 1limit was

1p0i 191,

Methods were developed allowing to analyze the following sample materials:

activated carbon, aerosol filters, plants, soil meat (thyroid glands),

129

milk and water, waste water and fish., 0,5 g I were collected from

the WAK exhaust alr and are used as a standard for neutron activation,
129, 127

ments to be made on the contamination of samples taken in the environment

Since only the knowledge of the T ratios allows reasonsble state-

the chemicals employed are presently purified from traces of J271. This

work has almost been completed.
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The detection limits obtained by use of the analytical methods are
about 3 x 10_h pCi 129I/g of solid sample and about 30_3 pCi ]291/1 of
liquid sample. These detection limits are sufficient to handle all

the radioecological problems encountered.

Planning far the near future

Starting in February 1975, the emission and immission will be measured
at WAK., It is intended to begin with the identification of iodine

compounds in the air as soon as gas chromatograph has been delivered.
L1134 Investigation of the Long-Term Radiological Environmental
Burden Caused by an Accumulation of Nuclear Facilities

(A. Bayer, INR)

Work completed, essential results

Investigations on the radiological impact in the Upper Rhine river bassin
are continued with an expansion of the computer program. The additional
subroutines takes into account the wash—out of the radioactive cloud

and the gamma radiation by material deposited on the ground. Sensi-
tivity-studies were started in order to estimate the accufacy of the
results. The collection of data was expanded to the release rates

of transuranium elements releagsed by nuclear power plants and
reporcessing plants. In addition, statistics of the food consumption

in the FRG were compiled.

Planning for the near future

The model of the hydrospheric transport of radionuclides will be
detailed., It is planned to consider the reactions with suspended and

deposited sediments and the living organisms.
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4140 Separation of Krypton and Xenon from the Offgas of Nuclear

Facilities
(BE.Hutter, RBT; R. v. Ammon, IHCH)

Work completed

After finishing two engineering studies to make out the most promising
process it was decided to build s low-temperature rectification pilot
plant. Specification were set up, inquiries were made,

At the end of 1974 the order has been given for designing and building

the low-temperature section and noble gases filling station.

Before rectification the dissolver offgas of a reprocessing plant has

to be purified in several steps.

A, Separation of nitrogen oxides and oxygen by catalytic reduction

with hydrogen.

B. Adsorption of HQO and CO2 on molecular sieves.,

The catalytic reduction of NOX and Oé with H2 was studied in the

laboratory.

Bssential results

1. The NOx—content of & gas mixture can be reduced to < 1 ppm by

catalytic reduction with hydrogen.

2, The fission product iodine is a catalytic poison. Operating times
of the catalyst of approximately one year can be achieved, on the
premises;he iodine filters before the catalyst are a least 99,8 %

effective.

3. Formation of NH, cannot be completely prevented; values as low as

3
30 ppm can be achieved if relatively inactive catalysts are used.
As a consequence, reaction temperatures above room temperature even

for the Oe-reduction have to be tolerated.
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Planning for the near future

A laboratory experiment is to be carried out concerning the quantity
and behavior of NH3 formed during the catalytic reduction. Safety
aspects and the control of the hrge amounts of hydrogen will be
considered.

The adsorptive separation of Xenon by charcoal will be tested in a

laboratory scale.

4150 Waste Heat Problems Associated with Nuclear Facilities
4151 Investigation of the Heat Exchange River/Atmosphere at the

Rhine River Downstream of the Philippsburg Nuclear Power
Station., A Contribution of Heat Loss Models.
(G. Hoffmann, H. Sauter, W. Schikarski, IASR)

Work completed

A1l probes and interfaces with exception of those for oxygen solution in
water, water surface flow, roughness of surface, water level and fog
density have been installed and are under operation. Automatic data
processing is accomplished either by computer or by a 12 channel analog
printer. Presently the final calibration of the signal transmission

lines is being completed.

The data processing software is in a preliminary configuration yet. Another
8 k memory extension box has been installed in order to allow the addition
of modules such as powerfail-restart routines, I/0 subroutines for magnetic

cassettes and tapes and storage capacity for windspeed direction values.

The present output is restricted to 10 mins. teletype messages,
comprehending the most essential data. Data collection difficulties

have generally been overcome.

A survey on the water surface temperature distribution in the surrounding
of the station has been performed and revealed no inhomogenities in the

vicinity of the mast within a accuracy of about 0,2 °c.
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Planning for the near future

The start of the routine operation of the station is aimed at within
the first few months 1975. Later on data analysing procedures and

models will be developed.
4152 Environmental Impact of Cooling Towers of Large Nuclear
Power Plants

(K. Nester, ASS)

Work completed and essential results

The computer program for the calculation of the rise of cooling tower
plumes (3-dimensional) was extented. In addition to the distributions
of the vertical velocity, the temperatures and the specific humidity,
it yields now the distribution of the rain droplets in the plume, too.

The treatment of the cloud physics was based on the theory of KESSLE +).

Planning for the near future

By a comparison of observed and calculated cooling tower plumes it will be

tried now to adapt the parameters of the program to reality.

+) E. Kessler, Meteorological Monographs, 10 (1969) No. 32
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4200 SYSTEM BEHAVIOR OF NUCLEAR FACILITIES DURING INCIDENTS

4210 Dynamic Load of Components and Systems

h211 Dynamic Load of LWR Pressure Suppression Systems
(R.A. Miiller, E. Wolf, IRE)

Work Performed and Results Obtained

Experimental investigations were performed of the local pressure
pulsation field in the water pool of the wetwell and the mass
flows of the steam-water-air mixture flowing into the wetwell
were measured during the loss-of-coolant true scale blowdown
tests carried out at the MARVIKEN nuclear power station (Sweden)
from August 1972 until May 1973. In the second half year of 1974
the reports were terminated on the evaluation and representation
of measured results (MXA-1-115, MXA-1-221/222/223). The more de-
tailed evaluation of measured results aiming at the interpreta-
tion of the phenomena observed and the establishment of theore-
tical models was started with the study of the possible natural
vibrations of the system.

As a supplement to the theoretical investigations the experimen-
tal development of an infrared absorption measurement method was
pursued within the period of reporting, which is to be used to
determine continuously the mass flows and the composition of the
mixture in the two-phase flow. These activities are jointly per-
formed with the Institut fiir Thermische Strémungsmaschinen (ITS)
of the Karlsruhe University. ITS has meanwhile constructed a
test section which allows to carry out parameter studies. It is
intended to use a measurement device of this type in the MARVI-
KEN-IT tests and, possibly, also in the HDR-tests (4222 and
422%3) after the tests have been sucessfully terminated.

At the Brunsbhilittel nuclear power station measurements were also
made in October 1974 of the pressure pulsation field induced by

steam condensation in the water pool and of the respective dyna-
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mic response of the safety containment. These measurements were
performed within the framework of non-nuclear hot tests in which
the steam from the reactor pressure vessel was blown off into
the water pool via relief valves and condensation nozzles. 90
blowoff tests in total were performed with different parameters.

The evaluation of the measured data was initiated.

As regards the investigations of structures natural frequencies
and the corresponding vibration modes of the safety containment
of the Brunsblittel reactor plant were calculated by means of the
ICES sub-system DYNAL. To obtain reliable results with a minimum
of computation work, finite element models with different de-
grees of fineness were investigated. The results are the natural
frequencies with the corresponding vibration modes from the fre-
quency domain up to about 50 Hz. The simplest mode of natural
oscillation of the whole structure is a horizontal bending ocil-
lation at about 10 Hz. It is followed by a mode of lifting natu-
ral oscillation at about 29 Hz. In the range between 30 and 40
Hz many modes of natural oscillations are encountered to which

contribute only parts of the structure.

In future work the pressure loads measured in the KBB hot tests
will be used as input data for transient computations. The
structure accelerations determined will be compared with the
measurements. Moreover, it is envisaged to examine the influence
exerted by the water pool and the condensation tubes on the be-

havior of the structure.

hoip Dynamic Loagd of Pressure Vessel Internal in LWR Loss of Coolant
Accidents
(R. Krieg, E.G. Schlechtendahl, IRE)

The theoretical investigations which will accompany the HDR-blowdown
experiments have started early October 19Th. Main activities were:

~ contribution to the specification of the HDR internals

establishing a work plan for the development of a coupled fluid and

structural dynamics code system

start of the implementation of fluid dynamic codes which may be used as

a basis for future development

formulation of a simplified shell model (membrane stresses) for structural
analysis of the barrel.
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Lol Development of a Radionuclide Method of Mass Flow Measurement

in Non-Steady State Multiphase Flows

Introduction

As & consequence of the good results achieved in the MARVIKEN I experiments
/1/ the radiotracer method of gas velocity measurement applied in that
experiment is further developed into a method of measuring mass flows
within the framework of the Nuclear Safety Project (PNS). Simultaneous

but separate measurement of the velocities of the phases gas and liquid

is to be achieved and coupled with a radiometric density measurement,

The R + D work currently performed under PNS 4214 /2/ is additionally
financed under the following two special research projects by the

Federal Ministry of Research and Technology.

1. RS 146, Development of the method in particular with respect to an

application of RS 109 (two phase velocity measurement),

2., RS 123, application of the method to the HDR blowdown experiments

(measurement of two phase mess flow).

Work performed

The argon activation system for labeling the gas phase has been completed.
A corresponding system for the production of the Mn-56 radiotracer for
labeling the liquid phase has been designed and is presently under
construction. A new injection valve has been developed to improve the

gas injection technique. Two different methods have been selected for
liquid injection. The first method corresponds to the gas injection method.,
The medium to be injected (water in this case) is pressurized in a piston
or membrane reservoir under high pressure and then supplied to an injection
valve working with the desired pulse widths and pulse frequencies. The
second method is based on the principle of the injection pump and can be
used only for the injection of liquids. Planning of the injection and
measuring system has been finished. Preliminary experiments have been
started on measuring two-phase velocities. A cold water test facility
required for testing and trial operation of the method is currently

under construction. Work on the evaluation technique has been started.
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Preparatory work for the radiotracer velocity measurements to be carried
out in association with the blowdown experiments of the Frankfurt

Battelle Institute (RS 50) has been continued.

Essential results

The completion of the argon activation system takes care of the labeling
of the gas phase, A final statement about the suitability of manganese
compounds for labeling the liquid phase is not possible bevore preliminary
tests in an autoclave system have been carried out in early 1975. The own
developed injection valve was able to achieve injection pulses down to

5 msec duration. Measurements indicated that the new valve can reach
injection pulses shorter thsn 15 msec, even with long n zzles, when
using the specially adapted injection nozzles, This allows, that local
and integral injections can be achieved, First preliminary tests is a
simple selfmade test fécility (pneumatic-tube plant) have indicated the
basic possibility of measuring the velocity of two-phase flows., However,

this involved two special problems:

1+ The detectors indicated a peak shift to lower energies as the pulse

rate is considerably increased (disadvantage to energy discrimination).

2, Additional scattering effects other than those anticipated were found;

their causes will have to be further investigated.

In the meantime, it has been possible by modification of the electronic
components of the detectors to reduce the peak shift in such a way as to

make it almost negligible. The scattering effects observed must be eliminated
by extensive measurement and evaluation techniques. This requires further

studies in 1975.

Planning for the near future

The labeling and injection technique 1is to be tested and further developed

for range of high pressures and temperatures. Preliminary tests in an autoclave
system are planned for this purpose, The velocity measuring systems must
consisting of twelve probes and the additional electronics must be ready

for operation in February 1975. The scattering effects must be thoroughly
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studied so that they can be eliminated by means of an evaluation program

yet to be drafted. Work on the technique of evaluation in general will

be continued., Various programs will be set up, if necessary also by

means of correlation analysis, Cooperation with the Frankfurt Battelle
Institute in the RS 50 blowdown experiments is planned for the first six
months of 1975, Further development work on the cold water test facility

can be started after March 1975. Final testing of the method under blowdown-
like conditions will be carried out in 1976 on the "Joint Test Rig for

Test and Calibration of Different Methods of Two-Phase Mass Flow Measurement"
(PNS k215 / RS 1k45), |

The work performed and the results achieved are described in more detail

in the second semi-annual report, 1974, 6f the PNS /3/.
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ho1s Joint Test Rig for Tests and Calibration of Different Methods
of Two-Phase Mass Flow Measurement
(F. Erbacher, H. John, E. Wanner, IRB)

Work completed, essential results

On behalf of the Federal Ministry of Research and Technology, the Institute
of Reactor Components (IRB) has begun building a test rig which will be
used for testing and calibrating the methods of measuring non-steady state

two-phase mass flows developed by various research agencies.

The test rig is designed for the generation of steam-water mixtures

of any mixing ratio and a maximum pressure of 160 ata. Depending on the
mixing ratio, the mass flow will reach a maximum level of 10 to 20 t/h.
The conceptual design phase of the test rig has largely been finished,

the component ordering phase has begun.,
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Planning for the near future

The most important problems to be solved in the next period under review
will be the development of a mixer chamber for generation of the desired
two-phase mixture and the choise of a suitable method for identifying

the flow regimes. Construction work on the test rig is due to be finished

by late 1975,
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4230 Emergency Core Cooling of LWR's
4231 Theoretical Investigations of the Fuel Rod Behavior during
a LOCA

(R. Meyder, IRE; H. Unger, IKE/Stuttgart)

Work completed

= The modulus RAND, to prepare the RELAP-results for the following
detailed fuel rod analysis, was modified so that a flexible time step

control could be introduced in the calculations.

- The modulus SPAGDR to determine the internal pressure of the pin was
modified so that the transient fission gas release during the accident

can be described.

= The modulus ZET=2D to determine the two dimensional transient heat

transfer was completed in a first version.

The work on the moduli ODRUSPA, space dependent pressure in the gap, HYDRA,
pressure and temperature distribution in the subchannel, STADEF, improved
two dimensional description of the cladding deformations was continued

(the latter in cooperation with the IRT (Darmstadt).

For'the code system improvement preliminary work was done for the statistic
of the ballooning, for an improved representation of the mechanical
properties (Zry) and for the thermohydraulics during the reflood phase.
Additionally supporting calculations were done for the experiments 4236

and 4238.

Essential results

The analysis made at IRT/Darmstadt to select a proper method to describe

the 2D cladding deformations had the result that the shell theory should
be used.

According to preliminary results on the question, whether a fresh pin or

a pin with high burnup is the more critical in a LOCA it seems that the
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fresh pin is the more tical due to the higher temperatures.

Planning for the near future

For the next six month it is planned to complete a first version of

the code-system SSYST,
After that a detailed parameter-study is planned to check the capabilities
of the system.
4235 Studies on Material Behavior during a LOCA
4235,1 Studies on the Mechanical Behavior of Zircaloy-Cladding
Material during a LOCA

(M. Bo&ek, IMF/II)

Work completed

- To study the unknown influence of texture on the plastic behavior of
Zry-4 at the higher temperatures of interest, the temperature and
texture dependence of some characteristics of the stress-strain-curve

had been investigated.
- First experiments on superplastic behavior had been performed in air
atmosphere and parallel experiments were carried out in vacuum for

_comparison.,

Essential results

-~ The influence of texture on the yield point disappeared above 650 °c.
First results showed, that the deformation behavior at temperatures

above 600 °¢C depends on the texture.

- At temperatures above 780 °c Zry-4 showed superplastic behavior
(Rupture occured after extensive deformation without necking). The

strong oxidation at higher temperatures had no influence on this
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behavior. Superplastic behavior depends essentially on the test

temperature and the deformation rate.
- Creep tests on Zry—-2 at temperatures of 650 °C and low initial stresses
showed normal plastic behavior. This result emphasizes the importance

of the deformation temperature on the superplastic behavior.

Planning for the near future

- The above problems will be treated more exntensivly.
4235,2 High Temperature Corrosion Studies on Zircaloy-4 Cladding
Tubes

(S. Leistikow, IMF/II)

Work completed

Zircaloy-4-high temperature steam oxidation kinetic measurements were
performed to evaluate the band of scattering of weight gains, to com-
pare the behavior of Zircaloy-2 and -4, and to check the performance
of inductive heating coils. The evaluation was made by gravimetric,

metallographic, microprobe, and hardness measurements.

Essential results

The experiments showed that the band of scattering expanded with
increasing time and temperature of exposure ( 2 - 15 min, 900 - 1300 °c)
to maximum values of 8,4 7Z. In each case weight gains of Zircaloy-2
specimens fitted in the given bands after exposure under identical
conditions. During application of inductive heating systems it seems
that the surface temperature distribution can be improved by metallic
cylinders - pulled over the test section - for coupling purposes. The
general agreement of local oxygen and hardness profils in the cross-
section of the oxidized specimens let expect that after calibration

the embrittlement can be evaluated by hardness measurements more

precisely.
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Planning for the near future

It is intended to perform more transient oxidation kinetic measurements
on Zircaloy—4 tubing without and with application of defined mechanical

stresses.
4235,3 Experiments on the Chemical Interaction between Fuel and
Zircaloy—-Cladding

(P. Hofmann, IMF/I)

Work completed

In order to study the Zry cladding attack during a LOCA by oxide fuel and fis-
sion products and its influence on the mechanical properties of Zry, experi-
ments were carried out on short Zry—pins and Zry-containers. The samples were
filled with UO2 and simulated fission products (Cs, J, Te) in gloveboxes, welded
leak proof and subsequently annealed in inert gas under isothermal conditions

up to 1 h. The simulated burnup var_ied between 5 and 10 at.% and the O/M-ratio

of the UO2 between 2.00 and 2.08.

Essential results

The experiments with short Zry-pins (PWR~dimensions) showed, that the Zry-—tubes
exhibited a swelling during heating and as a result burst partiy. The burst
temperature of the tubes depends in addition to the inner pressure, on the

O0/M-ratio of the UO, and the fission product concentration.

2

The Zry-pins which contained UO without fission products burst already at

2,08
temperatures between 800 and 900°¢c (the inner pressure corresponds to the at-

mospheric pressure at room temperature).The pins containing only fission prod-
. s} . .
ucts failed at temperatures above 900 C. The influence of the oxygen potential

of the UO2 on the mechanical properties of the Zry-claddings is obviously

greater than the reaction potential of the fission products.

Initial metallographic and electron microprobe analysis of the Zry-containers
showed, that below IOOOOC/I h the Zry was embrittled at the phase boundary

UOZ/Zry due to the oxygen diffusion from the UO, into the Zry; Tellurium also

2

reacts with the Zry. Above 1000°C chemical interactions between the UO2 and

Zry are more pronounced.



Planning for the near future

Systematic investigations of the influence of the O/M-ratio in UO2 als well as
the fission product concentration on the chemical and mechanical properties of
Zry. Experiments with short Zry-pins under variable inmer pressure and under

oxidizing conditions. Corrosion experiments under transient temperature condi-

tions.

4236  Investigations of the Fuel Rod Behavior during the Blowdown-
Phase of a Loss-of-Coolant Accident.Out-of-pile Experiments
with Electrically Heated Single Rods
(G. Class, IRE; K. Hain, RBT)

Work completed and results

A recently developed one-dimensional non-steady state heat conduction
computer program RESIM was used to determine the optimum time curvé
of the electric heating power of the fuel rod simulator and to define
the requirements of the supply systems. The RESIM calculations show
that the transient rod power of the fuel rod simulator corresponds

to that of the reactor fiel rod. The maximum error is - 5 7 occuring
temporarily, while the storage heat may deviate temporarily by as

much as -25 %.

The possibilities have been examined for external coating of the
UO2 annular pellets by providing an electrically insulating layer
in order to improve the dielectric strength.

RELAP-3 calculations for the plant concept have been performed to
investigate if the simulated cooling conditions in the test section
are similar to the reactor operation. They show that the plant con-
cept is appropriate to obtain the desired coolant conditions in the
test section as regards pressure, mass flow and quality, by use of
controlled blowoff values. The construction of the test section was

completed.
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In preliminary experiments an optical method was tested for contaect-
free measurement of the cladding tube temperatures in the temperature
range from about 550 to 900°C. It has been shown that also in the
presence of a two phase flow accuracies in measurement within about
+ 3 % are achievable under the geometrical conditions of the test
section, Work on the non-steady state density measurement in the
coolant plena was carried on to the bidding stage. The development
of the true mass flow meter for measurement of non-steady state
two phase mass flow was continued. The true mass flowmeter shows
a maximum uncertainity in measurement of + 6 7Z of the total range

for changes in the volume flow from 1 to 300 in case of constant
mass flow.

The data acquisition system and the plant control system were planned.

Planning for the pear future

The main task will be the establishment of a computer program
allowing to evaluate the experiments. The test program will be
specified in more detail. Besides the stepwise construction of

the test facility, the necessary supply system for plant operation

will be installed.

The specially developed instrumentation for measurement of the cladding
temperature and of the two phase mass flow, respectively, have to be
optimized. The devices for operating instrumentation are to be de-

signed.

4237.1 Studies on the Fuel Rod Failure in the Second Heatup Phase
of a Loss~of-Coolant Accident. In-pile Experiments with
Single Rods in the Steam Contamination Loop (DK Loop) of
the FR2 Reactor
(E. Karb, L. Sepold, RBT)

Work completed, essential results

1.Preliminary Experiments in the DK-Loop of the FR2

The experiments begun in the first half year of 1974 were continued
according to the program and concluded in July. On the whole the

preliminary experiments comprised 11 experiments with a dummy



fuel rod (steady state experiments) and 18 transient experiments

with 3 nuclearly heated test specimens.

The evaluation, mainly a comparison of the computer programs (RELAX of
the IRB,WL of the IKE at Stuttgart) with measurements, were
finished by the end of the year. The calculations were confirmed

by measurements (temperature transients).

Accordingly, the initial enrichment of the fuel pin for the main
experiments was calculated to be 4,7 7 of U-235 (identical for
all rods).

The preliminary experiments were important not only as a means
of checking up the calculations but also in improving the power
assessment. Important facts have been found with respect to the
attachment of thermocouples and the rod behavior under transient

conditions (oxidation, permanent elongation of the rod).

2, Design and Prototype Testing of Pre-irradiation and Test Rigs

The design of the pre-irradiation rig for 6 fuel rods each has been
completed. The rig allows the fuel rods to be unloaded individually
and has been designed so that it can be loaded on any position in

the reactor core,

Test Rig:

e s e e

The experiments testing various designs of the end plug have been
concluded sucessfully, One design turned out to be particularly
leak~proof under the operating conditions and also in cyclic

operation and was selected for this reason.

The upper end plug of the rod had to be designed so that no fission
gas is lost from the rod during the coupling procedure of the

measurement capillaries,

The design of the head piece, which includes the pressure transducer

and the pressurization system, is about to be finished.



_59._

Planning for the near future

1975 Experimental Program

As mentioned under item 1 above, it has become evident from the pre-
liminary experiments carried out in June and July 1974 that the

power determination of the test specimens must be improved.

For this reason, tests and calibrations, respectively, of the measuring
gear (temperature, flow, pressure) of the test loop will be carried

out in the spring of 1975. The data acquisition system, which will

have been set up by that time, will be used to test the measuring

gear.

Experiments with electrically heated fuel rod simulators will be
carried out in the spring of 1975 to compare the modes of determining
the power of the test specimens (reactor physics, thermal) and to
calibrate errors in temperatures measurement by different ways

of attaching thermocouples to the cladding of the rod. These

experiments are combined with the 4237.2 project.

The ordering phase of the fuel rods for the main experiments had been
initiated. The fuel rods will be available by the beginning of the
main experiments in September 1975, Pre-irradiation will begin at

the same time.

4237.2 Reference Experiments for the PNS 4237,1 In-pile
Experiments with Flectrically Heated Fuel Rod Simulators
(Single Rods)
(B. Ripple, RBT)

In 1974 the project was initially started with a small number of

personnel, Most of the activities were concentrated on studies of
different plant variants with respect to their feasibility and the
possibilities that could be established of comparing them with the

PNS 4237.1 experiments,



- 60 -

Out of the three possible plant concepts an in-pile version has so
far turned out to be a promising solution. In cooperation with the
IRB a test rig with an electrically heated fuel rod simulator

has been tackled, an experimental program for preliminary tests

to be carried out in 1975 has been drafted.

4238 Investigations of the Interaction between Ballooning
Zircaloy Claddings and the Reflooding Emergency Core
Cooling Water
(K. Wiehr, IRB)

Work completed, essential results

Various preliminary tests have been carried out and methods of
fabrication developed to manufacture the fuel rod simulator with

3,90 m heated length and an axial power profile. Fabrication of

the tubular heating rod by grinding an external stepped profile

and subsequent hammering to a constant diameter over the entire length
turned out to be feasible. For fabrication purposes, various
specialized systems had to be built, such as for hammering,
intermediate annealing, filling and vibrating of MgO and BN powders,
Experiments with respect to explosion welding have been prepared

for the weld between Zircaloy and Inconel,

A preliminary test program of shortened fuel pin simulators

has been started to prove a possibility of axial localization

of the ballooning by weakening of the cladding. Preliminary ex-
periments have shown that a slight weakening of the cladding tube,
which was below the permissable tolerance level according to the
specifications of the reactor cladding tube, was able to localize

the ballooning,

The design of the test rig was revised, preparations for construction
were made., Most of the planning of the electrical power control

of the fuel rod simulators has been finished.

X-ray-penetration was selected as a method suitable for observation
of the ballooning process of the cladding tube, A system along these

lines has been ordered.
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For contactless temperature measurement of the ballooning cladding
work has been started on the modification of a quotient pyrometer.
The suitability of quartz glass rods as light conductors has been

studied in preliminary tests.

A system for recording of measured data was designed and ordered.
For processing the measured data by the CALAS system a fast data

line was installed and the terminals and video displays were ordered.

Calculations on the thermal design of the fuel rod simulators by

means of a one dimensional heat conduction program were finished.

A two dimensional heat conduction program was developed to determine

the influence of axial heat conduction. A computer program is being drafted
for calculation, from temperature measurements, of the gap heat

transfer resistance generated as the cladding expands,

Planning for the near future

Important steps to be taken in the next few month include the

following aspects:

~ Fabrication and instrumentation of fuel rod simulators.

- Performance of preliminary tests to prove a possibility of
axial localization of the ballooning.

- Setup of the test rig.

- Testing the X~ray facility.

- Finishihg the quotient pyrometer.

- Setting up a system for data recording and processing.

- Computer runs with a two dimensional thermal conduction program

on the influence of axial heat conduction.

4239 Influence of the Size and Shape of Cooling Channel
Blockages upon Emergency Core Cooling in the Flooding
Phase of a LOCA
(G. Hofmann, IRB)

Work completed, essential results

The design of the test loop has been finished, the construction has

been commissioned. Outstanding components have been ordered. The
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control system for the power supply and the data recording system
have been designed and ordered. A test section for the first rod
configuration is under construction. Preliminary mechanical tests
regarding instrumentation of the heater rod were successfull, but
there is to be done a test under true experimental conditions.

The geometry of the artificial blockages to be studied was
selected, preliminary tests on their fabrication and attachment

to the rods are still under way and will be concluded by a test
under operating conditions. Experiments were performed with respect
to observation of the rapid two phase flow on a film, which showed
that shorter exposure times are required and measures must be taken
against wetting of the observation windows. During part of the
flooding procedure, temperature fluctuations were measured in
preliminary experiments in the cooling channel which permit some
information to be gained about the flow velocity from a cross
correlation. A calculation regarding the influence of the helical heaters
of the heating rod upon the temperature distribution on the cladding
of the rod resulted in negligibly small differences in temperature
for the central heating zone of the rod. Another calculation was
prepared to determine the axial component of the heat flow density
distribution in the heating rod as a consequence of an artificial

blockage.

Planning for the near future

In the first six months of 1975 the test rig and the first rod
configuration will be built up ready for operation. The preliminary
tests on the method of measurement and on the design, which have
been started and planned, will be continued, and so will be the
calculations on the thermal behavior of the heater rods and the
test channel. A preliminary test program will be set up and the

reduction and documentation of measurement data will be prepared.
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4240 Core Meltdown of LWR's

hol1 Experimental Investigations of the Meltdown Phase of Uuo,-
Zircaloy Fuel Rods under Conditions of Failure of Emergency
Cooling

(S, Hagen, RBT)

Work completed

In the time of report experiments were done with single rods in inertgas
and air, These experiments should simulate the behaviour of rods in non-
oxidizing and strong oxidizing atmosphere. The velocity of heating and

the radial temperature profil were changed as parameters. Changing of the
radial profil was done by variation of the number of additional zylindrical

radiation screens.
Investigations in inertgas were done with heating velocity of 1/2, 1, 2,
4 and 6°C/sec. The experiments with 1°C/sec were repeated with 1 and 5

radiation screens. In air temperature was raised with 1/2, 1 and 5 °c¢/sec.,

Essential results

One can see from these first experiments, that in the region of used
parameters, there was no separate melting of can and fuel, but by the
strong interaction of Zircaloy and UO2 the behaviour of the ternary
system Uranium-Zirconium—-Oxygen is of main influence on the meltdown,
All experiments in inert gas show a melting of can and U0, below 2000 °c.
No typical dependance from heating velocity and radial temperature gradient
was found. When heating up in air, there develops a relative strong skin
of Zr02, which has a higher thickness, when the heating velocity was lower,
At the maximum temperatures of our experiments of nearly 2000 °C this

cover stayed stabil, while the inner region of interacting Zirecaloy and

UO2 was melting.
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Planning in the near future

As the interaction between Zircaloy and UO2 is of high influence on
the meltdown, the development of this interaction, and with this the
dynamics of the meltdown during the temperature rise, will be investi-
gated by series of experiments systematically stopped at different

temperatures and analized metallurgically.

After completion of the pressure vessel, we start with the experiments
using a steam atmosphere, First there will be done experiments on single
rods in an atmosphere with a different amount of water wvapour, which
should simulate the behaviour in the different regions of the core,
Further on the influence of the surrounding of the rod is to be investi-
gated by the meltdown of bundles. In this experiments also the influence
of spacers and guiding tubes are to be checked. Lateron the meltdown

behaviour of ballooned cans will be investigated.

4olL3 Experiments on Determination and Limitation of Fission and
Activation Product Release During Core Meltdown

(H. Albrecht, IRCH)

Work completed

The high  frequency induction furnace ordered from an industrial firm
which is to be used to melt weak active corium specimens has been nearly

completed and will be installed in February 1975,

The measurement of the melt temperature is carried out by use of a two-
color pyrometer. This instrument turned out to show & considerable
drift of the temperature reading when a radiation resistant optical
waveguide was used. The cause was found to be the running-up time of the
photomultiplier, which - due to the special waveguide - could not be
operated with the usual wave lengths. So the pyrometer will be used

now with the optical waveguide recommended by the manufacturer and it

must be protected from the y-radiation as well as possible.
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Some more preliminary melting-experiments have been carried out under

air-atmosphere in order to

-~ study the behavior of the corium during meltdown

- optimize the geometric configuration of the induction coil,
crucible and specimen

- investigate the interaction between molten corium and the crucible
material (Th02).

Furthermore, a series of experiments have been carried out to develope methods

for quantitative determination of inactive fission product deposits in

the transport line as well as on the filters,

The fission product. elements present in aerosol form have been generated

with an ultrasonics and a nuzzle aerosol generstor.

Essential Results

During the heat-up phase of the Corium-E samples in air atmosphere in the tempera-
ture range of about 2200 °C flames and vapour dusts of evaporized

condensed particles were observed, In some cases the melting charge

swelled over the edge of the crucible, although it required initially a

third of the crucible volume. A slag-~like crust has formed at the top

of the crucible which did not couple to the induction field. This crust

hindered also the pyrometric temperature measurement., Some melted
Corium-E-samples were investigated metallographically, by Microsonde

and by chemical analysis,

- Below 1800 °C the Th02—crucible showed a good compatibility with
Corium, Above 1800 °C reactions araise increasing with temperature
and time, leading to a washout of the crucible walls. Above 2400 °c
the total Corium is melted and probably it can not be kept more than

15 minutes in an air atmosphere,

- Oxidation occurs first with Zircaloy, followed by the steel components,
and at least Cr, Fe, Ni in this order. Afterwards these oxid phases

react with the Th02.

- After short time heating-up experiments in the melt a metallic

phase (steel) and an oxidized one (UOQ, Zr0,) are built up. This

o)
separation of the phases is not conserved after the oxidation of

the steel.
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The experiments with inactive test aerosols showed good results when
employing the activation analysis method in order to determine the
fission product element deposition on the filters. Glass fiber filter
and membrane filters (regenerated cellulose or cellulose acétate)
were used. After activation, the former showed a 1000-fold higher

background activity for Na-2L4 and K-L42 nuclides.,

Planning in the near future

In the near future the following works are planned:

- mounting, preliminary operation and testing of the induction melting

device,

- experiments with inactive fission product aerosols in order to determine
relevant properties of other filter materials,

- testing of methods for deposit analysis,

- investigation of transport and precipitation for fission product aersols

in air and water vapour.

4244 Constitution and reaction hehaviour of LWR materials at core-melting
conditions

(P.Hofmann, H.Holleck, C.Politis, A.Skokan, IMF)

1. Work to date:

a) Phase equilibrium studies
Phase relationsin the systems U~Zr=0, Fe~Zr-0 and U~Fe~0 were investigated
and estimated at temperatures of 1000, 1500 and 2000°C. Melting tempera-

tures were measured in the system U-Zr-O,

b) Reaction studies

The constituent materials of LWR—Cores, UO,, Zircaloy (Zry) and stainless

b
steel (1.4550 DIN) were investigated conceining their reactivity and com—
patibility at high temperatures. The samples of bulk composition 35 wt.Z
UOZ’ 10 wt.% Zry and 55 wt.7% steel, corresponding to "Corium E", contained
three components in annular arrangement: an U02—kerne1, surrounded by an
inner mantle of Zry and an outer mantle of steel, The samples were heat-
treated in an induction furnace in inert gas atmosphere, air or water

vapour at temperatures up to >2400°Cc



c)
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Metallurgical examinations of molten rods
Cross sections of molten simulated LWR-fuel rods (see also PNS 4241) were

examined metallographically and by X-ray diffraction methods.

Results to date:

a)

b)

c)

Phase equilibrium studies

System U-Zr-0: At 1000°C pure Zr is not in equilibrium with uo, the two

components react leading to UO,, 0-Zr(0) with an oxygen-content of 30 at.g

2,
and an U(Zr) solid solution. This latter phase melts in the 3 phase-field
below 1500°C. At 2000°C on the Zr-rich side the melt extends nearly to

the composition (Zr0).

System U-Fe-0: UO2 and Fe are in equilibrium. A metallic melt occurs al-—

ready at T <10000C, above 1500°C large fields of metallic and also oxidic

melts exist. The melts of UQO, and Fe are not miscible.

2

System Fe=Zr-0: At temperatures of about 1000°C there is equilibrium be-

tween ZrO2 and Fe or some Zr-Fe-compounds respectively, one of them being
an oxygen-—stabilized n—phase containing about 5-10 at.7Z oxygen. This
n-phase shows metallic shapg, representing a transitional stage between
the metallic alloys and the ceramic oxide phases. Above 1500°¢C extending

fields of metallic and oxidic melts exist. On the join ZrO,-Fe a large

2
liquid-liquid miscibility gap can be observed.

Reaction studies

Chemical interactions between Zry and steel were first observed at 1000°¢
(inert gas argon), molten phases were formed at 1350°C due to eutectic
reactions between Zry and steel. Above ~v1800°C corftituents of the sample
(mainly UOZ) vaporized. At temperatures above 2400°C the entire sample
was molten; the solidified and reheated sample was totally liquid already
at 2000°C,

Experiments with oxidized "Corium E", e.g. all corium—components were used
in oxidic form, showed first liquid phases to be formed at ~1300°C and

total melting of the sample at ~1600°¢C.

Metallurgical examinations of molten rods
First melting of simulated LWR—-fuel rods started at the contact UOZ/Zry—
cladding. The solidified melt contained the equilibrium phases of the

join U02-Zr: UOZ’ o~Zr(0) and U(Zr).
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The proportions of these three phases however depend on the rod position

where the sample was taken. The melt solidified at the top of the rod con-

tained more UO2 and less metallic phasesthan the melt solidified at the
lower part. The latter showed more o-Zr(0) and an accumulation of U(Zr).
These findings make clear that composition and temperature of the melt

flowing down change during the melting process.

3. Work Blanned:

. e, s i o . B, s, e, s, i, o

a) Phase equilibrium studies: completion of the systems U-Fe-0 and Fe-Zr-0,

measurements of melting temperatures in the same systems.

b) Reaction studies: investigations of the segregation and vaporization
behaviour of complex melts in the system UOZ—Zry*steel—Oz.
c) Metallurgical examinations of molten rods: melting experiments performed

in air.



4300 DISTRIBUTION AND REACTION PROCESSES OF NUCLEAR CONTAMINANTS IN
MAJOR INCIDENTS, THEIR DEPENDENCE ON TIME AND THEIR MEASUREMENT

4310 Study of the Time Dependent Distribution and Reaction Processes of
Fission Products and Aerosols in the Atmosphere and Hydrosphere
Following Major Incidents

4311 Radioactive Pollutants in the Post Accident Atmosphere of a LWR-

Containment
Description of Models of the Post Accident Atmosphere
(G, Haury, H. Jordan, IASR)

Work Completed

Goal of the project is the development of a computer model for predicting
the behaviour of radioactive aerosol in the post — accident atmosphere

of IWR containments.

After identifying the relevant elementary aerosol processes and investigating
their mathematical treatment, work has begun on the characterization and
implementation of models that incorporate these processes and meet the
following necessary requirements: (Because of the necessity to experimentally
verify the individual, rather incisive simplifying assumptions, the model

is to be achieved in four stages or models, which succesively incorporate

more assumptions and describe more complex systems).

- BEach model is amenable to experimental simulation and verification

of its simplyfying assumptions.,

~ The four models are to be developed in order of increasing complexity,
with the results of the previous model a prerequisit for the implementation

of the following one.
-~ Each model is numerically soluable.
- The fourth or final model mirrors the actual post—accident LWR-

containment atmosphere sufficiently closely to permit realistic

calculations,
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Characterization of the four models is complete in skelatel form., The

final model describes a system that includes

a defined initial degree of supersaturation

- a continuous seurce of water vapor

no further particle source after the initial instant
- a continuous source of cold spray droplets of a given size

distribution

rapid homogeneous mixing of the system,

Essential Results

As a first step, the effect of water condensation on a log-normally
distributed collection of particles was calculated with the aid of

a computer program, The two cases of a continuous source and no source
of water vapor were considered. Both cases clearly show the rapid
establishment of a bimodal distribution, whose one mode in almost
disperse and includes all particles with radius larger than the critical
radius. These have grownthrough condensation., The other mode includes
all particles with radius smaller than the critical radius. These

remain untouched by condensation.,
This effect, by virtue of the approximate monodispersion of the second
mode and by virtue of its rapid stabilization, has been used to greatly

simplify the initial conditions of the four proposed models,

Planning in the Near Future

In accordance with the model assumptions listed in section one above,
work is to proceed on the mathematical formulation and numerical

analysis of the four models, with emphasis on model 1.
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4312 Theoretical and Experimental Investigations of the Atmospheric
Dispersion of Radioactive Gases

(W. Hilbschmann, L.A. Kdénig, H. Schiittelkopf, ASS)

Work completed and essential results

The meteorological data measurement at the now completely instrumented
200 m high tower, the data registration and record have been continued
during the report period. The complete data set of a more than 1 year
period is now available to tape, comprising additionally to the
profiles of the wind direction, wind velocity and the temperature, which
have been recorded already before, also the solar radiation budget. Based
on the favourable experience in the tower operation, a meteorological
information system for a nuclear power plant has been proposed which
determines - besides of the wind direction and velocity - the stability
category is a reliable manner. With this information it is possible,
to display on the screen of the power plant process computer an isodose

chart for a short~term radioaetivity emission from the stack,

The theoretical evaluations of meteorological data include the stability
category determination according to five different schemes, The correlation
examination determines quantitatively the reliability and accuracy of

the different schemes. The site comparison in terms of atmospheric
dispersion climatology has been extended to the sites of Lahr and S8&llingen

(Nato-airports).

5 diffusion experiments have been carried out during 1974. In two of these
experiments two tracers have been emitted simultaneously: tritiated water

and CFgBrE. The latter tracer has proven superior during three small-scale
diffusion experiments which allowed the compare the tracer qualities of

CClh, CFCl3 and CF2Br2. The CF2Br2 tracer has been emitted during three

other full-scale diffusion experiments at the 60 m level of the meteorological

tower.

The measurements of the y-radiation from the Ar-hi-plume of the FR2 using
a highly sensitive Szintillation doseratemeter have been continued during
stable weather categories. Measured and calculated values compared

satisfactorily.
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Planning for the near future

The diffusion experiments will be continued in the following years and
will be extended to stable weather situations once automatic sampling
stations are available. The development of the meteorological information

gystem will be completed in 1975.

4400 CONFINEMENT AND ELIMINATION OF THE CONSEQUENCES OF INCIDENTS

4410 Isolation and Removal of Contamination

4411 Development of Decontamination Methods

1. Development of a Cleansing Paste for Decontamination
(S. Kunze, ABRA)

Work Completed

Based on prior experimental results a acid mixture containing 3 w/o
hydrofluoric acid and 20 w/o nitric acid was selected as the aggresive
chemical agent for the further development of a cleansing paste., Taking

in account the aspects of the compatibility of the chemical constituents
with the solidification procedures currently used in nuclear technology

a large number of test pastes has been mixed out of a plastic powder, a
carrier material resistant to hydrofluoric acid and different acids and
acid mixtures respectively. These test pastes have been thermically stable
up to 200°C,

Essential results

Compared with standard industrial etching pastes the pastes with hydro-
fluoric and nitric acid only show poor decontamination results. Pastes
with a further addition of sulfuric acid show moderate decontamination

results,
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Significantly better decontamination results are obtained after adding
some hydrochloric acid to the hydrofluoric-nitric-acid-type pastes. But
in comparison to industrial etching paste only 25% of the hydrochloric
acid content of the latter is necessary. This paste has been tested al-
ready in every day decontamination practice with good results., To obtain
more detailed experience of the behavior of this paste on fabrication a

cooperation contract was signed with a industrial company.

Planning for the near future

It is planned to continue these experiments under the aspects of im-
provement of the consistency of the paste on storing and of substition
of the hydrochloric acid which is inevitably necessary to get good

decontamination results by other effective chemicals,

2. Decontamination of Metal Surfaces by Molten Salts
( D. Hentschel, ABRA)

Work Completed

The decontamination experiments described in the First Semiannual Re-
port 1974 have been continued with a number of other salts and salt
mixtures, Salt melts with a significant over all decontamination effec-
tiveness had been tested in detail with respect to special nuclides by
aid of a multichannel spectrometer. Regarding the decontamination of
plutonium-contaminated metal surfaces some preliminary experiments have
been carried out on uranium and thorium contaminated samples. To reduce
the bulk of inactive salts diluted in radioactive decontamination liquids
a procedure was selected to coat contaminated surfaces with salt melts

in order to substitute the dipping technique.

Essential results

The experiments indicate, that molten alkaline chlorids, phosphate and
alkaline type melts have a high decontamination effectiveness with respect
to Co-60, Ru=136 and Ce-144. Good decontamination results obtained by

molten sulfates are apparently confined to alkaline earth nuclides. In
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addition these melts show a good decontamination effectiveness on uranium
and thorium contaminated surfaces. By appropriate pretreatment of the non

molten salts a coating procedure could be demonstrated with an acidic

phosphate and alkaline melts.

Planning for the near future

With salt melts, which show a high decontamination effectiveness the

experiments are continued and extended on

-~ other metallic surfaces than stainless steel and other nuclides

- samples, which had been contaminated during plant operation in
nuclear facilities

~ materials corrosion

- plutonium contaminated surfaces

A small facility will be installed to coat surfaces with thin layers

of molten salts.,

4412 Migration of Longlive Transuranium in the Soil and

Geological Fofmations

Aspects of theoretical models on the migration of plutonium in the
environment

(A. Jakubick, ABRA)

Work completed

The sources of Plutonium-pollution were studied in respect of
Plutonium interaction with the environment. These are the main
controlling factor of the migration of Plutonium in the nature. By
means of a flow sheet the pathways of Plutonium in an ecosystem are
presented., For the simulate the dynamic behavior of the nuclide in
such a model, informations are required on the initial conditions of

the system, transport mechanisms acting and transfer-coefficients.

Essential results

Data on the present stage of Plutonium-contamination of the bio-, hydro-
and lithosphere are available; they were filed in a table. In first
approximation the Plutonium-transport may be described by first grade
kinetics. The matrix of the Plutonium transfer coefficients is formaly

constructed as well - a quantitative approach is not yet possible,
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With respect to the radiation hazard the estimation of the residence
time in each compartment of the ecosystem is needed. At last the
discrimination factors between compartments connected by most important

pathways were computed.

Planning for the near future

The work planned shall deal less with system—analytical approach to
the Plutonium-pollution problem but more with the physical and chemical
factors influencing its migration - like: resuspension, solubility in

natural waters, transportation and accumulation in the lithosphere,

4420 Techniques of Clearing and Decommissioning

4421 Development of Methods and Procedures for the Decommissioning
and Final Disposal of Nuclear Facilities
(W. Kéhler, RBT)

Work completed, essential results

The program "decommissioning as a consequence of a major accident"

was started. The main problems were

- Analysis of the consequence of major nuclear reactor accidents

- Decontamination and transport problems in connection with the
removal of damaged reactor components

- Clearing of a reactor core damaged by an incident.

For the latter the necessary core data of German reactors have to be

collected and reports about previous incidents evaluated,

Planning for the near future

The lifetime and number of nuclear power stations is increasing. In
consequence there is already today a need for a facility in which
activated heavy reactor components can be decontaminated, repaired

or cut up for the waste storage. Therefore hot cell design and remote

handling experience will be compiled and first proposes drawn up.
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4422 Remotely Controlled Working Gear and Mobile Systems for
Damage Assessment
(W. K8hler, RBT)

The chassis of the light MF3 manipulator vehicle and the necessary

electric control system have reached an advanced stage of construction.

Bids will soon be invited for the mission control system with
multiplexers of whole MF3 unit &nd for simple equipment for damage

assessment,

All major problems have been clarified in the course of the design
phase of the light electric EMSM II Master-Slave manipulators

intended for this service.

The prototype of the electric EMSM I Master-Slave manipulator has
been equipped with some of the supplementary tools required for test

missions.,

The PNS Working Report No.32/74 "Possibilities of Using Remotely
Controlled Mobile Vehicles in Nuclear Facilities", has recently been
published which also contains recommendations about provisional
construction measures which would allow the more effective use

of such equipment.

Planning for the near future

The medium sized MF2 manipulator vehicle will incorporate some
improvements and additional features as a result of the experience

gathered and additional requirements imposed.

The prototype electric Master—~Slave manipulator EMSM I will be tested

after completion.,

Specifications and other necessary data for the submission of the light

electric Master-Slave manipulator EMSM II have to be prepared.
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4100 UMWELTBELASTUNG DURCH KERNKRAFTWERKE UND WIEDERAUF-
ARBEITUNGSANLAGEN

4110 Spaltjodabtrennung in Kernkraftwerken und Wiederaufarbeitungsanlagen

(H. Deuber, H.-G. Dillmann, J. Furrer, R. Kaempffer,
A. Weinert, J.G. Wilhelm, LFT)

4111 stbrfall-Umluftfilter zur Abscheidung von Spalt-

produkten aus der Sicherheitsbeh&dlter-Atmosphéire

Versuchsziele

Zur schnellen Abscheidung von Spaltjod und radioaktiven
Schwebstoffen aus der Atmosphdre von Reaktorsicherheitsbe-
hdltern kdnnen Stérfall-Umluftfilter eingesetzt werden.

Diese Filter sollten sowohl nach kleinen Betriebszwischen-
fdllen mit relativ geringer Aktivitdtsfreisetzung als auch
nach grofien Storfédllen betrieben werden k&nnen. Die Betriebs~-
bedingungen, denen Stérfall-Umluftfilter im Sicherheitsbe-
h8lter leichtwassergekiihlter Reaktoren ausgesetzt werden,
zeichnen sich aus durch erhdhte Temperaturen der Sicher-
heitsbehdlteratmosphidre, hohe Aktivitdtskonzentration und
Ortsdosisleistung sowie extreme Luftfeuchten bzw. starken
Kondensatanfall. Die z. Z. laufenden Untersuchungen sind
ausgerichtet auf die Abscheidung von Radiojod und Schweb-
stoffen aus einer Nachunfall-Atmosphdre im Reaktorsicher-
heitsbehdlter mit einer Temperatur von 5157OC, einem Druck von
< 5,7 ata, einer Ortsdosisleistung von ca. 1 - 1O7 rad und
einem Anfall an Kondensat in Form von Tropfen und Aerosolen

in der H6he von <100 g/m3. Es sind Filter-Materialien und
-Komponenten zu entwickeln, die diesen Anforderungen entsprechen.
Durch Priifung im Labor- und Priifstandversuch ist ihre Funktions-
f&higkeit nachzuweisen. Abscheidegrade 295 % sollten sicher

erreicht werden.

Stand der Untersuchungen

Aufgrund der hohen im Sorptionsmaterial zu erwartenden
Temperaturen erwiesen sich die z. Z. verfligbaren Aktivkohlen
wegen Desorption des abgeschiedenen Jodes und der Entzindungs-

gefahr als nicht geeignet.
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Molekularsiebe in der Silberform, z. B. Linde 13 X Ag, zeigten
in trockener Luft, selbst bei Temperaturen von GOOOC, hohe Ab-
scheidegrade. In Dampfatmosphidre wurde jedoch eine Zersetzung
des Binders beobachtet; auBerdem ist der Bedarf an Silber

zur Herstellung des Sorptionsmaterials extrem hoch. Weitere

Versuche mit diesem Material wurden vorldufig aufgegeben.

Das anorg. Jod-Sorptionsmaterial AC 6120 zeigte extrem hohe
Abscheidegrade bei mittleren und hohen Temperaturen, jedoch
setzt oberhalb von 200°C langsam eine Zersetzung der Imprig-
nierung ein. Dieser Vorgang beeinfluBt die Abscheideleistung

nur in geringem MaBe, da bei derartig hohen Temperaturen auch
die Endprodukte der Zersetzung mit ausreichender Geschwindig-
keit mit Spaltjod und seinen Verbindungen zu festen, temperatur-
bestdndigen Jodverbindungen reagieren. Schwierigkeiten kdnnen
nur dann entstehen, wenn nach einer l8ngeren Betriebsperiode

bei hoher Temperatur ein weiterer Filterbetrieb bei dann
niedrigen Temperaturen erforderlich ist. Dies ist bei Storfall-
filtern filir leichtwassergekiihlte Reaktoren nicht zu erwarten,

da eine wesentliche Temperaturanhebung im Sorptionsmaterial

des Stdrfallfilters nur durch die Zerfallswirme der abge-
schiedenen radioaktiven Stoffe hervorgerufen werden kann und
eine Temperaturabsenkung dann vorwiegend durch das Abklingen der
131 yaktivitdt (T,,, = 8 ) bedingt ist. Zum

Vergleich: Es wird angestrebt, die Atmosphdre des Reaktor-

abgeschiedenen

sicherhe%tsbehélters mit einer Abscheidungskonstanten von
~ 0,5 h” durch Stdrfall-Umluftfilter zu reinigen, so daB die
Jodkonzentration in der Sicherheitsbehdlteratmosphdre inner-

halb von ca. 14 h auf 10/00 herabgesetzt wird.

Beli gasgeklihlten Reaktoren kann unmittelbar nach dem Druckent-
lastungsstdrfall eine starke Erwdrmung der Atmosphéidre im
Reaktorgebdude mit einem Spitzenwert von ca. 360°C auftreten,
jedoch werden nach 10 = 20 min bereits Temperaturen < 100°¢
erreicht. Die unter HTR-Bedingungen bei einem Nachfahren des
Temperaturverlaufes erreichten Abscheidegrade zeigten keine
wesentliche Beeinflussung der Abscheideleistung infolge der
hohen Anfangstemperaturen (KFK 2050, S. 75).
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Bei der Zersetzung der Imprignierung von AC 6120 bei hoher
Temperatur wird NO2 freigesetzt. Im Reaktorsicherheitsbehilter

kénnen dadurch geringe NO,-Gehalte (ppm=-Bereich) auftreten,
die als unbedenklich anzusehen sind.

Molekularsiebe und AC 6120 sollten nicht beil extrem hohen
Luftfeuchten eingesetzt werden, da die Abscheideleistung dann
stark nachldft. Da es in diesem Zusammenhang auf die relative
Luftfeuchte ankommt, dann durch Vorheizung der Filterzuluft
eine ausreichende Absenkung der relativen Luftfeuchte erreicht

werden.

Die Untersuchungen an verschiedenen Jod-Sorptionsmaterialien
zur Abscheidung von Jod aus Feuchtluft beil Normaldruck sind

abgeschlossen.

Das Desorptionsverhalten von Jod, das in AC 6120 abgeschieden
wurde, wurde bei Temperaturen bis zu 300 °c gemessen, Versuche
bis zur Zersetzungstemperatur der Jodverbindungen im Sorptions-~
material sind vorgesehen. Die Versuche mit AC 6120 in Dampf-
atmosphidre und Helium unter Druck werden nach einem Umbau der
Dampfapparatur, der durch auftretende Leckagen notwendig war,
im Jahre 1975 fortgesetzt. Im besonderen ist die Auslaugbar-
keit der Imprignierung durch HeiRdampf zu untersuchen. Be-
strahlungsuntersuchungen an AC 6120 wurden statisch bis zu

8 rad (KFK 1565) und dynamisch bis

rad durchgeflihrt. Letztere sind in Zusammenarbeit

einer Dosis von 8,6 . 10
1,6 - 10°
mit Savannah River Plant durch einige Versuche mit einer Dosis
von 1 - 109 rad zu erginzen, da in der BRD eine geeignete
Anlage flr derartige Untersuchungen nicht zur Verfllgung steht
und der Aufwand zu ihrer Errichtung nicht gerechtfertigt er-

scheint.

Schwebstoff-Filtermaterialien

Unterlagen zur Wirkung des kombinierten Einflusses von hoher
Temperatur und Feuchte auf Schwebstoff-Filtermaterialien sind
nicht erh#ltlich; ein Verfahren zur Filterprifung unter diesen
Bedingungen wird z.Z. im LFT ausgearbeitet (s. KFK 2050, S. 76 -
78 und den folgenden Bericht). Einige Ergebnisse von Bestrahlungs-
untersuchungen kénnen z.T. aus amerikanischen Arbeiten entnommen

werden. Zur Zeit sind eigene Bestrahlungsuntersuchungen nicht
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vorgesehen, da elne Vorauswahl von Fasermatten erst aufgrund

der oben angesprochenen Untersuchungen erfolgen kann.
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Untersuchungen an Trbpfenabscheidern sind angelaufen. Anschliefend
werden weitere Einzelkomponenten wie z.B. Jod-Sorptionsbetten

und ganze Filterstrecken aus Tropfenabscheider, Nacherhitzer,
Schwebstoffilter und Jod-Sorptionsbetten unter simulierten
GaU-Bedingungen geprift.
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Die Untersuchungen wurden begonnen, Zur Zeit wird das Verhalten
des Prototypfilters bei hoher Feuchte und Temperatur unter Nor-
maldruck untersucht. Versuche bei gleichzeitiger Einwirkung

von Druck, Feuchte und Temperatur sind erst nach Fertigstellung
des LFT-Erweiterungsbaues und des darin aufzustellenden Druck-
tankes, in den Prototypfilter eingesetzt werden kdnnen, mdglich.

Arbeiten im Berichtszeltraum

Einschligige Untersuchungen mit Hilfe des technischen Priifstandes
sind angelaufen., Erste Versuche mit einem Fangrillenabscheider
des gleichen Types, der im nachfolgend genannten Prototyp-

filter eingesetzt ist, ergab fiir Tropfendurchmesser um 60 um
einen Abscheidegrad von 99,8 % beil einer Beaufschlagung mit

einer Massenkonzentration der Tropfen in der Zuluft von 50 g/m3

und dem auslegungsgemiR vorgesehenen Durchsatz von 2000 mB/h.

Ein Prototyp-Jdod-Sorptionsfilter flr Stdrfall-Bedingungen, das
mit AC 6120 als Sorptionsmaterial ausgeriistet ist, wurde am
technischen Filterprifstand betrieben. Als erstes wurde die
Aerosolentwicklung durch Abrieb der Imprignierung des Jod-
Sorptionsmaterials beim Befilillen untersucht. Diese Untersuchungen
sind wichtig, da ein wesentlicher Abrieb der Imprégnierung

eine reinluftseitige Schwebstoff-Filterung erfordern
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wiirde, die bei der Auslegung flir die genannten Betriebsbe-
dingungen von St8rfall-Umluftfiltern einen groBen Aufwand
bedingt. Zur Messung der Aerosolentwicklung wurde unmittelbar
iber dem jeweiligen Flillniveau mit einer Sonde Luft abgezogen

und durch ein Aerosolfilter geleitet, das anschlieBend mit
verdiinnter HNO3 extrahiert und auf Ag+ untersucht wurde. -Die
Aerosolentwicklung bei der angewandten Fiillmethode (Zugabe

des AC 6120 Uber Flillrohr) war so dgering, daB die Nachweis-
grenze des Ag-Nachweises (1 mg/m3 Sondenluft) nicht erreicht
wurde. AnschlieBend wurde das frisch mit Sorptionsmaterial ge-
flillte Prototypfilter 3 Stunden mit vollem Durchsatz (1200 m3/h)
betrieben, die Filterabluft wurde durch ein Schwebstoffilter der
Klasse S geleitet. Die Filterzelle wurde zerlegt und Proben der
Fasermatte auf Ag+ untersucht. Mit naBchemischen Methoden war
kein Silber nachzuweisen (Nachweisgrenze 60 ug Ag+/m3 Abluft),
Aktivierungsanalysen werden z. %Z. noch durchgefiihrt. AnschlieBend
wurde, nach dem Einbau einer zusdtzlichen Schikane in den Filter-
deckel zur Verhinderung von Randleckagen, ein erster Abscheidungs-
versuch mit radioaktiv markiertem Methyljodid durchgefiihrt.

Bei Standardbedingungen (70 % r. F. und BOOC) wurde beil einem
Durchsatz von 1200 m3/h ein Abscheidegrad von 99,8 % gemessen.
Dieser Wert entspricht dem bereits frilher fiir AC 6120 mit gleich
hoher Imprdgnierung im Laborversuch gemessenen Wert. Eine Er-
héhung der Durchldssigkeit durch Randleckage und Separation ver-
schiedener KorngréBen bei Einfiillen des Materials war beim
Prototypfilter nicht zu beobachten. Das weitere Priifprogramm

fir das Prototypfilter sieht Messungen der Abscheideleistung

in HeiBdampf bei Atmosphdrendruck vor.

Flir die Priifung von Schwebstoffiltern unter simulierten GaU-Be-
dingungen wird ein Verfahren entwickelt, mit dem geeignete Prif-
aerosole erzeugt werden kdnnen. Das daflir eingesetzte Flammen-
verdampfungsverfahren liefert jetzt mit NaCl unter Normalbe-
dingungen reproduzierbare Werte. Die Anpassung des Verfahrens
fir Messungen bei hoher Temperatur, Feuchte und hohem Druck

ist in Arbeit.
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Zur Priifung von Schwebstoffiltermaterialien unter Normalbe-
dingungen wurde der in Abb. 4111-1 dargestellte Versuchsauf-
bau benutzt.

Aerosol Abluft f
3

\\*Y\\,
Zuluft
_> 2

4
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4 % 9 %
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ABB, 4111-1 SST

Versuchsanordnung gm3 | J)

zur Prifung von Schwebstoffiltermatten T.lbhzw. 3
Teilchen-m

1. LurTKANAL 6. LUFTSTRAHLPUMPE

2. VENTILATOR 7. KUGELHAHN

3. AEROSOLEINSPEISUNG 3. ABBLASEVENTIL

L|; SCHWEBSTOFFILTER KLASSE § 9, TESTFILTER

5, DURCHFLUSSMESSER

Es wird ein Teilstrom des durch Flammenverdampfung erzeugten
Aerosols abgezweigt und zur Beaufschlagung des Testfilters ver=-
wendet. Zur Probenahme und Weiterfdrderung der Aerosole wird
eine Strahlpumpe eingesetzt, die keine beweglichen Teile hat
und damit die Partikel wenig beeinfluBt. Die bisherigen Ver-
suche wurden mit einer normalen Wasserstrahlpumpe durchge-
fihrt, die mit PreBluft betrieben wurde. Es ergab sich ein un-
gliinstiges Verhdltnis zwischen Treibluft und Probenluft, das

zu einer Aerosolverdiinnung von 1 : 4 bis 1 : 7 fihrte. (In Zu-
kunft soll eine den Versuchsbedingungen besser angepafBte speziel-
le Luftstrahlpumpe verwendet werden, die etwa im Verhdltnis

1 ¢ 1 fordert).
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Die zum Betrieb der Pumpe notwendige Luftmenge wird iiber ein
Vorfilter und ein Schwebstoffilter Klasse S gereinigt und

an einem DurchfluBmesser angezeigt. Das aus dem Kanal ange-
saugte Aerosol=Luftvolumen strdmt nach Mischung mit der Pumpen-
treibluft ins Freie. Davor wird durch den Szintillations-
Teilchenzdhler (SST) Probenluft abgezogen. Wurde der Aerosol-
strom tber das Testfilter geleitet, entspricht dies einer Rein-

luftprobe, im anderen Fall einer Rohluftkonzentrationsmessung.

Zum Betrieb der Strahlpumpe ist eine bestimmte Mindestmenge
an PreBluft erforderlich. Uberschlissiges Aerosol-Luftgemisch
wird Uber ein Ventil abgeblasen. Dadurch lassen sich unter-
schiedliche Beaufschlagungsgeschwindigkeiten am Filter ein-
stellen.

Mit der in Abb. 4111-1 wiedergegebenen Apparatur wurde eine
Probe der Fasermatte aus dem Prototyp-Stdrfall-Umluftfilter

auf ihren Abscheidegrad fir flammenverdampfte NaCl-Aerosole
untersucht. Versuchsbedingungen waren Raumtemperatur und Normal-
druck. Die Filterprobe wurde mit der Luftgeschwindigkeit des
Prototypfilters von 22,5 cm - s—1 beaufschlagt. Dabei ergab sich
ein mittlerer Abscheidegrad der Fasermatte von 42 %, ent-
sprechend einem DurchlaBgrad von 58 2. Bei diesem Versuch lag

die TeilchengrdBe zwischen 0,05 und 0,2 um.

In einem weiteren Versuch wurde die Filterprobe mit unverdampftem,
jedoch sehr feinkdrnigem NaCl-Pulver mit TeilchengrdB8en von

0,2 bis 0,8 um beaufschlagt. Bei dieser Messung wurde ein Ab-
scheidegrad von 68 % festgestellt. Die Fasermatte entsprach

nicht den gestellten Anforderungen (max. DurchlaBgrad 5 %) . Von
der Industrie zur Verfligung gestellte Daten liefBen weitaus hohere
Abscheidegrade erwarten. Die Auswahl erfolgte u. a. wegen der
glinstigen Werte fir den Druckabfall, die eine Anordnung im Kessel
eines Ringschicht=Jod-Sorptionsfilters mit minimalen Dichtwegen
und geringem konstruktiven Aufwand zulassen wirde. Andere Faser-

matten sind zu erproben.

Bei der Teilchenzdhlung mit dem SST ist durch die notwendige Ver-
weilzeit der Teilchen in der Flamme eine obere Konzentrations-
grenze gegeben. Treten hohe Massenkonzentrationen sehr kleiner
Aerosolpartikel auf, dann lbersteigt die Teilchenzahl die zu-

ldssige obere Grenze des Gerdtes. Auch die interne Verdiinnungs-
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einrichtung (bis ca. 10 : 1) reicht nicht aus. Zur LOsung dieser
Schwierigkeiten wurde eine externe Verdiinnungseinrichtung
konstruiert, die sich z. Z. im Bau befindet. Sie ermdglicht die

TeilchengrdBenanalyse der vom Generator erzeugten NaCl-Aerosole.

Die bisher durchgefiihrten Experimente zeigten, daB die mit der

im LFT verwendeten Methode des Flammenverdampfungsverfahrens
erzeugten NaCl-Aerosole fiir Abscheideuntersuchungen an Schweb-
stoffiltern geeignet sind. Die Arbeiten zur Anwendung des Ver-
fahrens unter hohem Druck, Temperatur und Gasfeuchte sind an-
gelaufen. Die Entscheidung filir ein bestimmtes Konzept (externe
oder interne Aerosolerzeugung in der Teststrecke) soll Anfang 1975
fallen. ‘
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4112 Entwicklung von Abluftfiltern fiir Wiederaufarbeitungs-
anlagen

(J. Furrer, R. KRaempffer)

Abscheidungsversuche unter @G WA-Bedingungen

Nachdem im 1. Halbjahr 1974 erstmals verschiedene der zur Aus-
legung der GWA-Jodfilteranlage (GWA: GroBe Wiederaufarbeitungs-
anlage, Durchsatz 1500 jato) notwendigen Daten zur Verfiligung
standen, wurde das Filterkonzept und die Auslegung des
Sorptionsteiles der GWA-Jodfilter festgelegt.

Es zeigte sich, daB eine mdglichst hohe Impr&dgnierung und Aus-
nutzung des einzusetzenden Jod-Sorptionsmaterials AC 6120
vorausgesetzt werden muB, um ausreichende Filterstandzeiten

und geringen Raumbedarf fiir das verbrauchte Jod-Sorptions-
material im Endlager zu erreichen. Aufgrund der speziellen An-
forderungen an die GWA-Jodfilteranlage wurde auf der Basis be-
reits frither durchgefiihrter Untersuchungen (KFK 1365, S. 114),
die u. a. ein Ansteigen der Abscheideleistung mit steigender
Imprdgnierung des Basismaterials zeigten, der Anteil der Imprédg-
nierung des AC 6120 neu festgelegt. Das hochimprédgnierte

Material wird im folgenden Text als AC 6120/H1 bezeichnet.

Durch Versuche, die im 2. Halbjahr 1974 aufgenommen wurden,

ist nachzuweisen, daB die Impré&dgnierung des AC 6120/H1 durch
die vorgesehene Betriebsweise des 2stufigen Filters geniigend
ausgeniitzt werden kann und die geforderten Abscheidegrade er-

reicht werden.

Als kontinuierlich betreibbares Darstellungsverfahren fiir
groBe Mengen an elementarem, radioaktiv markiertem Jod erwies
sich die Methode nach Duflos in abgednderter Form am geeignetsten.
Sie beruht auf der Oxidation von Jodionen mit Eisen III-Sulfat
in schwefelsaurer L&sung. Ein Jod-Generator, mit dem nach dieser
Methode gr®Bere Mengen an gasfdrmigem elementarem Jod herge-
stellt werden kdnnen und der die Einstellung der gewlinschten
Jodkonzentration in der Zuluft durch kontinuierliche Betriebs-

weise erlaubt, wurde entwickelt.
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Filterbetten mit der flir die GWA vorgesehenen Bett-Tiefe

wurden mit einer Menge an radioaktiv markiertem elementaren

Jod beaufschlagt, die anndhernd der st&chiometrischen Menge

zur Umsetzung der Ag-Imprédgnierung der Hdlfte des einge-
setzten AC 6120/H1 entsprach. Dadurch konnte zur Bestimmung der
Beladekapazitdt ein Teil des Sorptionsmaterials erschOpfend
beladen und gleichzeitig zur Bestimmung des Abscheidegrades

der Verlauf des Abscheidungsprofiles im restlichen Testbett

gemessen werden.

Jod-Sorptionsmaterial: AC 6120/H1, Korndurchmesser: 1 - 2 mm,
Imprédgnierung des Sorptionsmaterials und Tiefe der Test-

betten wie flir GWA vorgesehen.

Trdgergas: Feuchtluft, Taupunkt 3OOC, Temperatur 120 bzw.
150°C, NO

und Verweilzeit wie flir GWA vorgesehen.

2—Gehalt 2,5 bzw. 5 %. Lineare Luftgeschwindigkeit

Die einzelnen Versuchsergebnisse sind in den Tab. 4112/1-5
und der Abb. 4112-1 wiedergegeben.

Bei erschdpfender Beladung des AC 6120/H1 (s. Kapazitdtsaus-
nutzung der ersten Einzelbetten) wurde eine Jodrickhaltung ent-
sprechend einer Umsetzung von > 20 % des Ag+ der Imprdgnieruhg
erreicht. Trotz der Umsetzung eines wesentlichen Anteiles der
Imprédgnierung wurden fiir eine Bett-Tiefe, die einer GWA-Filter-
stufe entspricht, Abscheidegrade > 99,99 % gemessen. Die unter-

schiedlichen Testbett-Temperaturen und NO.,-Gehalte des Tridger-

2
gases zeigten keinen erkennbaren Einfluf.
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Hochbeladungsversuch an Jod-Sorxrptionsbetten,

GWA-~Auslegung, Versuch-Nr,

1

Versuchsbedingungen:

Sorptionsmaterial:AC 6120/H1, 1 - 2 mm Kugeldurchmesser, Impré&gnierung gemd&B8 GWA -Bedingungen

Tradgergas tLuft + 2,5 % NOZ’ Taupunkt-Temperatur: 30°C, Testbett-Temperatur: 120°
Vorstrémzeit : 20 h, Beaufschlagung: 7 h, Nachstrémzeit: 12 h
Beladung . 18,1 ¢g J2, vermischt mit 1,96 mCi 131.72
integrale Werte differentielle Werte
Bett-Tiefe in % Abscheide-| integrale Einzelbett Jodmenge im umgesetzte Kapazitdts-
der Gesamtbett- grad Jodmenge Nr. Einzelbett Silbermenge ausnutzung
Tiefe pro Einzel-
bett
[s] [mg] [mg] [mg] [s]
6,6 11,2 2027 1. Bett 2027 1723 92,3
13,1 22,7 4116 2. 2089 1776 95,2
19,7 34,1 6174 3.0" 2058 1749 93,7
26,3 45,4 8223 4, " 2049 1742 93,4
32,9 56,5 10228 5. " 2005 1704 91,3
39,5 66,9 12105 6. " 1877 1595 85,5
46,0 76,6 13861 7. " 1756 1493 80,0
52,6 84,9 15367 8. " 1506 1280 68,6
59,2 91,5 16571 9. " 1204 1023 54,8
65,8 96,3 17423 10. " 852 724 38,8
72,3 98,90 17903 1, » 480 408 21,9
78,9 99,90 18078 12. " 175 149 8,0
85,5 99,9991 18096 13. " 18 15 0,8
92,1 99,9997 18098 14, " 2 2 0,1
100,0 99,9999 18099 15. " 1 1 -
Tab., 4112-2 Hochbeladungsversuch an Jod-Sorptionsbetten, GWA -Auslegung, Versuch-Nr. 2
Versuchsbedingungen:
Sorptionsmaterial:s. Tab. 4112-~1
Trédgergas s Luft + 5 % N02, Taupunkt-Temperatur: 30°C, Testbett-Temperatur: 120%
Vorstrémzeit : 20 h, Beaufschlagung: 5 h, Nachstrémzeit: 4 h
Beladung 18,1 g J2, vermischt mit 1,04 mCi 131J2
integrale Werte differentielle Werte
Bett-Tiefe in % Abscheide-| integrale Einzelbett Jodmenge im umgesetzte Kapazitdts-
der Gesamtbett- grad Jodmenge Nr. Einzelbett Silbermenge ausnutzung
Tiefe pro Einzel-
bett
[+] [mg] [mg] [mg] [+]
6,6 10,5 1902 1. Bett 1902 1617 91,4
13,1 20,6 3724 2, " 1822 1549 87,5
19,7 30,5 5516 3. " 1792 1523 86,0
26,3 40,0 7225 4. " 1709 1453 82,1
32,9 49,1 8888 5. " 1663 1414 80,0
39,5 57,8 10466 6. " 1578 1341 75,8
46,0 66,0 11946 7. " 1480 1258 71,1
52,6 74,1 13403 8, * 1457 1238 69,9
59,2 81,5 14746 9. " 1343 1142 64,5
65,8 88,4 16002 10, " 1256 1068 60,3
72,3 94,0 17012 . " 1010 850 48,5
78,9 97,8 17694 12, " 682 580 32,8
85,5 99,6 18014 i3, " 320 272 15,4
92,1 99,9936 18090 14, ¢ 76 65 3,7
100,0 99,9998 18092 15, " 2 2 0,1
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Hochbeladungsversuch an Jod-Sorptionsbetten,
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GWA-Auslegung,

Versuch-Nr.

3

Sorptionsmaterial: 8. Tab. 4112-1
Tr&gergas . Luft + 2,5 % NOZ’ Taupunkt-Temperatur: 30°C, Testbett-Temperatur: 150°¢
Vorstrdémzeit : 20 h, Beaufschlagung: 5 h, Nachstrémzeit: 12 h
Beladung : 18,1 g J2, vermischt mit 0,55 mCi 131J2
integrale Werte differentielle Werte
Bett-Tiefe in % Abscheide~| integrale Einzelbett Jodmenge im umgesetzte Kapazité&ts-
der Gesamtbett- grad Jodmenge Nr. Einzelbett Silbermenge ausnutzung
Tiefe pro Einzel-
bett
[#] [mg] [mg] [mg] [s]
6,6 11,4 2069 1. Bett 2069 1759 94,3
13,1 22,5 4080 2. " 2011 1709 91,6
19,7 33,4 6049 3.0" 1969 1674 89,7
26,3 44,0 7969 4, " 1920 1632 87,5
32,9 54,1 9786 5. " 1817 1544 82,7
39,5 63,5 11487 6. " 1701 1446 77,5
46,0 72,3 13085 7. 0" 1598 1358 72,8
52,6 80,1 14487 8. " 1402 1192 63,9
59,2 86,8 15709 9. " 1222 1039 55,7
65,8 92,2 16683 1o. " 974 828 44,4
72,3 96,0 17365 11, " 682 580 31,1
78,9 98,3 17781 12, " 416 354 i9,0
85,5 99,5 18002 13. " 221 188 io,1
92,1 99,903 18076 14, " 74 63 3,4
100,0 99,9987 18092 15. " 16 14 0,8
Tab., 4112-4 Hochbeladungsversuch an Jod-Sorptionsbetten, GWA-Auslegung, Versuch-Nr, 4
Versuchsbedingungen:
Sorptionsmaterial:s. Tab. 4112-1
Trédgergas :Luft + 5 % N02, Taupunkt-Temperatur: 3o°c, Testbett-Temperatur: 150°%¢
Vorstrémzeit : 20 h, Beaufschlagung: 5 h, Nachstrdmzeit: 4 h
Beladung : 18,1 g J2, vermischt mit 1 mCi 131J2
integrale Werte differentielle Werte
Bett-Tiefe in % Abscheide~ | integrale Einzelbett Jodmenge im | umgesetzte Kapazitdts-
der Gesamtbett- grad Jodmenge Nr., Einzelbett Silbermenge ausnutzung
Tiefe pro Einzel-
bett
[s] [mg] fmg] [mg] [+]
6,6 10,9 1964 1. Bett 1964 1669 94,2
13,1 21,8 3944 2, " 1980 1683 95,0
19,7 32,7 5917 3.0" 1973 1677 94,6
26,3 43,4 7852 4, " 1935 1645 92,8
32,9 54,1 9789 5, " 1937 1646 92,9
39,5 64,7 11718 6. " 1929 1640 92,5
46,0 75,2 13611 7. " 1893 1609 90,8
52,6 85,2 15426 8, " 1815 1543 87,1
59,2 91,2 16505 9. " 1079 917 51,7
65,8 95,5 17281 1o, " 776 660 32,2
72,3 98,3 17790 11, " 509 433 24,4
78,9 99,7 18040 12. " 250 213 12,0
85,5 99,9901 18096 13.0" 56 48 2,7
92,1 99,9990 18098 14. " 2 2 0,1
to0,0 99,9997 18099 15, " i 1 -
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Tab. 4112-5 Dekontaminationsfaktoren von AC 61 20/I~l1 , Testbetten;
Hochbeladungsversuche mit radioaktiv markiertem elementarem Jod
Testbett-Tiefe
(in % der Bett-Tiefe einer GWA-Filterstufe
Testbett- NO,-Gehalt 20 40 60 80 100
Temperatur in“Zuluft
. 131
%1 (Vol.%] Dekontaminationsfaktoren fir J in &
2,5 1,51 3,02 11,8 949 1030000
120
5,0 1,43 2,37 5,40 45,4 9390000
2,5 1,49 2,66 13,0 1755 676000
150 2,5 1,50 2,173 7,58 57,8 77300
5,0 1,48 2,83 11,3 316 340000
7
i S — R —— 10
- Hochbeladungsversuch mit AC-6120/H;
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Die erreichten Abscheidegrade, die in den Tabellen filir

100 % Bett-Tiefe angegeben sind, liegen iiber den fiir GWA
'geforderten Werten. Sie dlirften anndhernd den Abscheide-
graden entsprechen, die beim Filterbetrieb in der GWA und
erschopfender Beladung der ersten von insgesamt zwei auf-
einanderfolgenden Filterstufen gegeniiber elementarem Jod
durch die zweite Filterstufe erreicht werden. Dabei ist

zu beachten, daB8 im praktischen Filterbetrieb das Sorptions-
material aus der 2. Filterstufe bereits vor Erreichung des
hier vorliegenden Beladungszustandes in die erste Filter-
stufe liberfiihrt werden kann, so daB insgesamt mehr unver-
brauchtes Sorptionsmaterial zur Abscheidung zur Verfiigung
steht.

Die Abb. 4112-1 zeigt den Verlauf des Abscheidungsprofiles
in einem typischen Hochbeladungsversuch, dargestellt durch
die pro Teilbett abgeschiedene Jodmenge bzw. durch den Ab-
scheidegrad in Abhdngigkeit von der Bett-Tiefe.

Fiir den Erfolg einer "head end"-Jodabscheidung ist es ent-
scheidend, daB das im Aufl8ser anfallende Jod moglichst
quantitativ in das Abgas des Aufldsers ilberfiihrt werden kann.
Die wenigen bisher vorliegenden Daten lassen keine diesbe-
zliglichen Schliisse zu. Es wurden daher zur Bestimmung der
Freisetzung von Jod aus salpetersauren LOsungen des Aufldse-
kessels bzw. der Jod=-Desorptionskolonne einer Wiederaufar-
beitungsanlage einige Vorversuche durchgefﬁhrtf Die Simulation
rezyklierter S&dure erfolgte durch Zugabe von Tributylphosphat
(TBP) zur konzentrierten Salpetersdure. Die Untersuchungen

wurden mit getracertem 127J vorgenommen; als Tracer diente

131J. Zur Erweiterung der Kenntnisse zur Jodaustreibung aus
salpetersauren LOsungen wurden Uranylnitratldsungen von 300 g
Uran (VI)=-Oxid in 1 1 3 M- bzw. 4 M Salpetersdure hergestellt
und die Jodfreisetzung aus diesen Ldsungen gemessen. Ent-
sprechend einem mittleren Abbrand von ca. 32.000 MWd/t U

wurden auf 300 g UO 81 mg Jod in L8sung angesetzt.

3
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Der heiBen, mit TBP versetzten Salpetersdure bzw. der salpeter-
sauren L&sung von Uranylnitrat wurde eine konzentrierte L&sung

von K127J getracert mit 131

J Uber einen Tropftrichter zuge-
geben. Die L&sung wurde zur Vermeidung von Siedeverziigen ge-
rithrt und auf etwa 105 - 110°C erhitzt. Das freigesetzte Jod
wurde unter Uberleiten von 40 - 50 1/h Luft {iber die Fliissig-
keitsoberfliche aus dem Auflbsekolben ausgetrieben und auf
einem Jodfilter aus dem Jod-Sorptionsmaterial AC 6120/H1 abge-

schieden.

Die Gaszufiihrungsstrecke zwischen Aufldsekolben und Jod-
Sorptionsfilter wurde mit geregelten Heizbindern bei 120°%¢
gehalten. Ein ebenfalls beheiztes Aerosolfilter soll aerosol-
getragenes Jod abscheiden. Die Temperatur im Jod=-Sorptions~-
filter betrug 150°C. Etwa 10 % der salpetersauren Ausgangs-

18sung wurde bei allen Versuchen {liberdestilliert.

Die Bestimmung der Jodfreisetzung aus den LOsungen erfolgt
durch Messung der 131J-Aktivitéit der Lo6sung, des Tod-Sorptions-

materials sowie aller benutzten Apparateteile.

Die bisher durchgefiihrten Versuche zeigen insgesamt eine hohe
Jodfreisetzung aus der LOsung. Offensichtlich spielt die
Molarité&dt der HNO3 eine gewisse Rolle; der EinfluB von Jod-
konzentration, Molarit&dt, TBP-Gehalt und U-Gehalt sollte syste-
matisch bei konstanter Siederate und Siedezeit untersucht

werden.
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Tab. 4112-6 Jod-Freisetzung aus salpetersauren Ldsungen
Molaritdt | Volumen |geldstes | eingesetzte | TBP UO3 %$=Anteil der
HNO3 HNO3 Jod-127 J-131-Akti- J-Rickhaltung
vitat in L&sung
[13 [mg] [mci] [mg] | [g]
3 M 1 81 0,52 100 - 0,53
3 M 1 81 0,5 100 300 2,96
3 M 1 81 0,2 100 300 3,1
4 M 1 162 0,2 200 300 0,22
4 M 1 162 0,2 200 300 0,28

Wegen des Stillstandes der WAK und starker Kontamination des
Aufstellungsraumes des LFT-Teststandes konnten im Berichts-
zeitraum keine einschlidgigen Untersuchungen vorgenommen werden.
Flir zukiinftige Untersuchungen im Abgasstrom des Aufldsers der
WA Marcoule wurde eine bis 160°C betreibbare o -glove box
spezifiziert. Die Herstellung wurde an eine Industriefirma ver-
geben.

In Zusammenarbeit mit der RBT wurde das Konzept der technischen
Ausfiihrung der Jodfilteranlage fiir die WAK erarbeitet. Es
handelt sich um eine Betriebsanlage an der zusdtzliche Er-
fahrungen zum Bau und Betrieb von Jodfilteranlagen an grofien

Wiederaufarbeitungsanlagen gewonnen werden sollen.
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Umsetzung von Jod-substituierten organischen Kohlenwasser-

stoffen mit dem anorg. Jod=Sorptionsmaterial AC 6120

Um die Untersuchungen des Reaktionsverhaltens von organischen
Jodverbindungen mit der Silbernit:atimpr&gnierung des Jod-
Sorptionsmaterials AC 6120 abzuschlieBen, wurden neben primidren
(KFK 1973, S. 93), sekunddren und tertidren Alkyljodiden

(KFK 2050, S. 80), alicyclische und aromatische (Kern- und

Seitenketten substituiert) Jodverbindungen eingesetzt.

Die Versuchsbedingungen der Umsetzung sind im KFK 1973, S. 93,
ausfiihrlich erldutert. Die Identifikation der Umsetzungs-
produkte erfolgte durch gaschromatographische Trennung und
ggf. zusdtzlich durch IR-spektrophotometrische Analyse.

Im Gegensatz zu den vorangegangenen Untersuchungen, bei denen
in der gaschromatographischen Analyse als Trennsdule Chromo-
sorb G AW=DMCS (80 = 100 mesh) mit einer Beladung von 2,5 Gew.$%
Di-n-decylphthalat als stationdre Phase benutzt wurde, fand

flir alicyclische und aromatische Jodverbindungen eine Trenn-
sdule von 2,5 % Carbowax 20 M - Terephthalic Acid Terminated -
auf Chromosorb G AW-DMCS (80 - 100 mesh) Verwendung. Die
optimale gaschromatographische Trennung erforderte ein

Temperaturprogramm von 70 = 150°C.

1. Als Modellsubstanz einer alicyclischen Jodverbindung wurde
Jodcyclohexan zur Umsetzung mit AC 6120 eingesetzt. (Dar-
stellung des Jodcyclohexans nach: Organikum, VEB Deutscher
Verlag der Wissenschaften, Berlin 1963, S. 160).

Jodcyclohexan setzt sich mit AgNO
AgJd und HNO

3 vollstdndig zu Cyclohexen,

3um

C.H,.J + AgNO3 — C6H + AgJ + HNO

6711 10 3

(Versuchsbedingungen: Bett-Tiefe: 2,5 cm; Verweilzeit: 0,1 s;

=5
Konzentration an C6H11J: 1,0 - 10 Mol/1l Luft).
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2. Jodbenzol wurde als Modellsubstanz einer kernsubstituierten
aromatischen Ringverbindung benutzt. Eine Umsetzung des
Jodbenzols mit AC 6120 konnte nicht beobachtet werden. (Ver-
suchsbedingungen: Bett-Tiefe: 2,550m; Verweilzeit: 0,1 s;

Konzentration an C6H5J: 1,6 - 107" Mol/l1l Luft).

3. Benzyljodid (Darstellung nach A. Wohl u. C. Oesterlin
Chem. Berichte 33 (1900), S. 2739) diente als Modell-
substanz flir eine seitenketten substituierte aromatische
Ringverbindung. Bei der vollstdndigen Umsetzung mit AC 6120
wurde gaschromatographisch sowie IR-spektrophotometrisch
Benzylnitrat nachgewiesen

C6H5—CH2J + AgNO3 e C6H5—CH2—O—NO2 + AgJd

(Versuchsbedingungen: Bett-Tiefe: 2,5 cm; Verweilzeit: 0,1 s;

Konzentration an C6H5—CH2J: 1,0 ° 10_5 Mol/l Luft).

In Abb. 4112-2 ist das Chromatogramm eines Gemisches von
gleichen Volumenanteilen Jodbenzol, Benzyljodid und Jod-

cyclohexan in CCl4 wiedergegeben,

Die Abb. 4112=3 zeigt das gleiche Gemisch nach Durchgang durch
ein 1 cm tiefes Bett von AC 6120 bei 1500C, wobel ein groBer
UberschuB der Jodide zum Silbergehalt der Impr&gnierung ein-
gestellt wurde. Die innerhalb der vorgegebenen geringen Bett-
Tiefe des Sorptionsmaterials abgelaufene Reaktion ist aus den
Verdnderungen der PeakhOhen beim Vergleich von Abb. 4112-2 und
Abb. 4112-3 zu erkennen. AuBerdem sind die Umsetzungsprodukte

Cyclohexen und Benzylnitrat identifiziert.

Aufgrund der bisherigen Untersuchungen zur Abscheidung von
organischen Jodverbindungen diirften keine Schwierigkeiten bei
der Jod-Filterung mit dem anorganischen Sorptionsmaterial

AC 6120 in den Abgasen einer Wiederaufarbeitungsanlage auf-
treten. Jod-Cyclohexan reagiert mit der AgNO3—Imprégnierung
wie ein geradkettiges sekunddres Alkyljodid unter Bildung
von Cyclohexen. Benzyljodid als Vertreter von seitenketten-
substituierten aromatischen Jodiden reagiert mit AgNO3 ent-

sprechend den primdren Alkyljodiden zu Benzylnitrat.
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Jod-Benzol reagiert auch bei Temperaturen bis 180 °¢ nicht

mit der AgNO,-Imprignierung von AC 6120.

3

In dem Prozef der Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen ist
eine Zugabe von Benzol bisher nicht vorgesehen. Das Auftreten
von Jod-Benzol in der Abiuft in Mengen, die die Filterwirkung
wesentlich beeintridchtigen, wird daher nicht erwartet .

Bei Ab&nderung bisheriger LOsungs- und Extraktionsschritte
sollten Aromaten, die leicht einer Jodierung unterliegen,

nicht verwendet werden.

h1ih Abluftfilterung an Reaktoren, Identifizierung von
Jodverbindungen in Reaktorabgasen

Alterung und Vergiftung von Jod-Sorptionsmaterialien

(J. Furrer, R. Kaempffer)

Aktivkohlen aus den Kontrollfiltern des Jodfilters eines Kern-
kraftwerkes zeigten beil der routinemidfigen Laborpriifung ein
131

starkes Absinken der Abscheideleistung gegenliber J in

131

Form von CH3 J. Die zuldssigen Durchlassgrade der entsprechen-

den Filter waren z.T. bereits weit itiberschritten.

Durch gaschromatographische Untersuchungen des CClu—Extraktes
der Aktivkohle wurde ein Gemisch von Aethylacetat, Toluol

und o-, m-, p-Xylol identifiziert, das durch die Aktivkohle
adsorbiert worden war (KFK 1908, S. 13 - 19).

Eine Beladung der Aktivkohle mit Losungsmitteln in Kernkraft-
werken 18Rt sich nicht vollstidndig vermeiden. Das Abdunsten

von Lésungsmitteln aus Farbanstrichen ist gerade bei neu er-
richteten Anlagen besonders stark und stellt in bezug auf die
Auslegung der Filteranlagen ein z.Z. nicht gellstes Problem dar,
dessen Bearbeitung durch die groRe Anzahl der in Betrieb zu
nehmenden neuen Kernkraftwerke besonders dringlich wird. Es wurden
daher Untersuchungen zur Abhéngigkeit des Abscheidegrades von

der Losungsmittelbeladung fir Jodfilter typischer Auslegung
durchgefiihrt.
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Versuchsdurchfiihrung ‘

Durch Feuchtluft konditionierte Aktivkohlebetten wurden mit
Lackfarbenverdlinner oben angegebener Zusammensetzung beauf-
schlagt.

Anschliefend wurde der Abscheidegrad in Abh8ngigkeit von der
Losungsmittelbeladung und Tiefe der Aktivkohlebetten gemessen,
Die L&sungsmittelbeladung wurde durch quantitative gaschromato-
graphische Analyse von CClu—Extrakten der Aktivkohle be-
stimmt.

Aktivkohle: Typ CG II, stranggepreft, Stdbchendurchmesser 2,0 mm,
1 % KJ-imprigniert, 20 aufeinanderfolgende Test-
betten mit je 2,5 cm Bett-Tiefe.

Tragergas: Feuchtluft, vorgefiltert durch Schwebstoffilter
der Klasse S, 31,2 °C, 98 - 100 % r. F., schein-

bare lineare Luftgeschwindigkeit in den Test-
betten: 50 cm/s.

Vorstrémzeit (nur Feuchtluft): 2 20 h

Beaufschlagung mit Lackfarbenverdinner und Feuchtluft: 1 h
Splilzeit (nur Feuchtluft): 2 h

Beaufschlagung mit Priifmedium und Trédgergas: 1 h
Nachstrémzeit (nur Feuchtluft): 2 h

Prifmedium: 30 +5ug CH3127J pro g Aktivkohle, vermischt

mit ca. 2 uCi CH3131J pro g Aktivkohle (Beladung
berechnet auf 50 cm Bett-Tiefe).

Die Aktivkohle aus den Einzelbetten wurde mit 50 ml p.A. CClu
24 Stunden in einer Soxhlet-Apparatur extrahiert. Die Unter-
suchung der Extrakte erfolgte mit dem Gaschromatographen der
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Fa. Hewlett-Packard, Modell 5700 A. Die Arbeitsbedingungen
am Gaschromatographen (FID) sind ausfiihrlich im KFK 1908, S. 14,
beschrieben.

An dieser Stelle wird nur eine kurze Ubersicht gegeben. Aus-
fiihrlichere Angaben werden in einer weiteren Verdffentlichung

gemacht.

Die Auswertung der Chromatogramme zeigte ein anndhernd gleiches
Adsorptionsverhalten von o=, m-, p-Xylol und Toluol, die in

der Hauptmenge durch eine Aktivkohleschicht von max. 25 cm
adsorbiert wurden. Auch vom Aethylacetat wurde die Hauptmenge
in dieser Aktivkohleschicht adsorbiert, allerdings mit etwas

weiter in Strdmungsrichtung verschobener Peaklage.

In Tab . U4114-1 wird die Abhingigkeit der Abscheidegrade von

der L8sungsmittelbeladung wiedergegeben. Die Daten unter "Bett I"
gegen die Abscheidegrade wieder, die durch die in Anstrdmungs-
richtung erste Aktivkohleschicht von 25 cm Bett-Tiefe erreicht
wurden; die Daten unter "Bett II" gelten fiUr eine nachfolgende
Aktivkohleschicht von gleichfalls 25 cm Bett-Tiefe. Die Abscheide-
grade, die mit einer Bett-Tiefe von insgesamt 50 cm erreicht

wurden, sind unter "Bett I und Bett II" angegeben.

Die Tab. 4114-1 zeigt deutlich das Absinken der Abscheidegrade
der Aktivkohlebetten mit steigender Lsungsmittelbeladung.

Dieser Effekt wird sich am stdrksten in dem in Strdmungs-
richtung 1. Aktivkohlebett aus, in dem die Hauptmenge der
Loésungsmittel abgeschieden wurde.

Aus den Daten der Tab, 4114-1 kann abgeschitzt werden, dafR

bel einem 50 cm tiefen Aktivkohlebett (Typ Norit CG II) eine
Lésungsmittelbeladung in Hdhe von ca. 5 % des Kohletrocken=-
gewichtes unter den angegebenen Bedingungen bereits zum Ab-
sinken des Abscheidegrades von 99,99 auf 99 % fiihrt. Der zu-
letzt genannte Werte dlirfte bei einer Reihe von Jodfilteranlagen

dem riledrigsten zuldssigen Abscheidegrad entsprechen.



_99_

Tab. 4114-1 Abscheidegrade von Aktivkohlebetten in Abhidngig-
keit von der LOsungsmittelbeladung

Lésungsmittel- Abscheidegrade fiir 131J (in Form von CH3131J)
beladung + in %

[mg/g]

Bett I Bett II Bett I + II
o 99 ** 99 ** 99,99

20 92,4 97,4 99,80

39 83,1 97,1 99,51

79 77,7 93,5 98,6

98 76,9 91,6 98,1

¥ mg LOsungsmittel pro g trockener, nicht beladener Aktivkohle

errechnete Werte

An dieser Stelle sei erwdhnt, daB® in den Kontrollfiltern aus einem
neu errichteten Kernkraftwerk nach 25 Monaten Einsatzzeit in

der Anlagenraumabluft eine L8sungsmittelbeladung qualitativ
gleicher Zusammensetzung in H8he von 6 % des Kohlegewichtes
festgestellt wurde und die Abscheideleistung der Aktivkohle
wihrend der Einsatzzeit durch zusédtzliche Alterungseffekte

weiter herabgesetzt werden kann.

Entwicklung von diskriminierenden Probensammlern
(H.Deuber)

Die Kenntnis der physikalischen und chemischen Formen des Spalt-
jodes in der Ab- und Fortluft von Kernkraftwerken ist von grofer
Bedeutung. Diese Formen bestimmen die Filterungs-Transport- und
Ablagerungseigenschaften des freigesetzten Jodes. IThre Anteile
in der Fortluft beeinflussen entscheidend das AusmaR der
Strahlenbelastung in der Umgebung eines Kernkraftwerkes infolge

von Ingestion und Inhalation von 131J.
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Zur Bestimmung der einzelnen luftgetragenen Jodformen k&nnen
diskriminierende Probensammler eingesetzt werden, in denen

die Jodaerosole und Verbindungen entsprechend ihren physi-
kalischen und chemischen Eigenschaften in verschiedenen Filter-
und Sorptionsstufen abgeschieden und dadurch getrennt werden
(H. Deuber, Abscheidung von Jod mit diskriminierenden
Probensammlern, PNS-Arbeitsbericht Nr., 38/74).

Entscheidend filir die Brauchbarkeit diskriminierender Proben-
sammler ist die Abscheideleistung und Selektivitidt der einzelnen
Stufen. Die zur Zeit laufende Arbeit ist darauf ausgerichtet,
einen Probensammler zu entwickeln, der in der Ab- und Fortluft
von Kernkraftwerken eine Trennung der einzelnen Jodformen
erlaubt., Da die Zustandsgr8fen Temperatur und Feuchte der
Trégerluft das Abscheidungsverhalten einzelner Jodformen

sehr stark beeinflussen, sind Probensammler herzustellen, die
liber einen Betriebsbereich der Abluft- bzw, Fortlufttemperatur
von ca. 10 - 70 °C und der relativen Feuchte von 20 - 80 %
weitgehend spezifische und reproduzierbare Abscheidungseigen-
schaften zeigen.

Vorerst ist eine Auftrennung in Aerosoljod, elementares Jod
und organische Jodverbindungen beabsichtigt. Dabei sollte eine
Kombination der zur Abscheidung einzelner Jodformen jeweils
ginstigstensowie unglinstigen Bedingungen (innerhalb des oben
angegebenen Bereiches) die Selektivitlt der verschiedenen
Probensammlerstufen so wenig beeinflussen, daf ein relativer
Fehler von max. + 5 % bei der Bestimmung der Anteile einzelner
Jodformen nicht lberschritten wird.,

Im Berichtszeitraum wurden Versuche zur selektiven Abscheidung
von Aerosoljod und elementarem Jod durchgefiihrt. Erste Ver-
suche mit binderfreien Glasfaserpapieren zur selektiven Ab-
scheidung von Aerosoljod (Auswahlkriterien siehe auch folgenden
Abschnitt!) zeigten eine sehr geringe Abscheidung (pro Schweb-
stoffilter ca. 0,08 % bei 30 °C, 70 % r.F., VIuft 1in®
Ts5 cm/s; c; =3 mg/mB) des in dieser Hinsicht besonders

kritischen e%ementaren Jodes,
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Zur selektiven Abscheidung von Radiojod, das in elementarer
Form vorliegt, wurden Filterbetten aus K127J—imprégniertem
Katalysatortriger eingesetzt, die in friliheren Versuchen eine
sehr geringe Abscheideleistung gegentiber CH3131J zeigten.
Der DurchlaRgrad des Jod-Sorptionsteiles eines damit ausge-
riisteten Probensammlers ergab sich bei 30 OC, 70 % r.F.,

i - 3
VLuft 1in. - 20 °cm/s sowle c; ., © 0 me/mauca. 0,02%.
S

Die Abscheidung des elementarénRﬁgég
lien des Probensammlers (Glasrohr, Schwebstoff-Filterhalter

an den Strukturmateria-

aus elektropoliertem Edelstahl, Edelstahlnetze, Dichtungen
aus Teflon) betrug 2,6 %. Die Werte ergaben sich bei einer
Beaufschlagungsdauer (mit J2) von 15 min und einer Splilzeit
(nur Feuchtluft) von 1 h. Die angegebenen Werte wurden an
einem Probensammler mit folgendem Aufbau gemessen:

1. 2 Schwebstoffilter Typ Whatman GF/A, @ 4,5 cm.

2. 3 Betten AC 6111, imprigniert mit 8,5 % K127J (Bett-Tiefe:
2,5 cmy, ® 2,5 cm).

3., 3 Betten aus Aktivkohle CG 0,8, stranggepreft, Stdbchen=-
durchmesser 0,8 mm, imprigniert mit 1 % KJ (Bett-Tiefe
2,5 cm, @ 2,5 cm).

Die Sorptionsversuche werden mit elementarem Jod und Methyl-
jodid im eingangs angegebenen Parameterbereich an einer Reihe
von Materialien fortgesetzt, die fir die selektive Abscheidung

der einzelnen Jodformen besonders geeignet erscheinen.

Messung des Durchlafgrades von Glasfaserpapieren flilr diskrimi-

nierende Probensammler
(A, Weinert)

Zum Einsatz in diskriminierenden Probensammlern wurden ver-
schiedene Schwebstoffilterpapiere untersucht, die aufgrund
ihrer Zusammensetzung geringe Abscheidegrade fiir elementares
Jod erwarten lassen. Von besonderem Interesse sind dabeil
Teflonfilter und binderfreie Glasfaserpapiere.
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Mit der in Abb. 4114-1 dargestellten Apparatur wurden ver-
schiedene Filterpapiere auf ihren Abscheidegrad untersucht.
Fir das hinsichtlich geringem Druckabfall und geringer J2—
Adsorption besonders interessante binderfreie Glasfaserpapier
Whatmann GF/A ergaben sich die in Tab. U4114-2 angegebenen

Werte.

Tab. 4114-2 DurchlaBgrad von binderfreiem Glasfaserpapier

Whatman GF/A. AnstrOmgeschwindigkeit 7,5 cm/s,
Raumtemperatur, Normaldruck

Messung I IT III
Rohluft- _6 6 6
Konzentragion 103 - 10 189 + 10~ 558 - 10

(@ *m )

\ 8 8 8
Reinluft=- . = . - -

(g - m ) b) 1,17 = 10
Dur?h}aﬁgrad a) 0,011 0,011 0,017

%
b) 0,011

Wegen der #Huberst kleinen Reinluftkonzentration wurde die
Bestimmung des Abscheidegrades tlber eine Teilchenz&hlung durch-

geflhrt.

Da der "Nulleffekt", d.h. die ohne Beaufschlagung des Filters

vorhandene NaCl-Konzentration mit 1,8 - 10—1Og . m—3 um minde-
stens zwei Grdfenordnungen unter dem Reinluftwert lag, wurde

er in der Rechnung nicht berticksichtigt.

Ein Versuch bei hdherer Luftgeschwindigkeit ergab einen ge-

ringeren DurchlaBgrad.

Der Teilchendurchmesser bei diesen Messungen lag zwischen 0,05
und 0,18 ym. Eine exakte Bestimmung der TeilchengrdRenverteilung
kann erst bei Benutzung einer externen Verdiinnungseinrichtung
durchgefihrt werden (s. Angaben unter PNS-Programmpunkt b111).
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Da das in der Kugelmlihle gemahlene Natriumchlorid eine groBe
Anzahl kleiner Teilchen unter 1 um Durchmesser enthielt, wurde
in einem zus&dtzlichen Versuch das Filter mit diesen Aerosolen
beaufschlagt. Dabei wurden in der Rohluft bei einer MeRzeit

3 Probe) bis zu 4000 Teilchen zwischen

von 1 min (= 200 cm
0,175 und 0,3 um gezdhlt. Der Reinluftwert war praktisch

mit dem Nullwert identisch. Das bedeutet, daR der Abscheide-
grad des Filters flr diese Teilchen > 99,975 % war. Die

in der Tab. L4114-2 angegebenen DurchlaBgrade sind filir die
Verwendung des untersuchten Glasfaserpapiers in einem selek-

tiven Probensammler ausreichend niedrig.

Fllichtigkeit von hypojodiger Siure
(H. Deuber)

In neueren Verdffentlichungen wurde wiederholt darauf hinge-
wiesen, daR hypojodige SHure (HJO) gasfdrmig auftreten kann
und beil unglinstigen Abscheidungseigenschaften die Dekontamina-
tionsfaktoren, die durch Spaltjodfilter erreichbar sind,
wesentlich herabsetzen kdnnte . Als Beitrag zur Klirung

dieser Frage wurden Laboruntersuchungen Uber die Fllichtigkeit
der hypojodigen S&ure durchgefihrt. In diesen Versuchen

wurde Luft (als Trigergas flr hypojodige S&ure) durch eine
wissrige L8sung (Verflichtigungslésung) geleitet, die hypo-
jodige S&ure enthielt. Die eventuell mitgeflihrte hypojodige
Sdure wurde - je nach Konzentration der Verflichtigungsldsung -
durch Adsorber (Auffanglbsungen) oder Adsorber aus dem

Luftstrom entfernt.

Der verwendete Versuchsaufbau wurde im KFK 2050, s. 86 - 90
beschrieben., Erste Versuchsergebnisse wurden an gleicher Stelle
wiedergegeben. Die Untersuchungen wurden im Berichtszeitraum
fortgesetzt; die Ergebnisse dieser Versuche, die unter Variation
der Temperatur der Verfllchtigungsltsung, der Versuchsdauer
sowie der Art des Adsorbers durchgefiihrt wurden, sind in

Tab., U411U4-3 wiedergegeben. Die verfllichtigte Aktivitidt ist

nicht aufgefihrt. Sie lag - ohne erkennbaren Zusammenhang mit
der Wahl der Parameter - zwischen 2 und 8 % der vorgelegten

Aktivitdt. Die Aktivitdt wurde bei Verwendung von imprignierter
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Aktivkohle als Jod-Sorptionsmaterial praktisch vollsténdig
auf dem jeweils ersten (von insgesamt filinf) Sorptionsbett
abgeschieden, nur bei Einsatz von AC 6120 konnte auf dem

2, Testbett noch eine geringe Aktivitidt festgestellt werden.
In keinem der Versuche konnte Aktivitidt in der Kihlfalle

nachgewiesen werden.

Wie aus Tab. 4114-3 ersichtlich, sind die Anteile der auf
Bett 1 abgeschiedenen Aktivitdt (Mittelwerte aus jeweils

2 Versuchen) nahezu gleich. Daraus ist zu schlieRen, daR die
fllichtige Substanz bei 90 °C¢ nicht ldnger als 1 h in der
L8sung vorliegt (Reaktion oder Zerfall). Bei 20 ¢ diirfte sie
li3nger existieren, doch verhindert anscheinend die beil dieser
Temperatur geringere Flichtigkeit eine Erh&hung der mitge-
fiihrten Menge. Es seil erwdhnt, daR bei Ersatz des RlckfluB-
kilhlers durch ein Rohr von Zimmertemperatur praktisch gleiche

Ergebnisse erzielt wurden.

Im Zusammenhang mit &hnlich durchgeflihrten Versuchen wurde
schon die Ansicht ge#uBert, daR die Aktivitdt, auch unter Be-
dingungen, die glinstig fir die Bildung von HJO sind, in Form
von J, Ubergeht (KFK 2050, S. 90). Die vorliegenden Ergebnisse
sind damit in Einklang. Zur Bestdtigung dieser Ansicht sind
Versuche mit diskriminierenden Probensammlern, mit denen man
ein differenzierteres Abscheidungsprofil erhalten kann, durch-
zuflihren. Weiterhin sollen Versuche aufgenommen werden, in
denen HJO aus J in alkalischer L&sung unter Verwendung von
Br2 erzeugt wird (s. M.J. Kabat, Testing und Evaluation of
Abiﬁrbers for Gaseous Penetrative Forms of Radioiodine,

13

Bedeutung von HJO filir die Abluftfilterung in Kernkraftwerken ist

AEC Air Cleaning Conference, Aug. 1974). Eine Wertung der

aufgrund der bisher vorliegenden Versuchsergebnisse noch nicht
méglich. Aussagen zur Abscheideleistung von Jodsorptions-
materialien gegentiber HJO k&nnen erst gemacht werden, wenn ein-
wandfreie préparative Methoden zur Darstellung von HJO mit
anschlieBender Uberfilhrung in flichtige Form vorhanden sind.
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2

L&sungen durch Luft mitgefiihrten

131 s _aktivitst

Konzentration der Verfliichtigungsldsung:

pH-Wert der VerflichtigungslOsung _

(pH=Einstellung mit H2PO

Puffer)

4

- HPO,2 -

Luftstrom durch die Verfllichtigungs=

16sung

Sorptionsmaterial

: Aktivkohle CG 0,8,

_5
10 n (J2)

8

10 1/h

strang-
gepreBt, Stdbchendurchmes-
ser 0,8 mm, 1 % KJ-imprag-

niert bzw. AC 6120, Korn-
durchmesser 1 = 2 mm
Temperatur des Adsorbers : 359¢
Luftfeuchte : 24 %
Luftstrom durch den Adsorber : 441 1/h
Viuft lin. t 25 cm/s
Am Sorptionsmaterial abge-
Temperatur+ Versuchs-| Adsorber schiedene Aktivitdt[%] ++
dauer
[°c] [h] Schwebstoff-| Bett 1 Bett 2
filter
_4
90 1 Aktiv- 0,02 1,7 < 10
kohle
_3
90- 1 AC 6120 0,04 2,3 1,2 10
4
90 20 Aktiv- 0,02 2,2 < 10
kohle
. _4
20 20 Aktiv- 0,49 2,7 < 10
kohle

+ Temperatur der Verfliichtigungsldsung.

++

Abgeschiedene Aktivitdt in Prozent der vorgelegten

Aktivitat.
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120 Freisetzung, Transport und Ablagerung von Spaltprodukten in

Reaktorkreisléufen und deren Reinigung

4123 Fremdstoffe in Leichtwasserreaktorkiihlmitteln
(I. Michael, G. Bechtold, W. G&tzmann, IRB)

Die Untersuchung der Metallabgaberate von Werkstoffen, die im Primdrkreis-

lauf von Druckwasserreaktoren verwendet werden, wurden weitergefihrt.

Autoklaven-Schutzschieht

Nachdem die Metallabgeberate des 18/10-Chromnickelstahles der Autoklaven-—
wand (Werkstoffnummer 1.4541) in Druckwasser bis 300 °C und 90 bar bestimmt
worden war, war es notwendig, diese Eigenabgabe bei der Untersuchung anderer
austenitischer Werkstoffe auszuschalten. Dazu war als Schutzschicht eine
Goldbeschichtung entweder durch Sprengplattierung oder mittels Galvanik
vorgesehen. Da die galvanische Vergoldung auch auf Chromnickelstdhlen
industriell gut beherrscht wird, wurde in Zusammenarbeit mit der Fa. Degussa
auf die Autoklaveninnenwand und die Flansche eine etwa 20 um dicke Gold-
schicht aufgebracht.

Die urspringlichen Bedenken auf ein Abl&sen der galvanischen Schutzschicht
heben sich nach etwa 1000 Betriebsstunden bei im Mittel 342 °C und 150 bar

nicht bestétigt.

Metallabgabe von Incoloy 800

)

Lénge, 2 cm Breite und 0,1 cm Dicke angebracht. Der dazugehdrige Proben-—

halter bestand ebenfalls aus INCOLOY 800, so daR sich eine Gesambproben-

Es wurden in den Autoklaven 24 Streifenproben aus INCOLOY 800+ von 30 cm

oberfléche von 3540 cm2 ergab. Insgesamt wurde der Versuchswerkstoff beil
342 °C und 150 bar iiber 540 Stunden diesen Betriebsbedingungen unterworfen,

wobei zum Ausgleich einer mittleren téglichen Wasserprobennahme von 70 ml

+) Richtanalyse von INCOLOY 800 (in Gewichtsprozenten) 42,5 Fe;

21 Cr; 32,5 Nij 1,5 Mn; 0,75 Cuy 0,38 Al; 0,38 Ti; 1,0 sij, 0,10 C;
0,015 S
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und einem etwas darlberliegenden Leckverlust Jeweils frisches Deionat

zugefihrt wurde,
Bei den Mittelwerten der Temperatur von 342 OC und des Druckes von 150 bar
betrug die mittlere Metallabgaberate der INCOLOY 800-Proben 90 ug/dm2 .

Monat.

Messung der elektrischen Leitféhigkeit

Da eine pH-Messung unmittelbar bei den Betriebswerten von Druckwasser—
reaktorkithlmitteln zwar winschenswert, aber noch nicht realisierbar ist,
andererseits eine direkte chemisch-physikalische Messung im Primirkreis-
lauf wichtige Aufschliilsse tiber den Chemismus erwarten lassen wlirde, wurde
eine leitfdhigkeitsmeBzelle fiir hohe Temperaturen und hohe Driicke (bis
tiber den Betriebszustand von Druckwasserreasktoren hinaus) entwickelt

(Abb. 4123-1).

Die spezifische elektrische Leitf#higkeit gibt die Abb. 4123-2 fiir das
Anfahren des Autoklaven bis zum Betriebszustand (342°C und 150 bar) im
Zeitintervall von finf Stunden wieder. Dabei wird iliber Jjeweils drei Werte

gemittelt.

Es sind drei charakteristische Bereiche des Leitf#higkeitsverlaufs mit

dem Temperaturanstieg zu erkennen. Zunéchst der Anstieg, bedingt durch
zunehmende Eigendissoziation des Wassers, durch die Frh&hung der Beweglich-
keit der Restionen und den Beginn der Metallabgabe (Werkstoff 1.4541) bis
etwa 150 °C und 4,8 bar. Im System Eisen-Wasser entsteht Eisen—(II)-
hydroxid, das wegen seiner basischen Eigenschaft eine Selbsthemmung der
Metallabgaberate im anschlieRenden Bereich bewirkt. Dabel f&llt der Ionen-
gehalt im Druckwasser (Deionat) leicht ab. Oberhalb von 300 °c una 85 bar
ist die selbsthemmende Wirkung erschépft und nach der van't Hoff'schen
Regel iber die ErhShung der Reaktionsgeschwindigkeit bei Temperaturer-
héhung steigt die Ionenkonzentration durch ionale Metallabgabe bis 342 ¢

und 150 bar wieder deutlich an.

Diese Untersuchungstechnik war in Druckwassersystemen bislang uniiblich,

Sie bedarf noch der weilteren Vervollkommnung.
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Analysentechnik

Bekanntlich ist die Probennahme aus dem Druckwassersystem von Kraftwerken
problematisch. Dies liegt daran, daB beil der Entnahme der Wasserproben
mit Abkiihlung und Druckentspannung Phasené&nderungen des Probegutes ein-
treten kdnnen: Der Feststoffanteil kann sich erhShen und im Entnshme-

kanal abgelagert werden.

Es wurden deshalb sowohl iiber Kithler, wie auch direkt aus dem Auto-
klaven Wasserproben entnommen. Dabei zeigte sich, daR die Probenahme

liber den Kithler bis zu um 44 % niedrigere Analysewerte bringen kann,

Obwohl die Wasseranalyse mittels des Atomasbsorptions-Spektrometers
(Gerdt 303 von Perkin Elmer) allgemein gute Reproduzierbarkeit zeigt,

so welst die Probenanalyse mit Feststoffgehalten grdBere Streuungen auf.
Dies gilt insbesondere bei Atomisierung in der Graphitrohrkiivette. Diese
thermische Anregung bis ca. 2700 °c vermag offenbar kolloidale und grdber
disperse Teilchen aufzuschlieBen und zu atomisieren. Die Verweilzeit

im Strahlengang des Spektrometers ist ungef&hr 1000 mal linger als mit
der sonst gebriuchlichen Flammenanregung und somit um den Faktor 100
besser in der Nachweisgrenze. Deshalb scheidet die Flammenanregung fiir
diese Analyse der wissrigen Metallabgabeproben aus, Um die Steuerung

zu mindern ist eine Filterung der Proben in Vorbereitung, die die
Trennung vom ionalen— und vom Partikel-Metallgehalt gewBhrleisten soll.
Daneben ist zur Ermittlung der Menge und GrdRe der Eisenoxidpartikel

im Druckwasser die Laser—-Streuanalyse vorgesehen.

Die Bestimmung der Metallabgaberate wird in Abhéngigkeit vom pH-Wert

des Druckwassers vor allem im alkalischen Bereich fortgefiihrt.



- 109 -

V2A
Klingerith
4 Saphir

glell 1’z %

1
T ot
/ N
/ // |
/AN LA T
4I// SN RRY
™ . [y
Ve &= |
ALY =
/'/ N \\\ ‘ )
s \
I/ L
/, SN ! !
{ \\
N |
\\\ ~, .\

//
/.
/
/

L
N

Abb.4123-1  Leitfahigkeits-und Kapazitatsmeflzelle

fur hohe Driicke und hohe Temperaturen



—e-G [MmS/cm]

036

0,32

028

0,24

’

012

008

0,04

- 110 -

Abb. 4123 -2 |
Spez. elektr. Leitfdhigkeit des Druckwassers beim Anfahren

des Autoklaven.
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4130 Langfristige radiologische Umgebungsbelastung

4132 Untersuchung der 129J—Radio€5kologie
(H. Schiittelkopf, ASS)

Die Zielsetzung und Hintergriinde des Forschungsvorhabens sind im letzten
Halbjahresbericht (KFK 2050) beschrieben. Im Jahre 1974 wurden die fiir
die Untersuchung notwendigen analytischen Methoden erarbeitet.

129J kann aus einer Wiederaufarbeitungsanlage primir liber Abluft und
Abwasser entweichen. Die Aufarbeitung der aktiven Abfalldsungen trégt
ebenfalls zur 129J—Abgabe Uber Abluft und Abwasser bel.

Grundsé&tzlich sind also eine Kontamination entlang des Abluftweges,
(Abluft - Umgebungsluft - Pflanzen - Boden - Fleisch - Schilddriisen -
Milch) und eine entlang des Abwasserweges (Abwasser ~ Oberflichenwasser -

Wasserpflanzen - Fische) zu unterscheiden.

Die flir die Analyse verschiedener Abwasserproben notwendigen chemischen
Methoden konnten aus der Literatur entnommen werden. Bel diesen Probe-

materialien ist eine Zugabe von inaktivem Trégerjod mbglich, da nur

129

der J-Gehalt interessiert und daher ergeben sich bei der Abtrennung

des Jodes keine Schwierigkeiten. Als Modelldsungen wurden O « 1M NaNO3
(10 ml Probevolumen von mittelaktivem Abwasser, 100 ml von niedrigaktivem
Abwasser) und eine 1 M uo,, (NO3)2/2.5 I\_/I_HNO3
hochaktive Abf&lle). Keine Probleme gab es auch bei der Bestimmung von

129J in geeigneten Abluftfiltermaterialien (Aktivkohile, AgNO3 auf

gewéhlt (1 ml Probemenge,

Katalysatortrigern).

In allen anderen Probematerialien 1dBt nur die Messung des Verh&dltnisses

129 127 129

von J/"°'J sinnvolle Aussagen iiber AusmaB und Verdnderungen der

127

Kontamination zu. Daher muB in diesen Probematerialien auch der J-Gehalt

bestimmt werden und deshalb darf kein Trégerjod zugesetzt werden.

Wegen der dadurch notwendig gewordenen Abtrennung von Jodspuren einerseits

129

und der Verwendung groRer Probenmengen, um die Nachweisgrenze fiir Jd so

niedrig wie mdglich zu halten, andererseits, wurden die meisten in der
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Literatur beschriebenen Analysenmethoden unbrauchbar. Ubliche Féllungen
von AgJ oder PdJ2 und Mitfdllungen mit AgCl, AgCN, AgSCN, CnSCN und
anderen Salzen konnten nur mit beachtlichen Verlusten an Jod durchge-
fiihrt werden. Extraktionszyklen und Destillationen flihrten zu teilweise
quantitativem Verlust des Jodes. Obwohl der Anionenaustausch quantitativ
erfolgte, waren die Jodspuren nicht mehr vollsténdig aus dem Austauscher
zu eluieren., Verluste beim Veraschen, durch Adsorption an den Glas-—
gefdRen und Adsorption an Niederschlégen in Probeldsungen erschwerten

die Entwicklung geeigneter Analysenmethoden.

Das Schema der erarbeiteten Analysenmethoden flir die oben angegebenen

Probematerialien wird in Abb. 4132-1 wiedergegeben.

Nach der Neutronenaktivierung der Jodfraktion einer Reihe von Blindproben
wurden zwei Stdrungen beobachtet. Erstens war die Abtrennung von Cl, Br,

Ag und Ng nicht ausrteichend. Die Stdrung durch die Nuklide 3801, 82Br,

11omAG und 2ul\la wurde durch Nachschalten eines Extraktionszyklus und
durch weitgehende Beseitigung der Na-haltigen Chemikalien durch Kauf
und Herstellung entsprechender NHh+—Salze erreicht. Die zweite Beobachtung

127

zelgte, daB alle Chemikalien J-Spuren enthalten. Die Reinigung der
Chemikalien und der verwendeten Anionenaustauscher wurde durchgefiihrt

und ist praktisch abgeschlossen.

Die bisher erreichten Nachweisgrenzen flir 129J liegen bei ca. 3 10—Ll pCi
129J/g fester Probe und bei ca. ‘IO_3 pCi 129J/ZL fliissiger Probe. Der
Zeitaufwand pro Analyse erlaubt 2 - 3 Proben wihrend einer Woche aufzu-

arbeiten. Die chemischen Ausbeuten liegen fiir die verschiedenen Probe-—

materialien zwischen 60 und 100 %.

Ab Februar 1975 werden niedrigaktive Abwésser, mittelaktive Abwisser
und einige hochaktive Ldsungen der WAK auf ihren ]29J—Gehalt untersucht, um
die in der Umwelt gemessene 129J—Kbnzentration zu der urspriinglich
freigesetzten Konzentration in Relation setzen zu kdnnen. Die Messung
des 129J im Abgas der WAK erfolgt in Zusammenarbeit mit1gem LFT. Nachdem

9

die Fmissionen der WAK voll erfaBt werden konnen, wird J in Proben

entlang dem Weg des Abwassers und der Abluft gemessen werden.
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Die flir die Deposition von Jod auf Gras wichtige chemische Zusammen-
setzung der Jodverbindungen der Umgebungsluft soll nach Lieferung

eines Gaschromatographen in Angriff genommen werden.



- 1k -

Pflanzen : . Wasser
Eilter Glasfaserfilter Aktivkohle Milch

Fisch
Fleisch
Boden

! Y {

Basischer _
AufschluB HF-Aufschlufl Extraktion

* /
Adsorption des J= am /

Anionenaustauscher

Y

Elution und Mitfdllung
des J an Ag Cl

l

Losung und Adsorption
am Anionenaustauscher

J

Entfernung des Clund Br
aus dem Austauscher

Neutronenaktivierung

Elution, Trdgerzugabe
und Extraktionszykler:

Y-Spektrometrie am Ge(Li)-
Detektor

Abb:4132-1 Schema der Analysenmethoden fir Jod in verschiede-
nen Probematerialien



- 115 -

413k Langfristige radiologische Umgebungsbelastung durch eine
Anhdufung kerntechnischer Anlagen
(A, Bayer, R. Kalckbrenner, M. Schiickler, INR)

Die Arbeiten zur Berechnung der radiologischen Belastung der Bev&lkerung
durch kerntechnische Anlagenim Oberrheingebiet wurden fortgefihrt mit

der Erweiterung des Programmsystems und der Sammlung von Daten. Es wurden
Unterprogramme eingefiigt, welche die Auswaschung aus der radioaktiven
Wolke durch Regenund die Dosisbelastung durch Direktbestrahlung von

im Boden absorbierten Aktivitédten beriicksichtigen.

Zur Ausdehnung der Studie auf weitere wichtige Nuklide, insbesondere
Césium, Strontium und Ruthenium, sind Modelle filir das Verhalten dieser
Elemente im Boden und im Biozyklus ndtig. Diese Arbeiten werden zunéchst
auf die Auswertung der in der Literatur vorhandenen Modelle beschrénkt.
Die durch trockene Ablagerung und Auswaschung abgelagerten Aktivitdten
wandern in den Boden und tragen deshalb in abnehmendem MaBe zur Strahlen-
belastung bei. In der Literatur finden sich zwei Ansftze zur Ldsung

des Problems.

- Bs wurden zahlreiche Perkolationsversuche mit einer einmaligen Kon-—
taminierung des Erdbodens durchgefihrt und das Eindringen der Radio-—

isotope in Abhéngigkeit von der Zeit beobachtet.

- Bel kontinuierlicher Kontaminierung durch den Fall-out der Kern-

waffenversuche wurden die stationdren Tiefenverteilungen gemessen.

Bei den Berechnungen fir den Normalbetrieb eines Kernkraftwerkes wird
angenommen, daR die Freisetzung der Radioisotope in die Atmosphére zeitlich
konstant ist. Die daraus resultierende konstante Kontamination des Bodens

fiihrt zu folgender akkumulierter Aktivitét.
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D ;
Alt) = togs L1mexp(—hegset)}
Aeff = Ar ¥ Av
A(t) = akkumulierte Aktivitit /Ci/m2]
D = Ablagerungsrate /Ci/m?-a]
Aosg = effektive Zerfallskonstante Ja~ ' _/
\ . -1
A = radiologische Zerfalls- [a ']
konstante
Ay = Zerfallskonstante, bedingt [/ a”'_7
durch Eindringen in den
Boden

In Tab. 41341 sind die Werte von Aeff flir einige Isotope zusammenge-
stellt., Diese Aktivitit nimmt nach verschiedenen Verdffentlichungen
eine exponentielle Konzentrationsverteilung mit einer Relaxationslinge
von 3 cm an. Aufgrund dieser Wanderung der Radioisotope in die Tiefe
ist die Dosisbelastung des Menschen geringer als unter der i.a. ge-
machten Annahme, daB sich die gesamte Aktivitdt auf der Erdoberfliche
befindet., Die entsprechenden Dosisfaktoren g fiir externe Gammastrahlung
in 1 m HShe {iber dem Boden sind ebenfalls in Tab. L413L-1 eingetragen

(hauptséchlich nach H.L. Beck, Health Physics 12 (1966) 313).

Da in das Rechenprogramm sehr viele Eingangsdaten mit unterschiedlichen
Gewichten und zahlreiche Modelle eingehen, ist es ndtig, Sensitivity-
Studien durchzufﬁhfé;, um ein Gefiihl fiir die Genauigkeit der Ergebnisse
zu erhalten und um kritische GrdBen zu erkennen. Dazu wurden erste
Rechnungen durchgefilhrt, die sich vor allem mit den Parametern der

meteorologischen Ausbreitung befaRten.

Die Sammlung von Freisetzungsraten aus Kernkraftwerken und Wiederauf-
arbeitungsanlagen anhand verdffentlichter Erfahrungswerte wird fort-

gesetzt mit den Transuranelementen,
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Es wurden die zur Berechnung von Dosisfaktoren und der Belastung iiber
den Nahrungspfad notwendigen Werte iliber den Lebensmittelverbrauch in
der BRD zusammengestellt. Dabei erwies es sich als sehr schwierig,

altersabhéngige Werte dieser GrdRen zu erhalten.

Verdffentlichungen

F. Hilbert,

"Erzeugung und Freisetzung von radioaktiven Krypton— und Xenonisotopen
durch Kernreaktoren und Wiederaufarbeitungsanlagen und die voraus-
sichtliche radiologische Belastung bis zum Jahre 2000"

Bericht KFK 2035, August 197k

A, Bayer,

"Radiologische Belastung im Oberrheingebiet durch kerntechnische
Anlagen"

KFK-Nachrichten 3/1974, 6. Jahrgang, S. 17-24
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Isotop Maff r; g /" 10° gsg;%§_7

Ru-103 6,99 0,029

Ru-106 1,37 0,012

I-131 31,4 0,049

Cs=134 0,446 0,096

Cs=-137 0,031 0,033

Sr-=90 0,07 O (reiner Betastrahler)

Tab. 4134-1:

Effektive Zerfallskonstante im Boden und Dosisfaktor
flir externe Gammastrahlung bei exponentieller Tiefen-
verteilung filir verschiedene Isotope.
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4140 Krypton—- und Xenon-Entfernung aus der Abluft kerntechnischer

Anlagen
(R. v. Ammon, W, Weinlénder, IHCH; E. Hutter, RBT)

Nach der Entscheidung, die Entwicklung der Edelgasabtrennung durch Tief-
temperatur-Rektifikation fortzusetzen, wurden flir die Versuchsanlage

die Anlagenteile Tieftemperatur—-Rektifikation und Edelgas-Abfiillung
spezifiziert und bei Firmen der Tieftemperatur- und Verfahrenstechnik
angefragt. Der Auftrag wurde zum Jahresende 1974 erteilt. Bei Liefer-
zeiten von mehr als einem Jahr ist mit dem Aufbau und der Inbetriebnahme

ab Anfang 1976 zu rechnen.

Die bestellte Tieftemperatur—-Rektifiketionsanlage wird nach folgendem
Konzept arbeiten: (siehe Abb. 41L0-1)

1. Das ProzeBgas wird in einem Warmetauscher auf ca. 95°K gekiihlt,
wobei der noch kalte Stickstoff aus dem Kondensator der ersten
Rektifikationsséule und das gereinigte Abgas (haupts#chlich Stick-

stoff) aus deren Kopf &ls Kithlmittel verwendet werden.

2., In einer ersten Tieftemperatur-Rektifikationss8ule wird Krypton
und Xenon gemeinsam im Sumpf abgeschieden. Diese Sdule wird bei

ca. 5 bar Druck betrieben.

3. Das Sumpfprodukt der ersten Siule wird in eine zweite Tieftemperatur-
Rektifikationssdule gegeben. Dort reichert sich das Xenon im Sumpf an,
wéhrend das Krypton liber den S&ulenkopf abgezogen wird. Der Verfahrens-

druck betrégt hier ca. 1,5 bar.

4, Das Krypton wird in einem Dosierbehdlter aufgefangen und daraus
durch Kryopumpwirkung in Druckflaschen von ca. 10 ltr. Inhalt abge-
fi1l1lt. Dieses Gas ist zur Langzeitlagerung bestimmt, wobei als

Flaschendruck ca. 120 bar vorgesehen ist.

5. Das Xenon wird auf 8hnliche Weise wie das Krypton in Beh&lter abge-
" fi11t. Falls eine genligende Reinheit dieses Edelgases erreicht wird,

ist eine weitere Nutzung denkbar.
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Bevor das Abgas einer Wiederaufarbeitungsanlage der Tieftemperatur-Rekti-
fikation zur Krypton-Abtrennung zugefiihrt werden kann, muB es einer aus-
gedehnten Vorreinigung unterzogen werden. Neben der Riickwische eines
groBen Teils der Stickoxide in S&ure-Rekombinationskolonnen und der
Abscheidung des Spaltjodes in speziellen Filtern werden zwel Schritte

geplant:

1. Die katalytische Reduktion der restlichen Stickoxide (NOX) und
des Ssuerstoffs mit Wasserstoff. Die Entfernung des Sauerstoffs
ist notwendig, um die geféhrliche Ozonbildung im Sumpf der Tief-
temperaturdestillationskolonne zu vermeiden.

2. Die Adsorption von Wasser und CO, an Molekularsieben., Dieser Schritt

kann noch kombiniert werden mit ger adsorptiven Vorabtrennung des
Xenons an Aktivkohle als Alternative zur destillativen Abtrennung
von Xe gemeinsam mit Krypton. Damit wilrde die zweite Destillations-
kolonne entfallen kénnen. Die genannte Alternative bedarf jedoch noch
der Entwicklung, weshalb die Entscheidung zugunsten der 2 Kolonnen-—

Version getroffen wurde.

Unm die prinzipielle Durchfithrbarkeit des 1. Schrittes, der katalytischen
Reduktion, insbesondere der Stickoxide zu belegen, konnten eine Reihe
von Leborversuchen bei der Fa. Doduco, Sinsheim, dank derer groRzligigen
Unterstiitzung, durchgefiihrt werden. Folgende Ergebnisse wurden dabei

erzielt:

I. Effektivitét der NO-Reduktion

Bei Eingangswerten von 800 - 500 ppm NO betrugen die Endwerte bei
allen untersuchten Katalysatoren (Ru und Pt auf Al203) stets < 1 ppm,
gemessen mit der Chemilumineszenzmethode (Modell 1400 McMillan der
Fa. Kontron-Technik). Die Temperatur variierte dabei zwischen

200° und 400 °.

ITI. Bildung von NH

3._

Die Bildung von Ammonisk 18Rt sich bei der Reduktion von NOx mit H,
nicht v8llig unterdriicken. Die niedrigsten erreichten Werten liegen

bei 15 - 20 ppm (gemessen mit Driger-RShrchen und dem Chemilumineszenz—

Gerét). Folgende Parameter wurden dabei variiert:
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1. Bdelmetall

Ru unterdriickt die NH3—Bildung sehr stark gegeniiber Pt, bei dem
MeBwerte erhalten wurden, die einer Umsetzung von bis zu 50 %

des eingesetzten NO zu NH, entsprechen., Diese Beobachtung deckt

3
sich mit Literaturangaben /1/.

2. H,-Gehalt

GroRer Hz—ﬁberschuﬁ begiinstigt die NH,-Bildung deutlich. Die niedrig-

3
sten NH3—Werte wurden bei nahezu stbchiometrischer Gaszusammensetzung

(z.B. 1% 0,5 800 ppm NO, 2 % H2) erhalten.

3. Temperatur

Innerhalb des untersuchten Temperaturbereiches von 200 ° pis 400 °
konnte keine merkliche Anderung des NHB—Gehaltes festgestellt

werden.

L, Verweilzeit

Eine ErhShung der Belastung des Katalysators von 4000 auf 10,000 N1
Gas /1 Katalysator und Stunde ergab keine Verinderung der NH3—Kon—

zentration.

5. Spezifische Oberfliche und PorengrdRe des Katalysatortrigers

Je "aktiver" éin Katalysator ist (als aktiv ist z.B. ein Katalysator
mit einer spez. Overfléche von > 250 m2/g und einem freien Porenvolumen

von > 50 cm3/g zu bezeichnen.), desto gréBer ist die NH_-Bildung.

3
-Wert wurde mit einem Katalysator erzielt, dessen

~Reduktion,

Der niedrigste NH3

schlechte Aktivitét dadurch gekennzeichnet ist, daR die O2
die beil aktiveren Proben bereits bei Raumtemperatur abléduft, an ihm

erst beli ca. 100 OC zundete.

Vergiftung durch Jod

Zwel Proben eines Ru-Katslysators waren von Dr. Furrer, LFT, mit
17,5 baw. 35 mg J, / 50 ml Katalysator beaufschlagt worden (ent-
sprechend derjenigen Jodmenge, die sich aus dem KEWA-Abgas bei

einer Effektivitét der vorgeschalteten Jodfilter von 99,9 bzw. 99,8 %
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im Verlauf eines Jahres am Katalysator niederschlagen wiirde).

Bei 400 °C konnte eine Erhohung der NO- und NH3—Werte an diesen bei-
den Proben gegenliber dem jodfreien Katalysator nicht festgestellt
werden ( 1 ppm NO, 15 - 30 ppm NH3). Eine Aktivititsverringerung
zeigte sich jedoch an einer Erh&hung der Zindtemperatur von 260 °c
(jodfrei),tber 280 °C (17,5 mg J,)sauf 300 °C(35 mg J,). Beim Ab-
kilhlen setzte die NO-Reduktion bei folgenden Temperaturen aus:

260 °c (jodfrei), 320 °c (17,5 mg J,)s 350 °c (35 mg J5)

Nach Klérung der noch offenen Fragen zu den Vorreinigungsschritten:
Katalytische Reduktion und Adsorption von CO2 und H,0 und nach
Erstellung einer Sicherheitsbetrachtung im Hinblick auf die Ver-

wendung groRer H2—Mengen, die flir die Reduktion bendtigt werden,

werden diese Anlagenteile spezifiziert und beschafft.

Iiteratur

/1/ G.L. Bauerle, K. Nobe, Ind. Eng. Chem., Prod. Res, Development,
13, 185, (1974)
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4150 Abwdrmeprobleme nuklearer Anlagen

4151 Untersuchung des Wirmeaustausches FluR/Atmosphire am Beispiel
des Rheins unterhalb des Kernkraftwerkes Philippsburg als Bei-
trag zu Abkiihlungsmodellen
(G, Hoffmann, H. Sauter, W. Schikarski, IASR)

Die im Juli begonnene Montage der im letzten Halbjahresbericht tabellier-
ten Sonden wurde bis auf 5 Ger#dte abgeschlossen. Die Signale wurden

im Zuge der Fertigstellung der Installation jeweils auf einem 12~Kanal-
Schreiber mehrere Tage lang getestet und auf grobe Fehler hin iiber-

prift.

Der ProzeBrechner mit vorgeschalteter Camac-Datenerfassungskonfiguration
wurde aufgestellt und mit einem gegeniiber der Spezifikation reduzierten
vorldufigen Programm in Betrieb genommen. Die Notwendigkeit einer Ein-
schridnkung ergab sich - im Widerspruch zu den Schitzungen auch der Ver-
triebsfirmen - im Zuge der Softwareerstellung aus mangelnder Speicher~
kapazitidt, die mittlerweile von 8 auf 16 K erweitert wurde und damit allen
Anforderungen geniigt. Mit dem Betrieb des vorldufigen Programmes konnten
eine Reihe von Fehlern und Schwachstellen im Bereich der Camackonfiguration
nachgewiesen werden, die noch innerhalb der Gewdhrleistungspflicht des
Herstellers behoben wurden. Gleichzeitig traten im Betriebszustand bei

der analogen Dateniibermittlung der MeBwerte Unvertridglichkeiten im Bereich
Verstidrkerausgdnge — Analog/Digitalwandlereinginge auf, die zu Schwingungén
AnlaB gaben und/oder Koppeleffekte bewirkten. Die Ursachen konnten loka-
lisiert, jedoch witterungsbedingt nicht vollstdndig behoben werden,

sofern MaBnahmen am Mast betroffen waren.

Grunds#tzlich wurde angestrebt, von jeder Kombination (Sondertyp/Abfrage-
modus) wenigstens einen reproduzierbar technisch einwandfreien Protokoll~
ausdruck zu erzielen, um die Reklamationsfristen bei identifizierten Fremd-
fehlern zu wahren. Dies ist gelungen, und die restlichen Korrekturen werden
zligig durchgeflihrt. Der derzeitige Datensatz ermdglicht allerdings noch

keinerlei Auswertungen, zumal ein letzter Feinabgleich noch aussteht.

Ein wesentlicher Gesichtspunkt bei den kiinftigen Auswertungen der Daten der
MeRstation Rheinhausen (BALMUNG = Beobachtungsstation zum Abwérmelibergang an
die Luft mit MeBeinrichtungen am Ufer und in NZhe der Gewdsseroberfliche)

ist die relative Lage der Sonden im und iliber dem Rhein zu eventuell jetzt
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oder zukiinftig vorhandenen Warmwasserfahnen bzw. einer vertikalen Tem-

peraturschichtung.

Zur Kldrung dieser Fragen sollen verschiedentlich ProfilmeRfahrten in der
Umgebung der MeBstelle durchgeftihrt werden, mit denen die Temperatur

in einigen cm Wassertiefe gemessen werden kann. Mit Hilfe der Infrarot
(IR)-Messung wird jedoch die fiir den Wirmeiibergang entscheidende Schicht
von wenigen um an der FlieBwasser—Oberfliche erfaBt. Ein Test zur
Beurteilung dieser MeBtechnik fand am 15, November 1974 statt, dessen
Resultat trotz seines recht vorldufigen Charakters berichtenswert
erscheinen,

Es wurde ein IR.Linescanner der Firma AGA Infrared Systems AB, Lidingd,
Schweden, auf dem 40 m iiber die Wasseroberflidche ragenden 15 m landein-
widrts von der Uferbaukante errichteten Mast der MeBstation montiert und
insgesamt 6 MeBstrecken, die in der Photomontage (Abb. 4151-1) einge-
zeichnet wurden, eingepeilt und registriert. Das Gerdt verfligt tiber eine
rotierende Germaniumoptik, die den MeBfleck vom Winkel - 40° bis + 40°
auf einen stickstoffgekiihlten InSb-Detektor abbildet. Der im Referenz-
verfahren stabilisierte MeBwert, der analog direkt in °c umgewandelt

als Oszillogramm ausgegeben wird, ist zwar prinzipiell absolut eichfdhig,
hier wurde jedoch auf eine solche Prozedur aus Zeitgriinden verzichtet,
da das Interesse an Temperaturdifferenzerkennung bei weitem Uberwog.

Es wurde in den empfindlichsten Bereichen des Gerites gemessen mit

0,5 und 2%/cm Anzeige.

Die Grenzen der Infrarot-MeBtechnik bestehen darin, daB der aus der
Intensitdt gemessene MeBwert auBer von der Oberflichentemperatur des
Objekts von dessen Emissiﬁitét und der Absorption in der Luft abhingt;
er wird auBerdem durch Reflexionen verschiedenster Art beeinfluBt,

vor allem bei flachen Beobachtungswinkeln. Diese Reflexionen kdnnen,
miissen sich aber nicht analog zu den optisch sichtbaren verhalten, da
die reflektierten Objekte vielfach im IR-Gebiet eigene Strahlungsquellen
darstellen, widhrend sie im sichtbaren Bereich nur selbst Reflektoren
von Lichtquellen sind. Man wird also bei der Suche nach Warmwasserzonen
oder aufgewirbelten, mdglicherweise kdlteren Bodenwassermassen stets
mehrere Schnittaufnahmen und deren Umgebungen in die Interpretation ein-
beziehen und in nicht eindeutigen Fidllen auf eine zu folgernde Aussage
verzichten miissen. Inwieweit Aufl8sung und Eindeutigkeit bei Messungen
bei dem verwendeten Gerit und dem gewdhlten Standort (Bessere aber

teuere Alternative: Uberfliegen des Geldndes) zu Aussagen
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Der mit dem 8rtlichen Gegebenheiten nicht vertraute Betrachter sollte be-

achten, daB bei einer Gesamtbreite des Rheins von ca. 200 m der Dalben um

6o m vom badischen Ufer ( auf dem sich der Beobachter befindet) entfernt steht
und der Rhein oberstromseitig ( im Bild links) einen in FlieBrichtung gesehenen
Rechtsbogen beschreibt, wiZhrend der Linksbogen unterstromseitig im Verlaufe

aus der Montage deutlicher hervorgeht. Die ungewohnte Perspektive soll durch

die Einbeziehung der Steigleiter des Ufermastes mit gleicher Optik in die Mon-

tage verdeutlicht werden.
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ausreichen, zeigen die folgéndenBilder, bei denen den Oszillogrammen
die entsprechenden Ausschnitte aus der Photomontage hinterlegt wurden;
dabei liessen sich geometrische Ungenauigkeiten in der Gr8Sen-—

ordnung weniger Crade vom Beobachterstandpunkt ausgehend infolge

zum Rande hin zunehmender VergrdBerung von Photoobjektiven nicht
vermeiden. Zudem wurden die Photoaufnahmen zu einem anderen Zeit~
punkt nachgefertigt, da eine urspriinglich beabsichtigte Projektion der
Skanlinien und deren Winkelteilung ohne dieses Hilfsmittel unangemessen
aufwendig gewesen wire und keine gute Interpretation erlaubt hitte.

Es sollte besser zu solchen Zwecken gleichzeitig zu jeder IR-Messung
eine Panoramalichtbildaufnahme von der exakten MefRebene desCGerits

aus vorgenommen werden.

Abb. 4151-2: Temperaturprofil, Verlauf aus Abb. 4151-1 ersichtlich.

Schnitt 1; : 40° stromauf-und abwirts des MeRdalbens; 0,50/ Teilung,

Ponton 1,5o iiber Wassertemperatur, mdglicherweise ist im Kielwasser, das
aus stark hochgewirbelten Tiefenwasser besteht, eine minimale ErhShung

der Oberflichentemperatur in der Grdfenordnung von 0,2 ° 24 erkennen, nach
leichtem Absinken scheint zum Ufer hin eine Erwdrmung um 0,5 bis o,7 ° yor-

zuliegen, die Schnitt 5 jedoch nicht bestitigt,

Zeitpunkt : 14.30 Uhr
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Abb. -4151-3:
Schnitt 2 a) Stromaufwdrts des Dalbens quer zur FlieBrichtung, in

Ndhe des pfdlzischen ( gegenliberliegenden) Ufers in FlieRrichtung
abschwenkend ( nur bei eingehender Betrachtung einsichtig).

Von links nach rechts: " warmer" Wald, 'kiihler" Weg, BSschung wirmer
bis auf wellenumspiflte Kaltzone. Wasserkdrper-=vom Ufer bis wasser-
wirts 20 m==Abfall um ca. 0,5o , jedoch bereits in HBhe Fahrwasser-
rinne ca. 0,3 ° Anstieg, nochmals o,2 ° in Ufernihe. Wieder kalte
Wellenzone und warme BSschung, kalter Weg, warmer Wald, kalter Hori-

zont. (Zeit: 14.45 Uhr )
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@&g————————— Abb. 4151-4:.
Schnitt 3) 29/ Teilung,in HShe Dalben, Ponton (Strom km 394,36) und

Ausleger streifend, schrig zur FluBrichtung, gegen das pfilzische Ufer

hin stromauf schwenkend. V.l.n.r. ganz kurz der warme Wald, kalter Weg,
warme Boschung, %5 ° Temperaturabfall vom Ufer bis Standort Dalben, Peak
durch oberen Ausleger, 2. Peak von Aufbau und Ponton, ca 1° Abfall bis
Nihe des badischen Ufers, breiter Peak durch das sehr nahe und daher nicht
fokussierte Gelinder der Beobachtungsplattform, die weitere Zuordnung
hingt stark vom genauen Standpunkt des Scaﬁnersab, der nicht im Photo
reproduziert ist,

Zeitpunkt: ca. 15 Uhr ( d.h. tiefstehende Sonne)

Abb. 4151-5:

Schnitt 4) fast parallel zu 3, ca. lo m stromabwirts verschoben, den Dal-

ben gerade nicht mehr streifend, aber 2 Stunden spiter, d.h. nach Sonnen-
untergang. Im Wasser fast identischer Verlauf, aber pfilzer BSschung
und Wald deutlich kiithler, kithie Wellenzone als relativer Peak nach un-

ten ausgeprigt, Gelinder der Plattform kilter als sonstige Umgebung.



Abb. 4151-6:

Schnitt 5 ) Quer zum Strom von km 394,50 auf der pfilz. Seite nach
394,56 auf der badischen, fastgerader Schnitt. Nach Temperaturan-
stieg am ca. | ° vom pfilz, Ufer zur Fahrwasserrinne hin fast gleich-

mdfRiger Abfall um 2 ® bis zum badischen Ufer.

Zeitpunkt: 17,15,

Abb. 4151-7:.

Schnitt 6 ) Im Bereich der Strombiegung nach Speyer mit dem badischen
Kieshafen sehr flach streifender Schnitt. Im Wasserbereich auf der pfil-
zischen Seite im Flachwasser breiter Peak mit ca, 1 ° Scheitelwert, sonst

homogener Verlauf, die steilen Peaks rechts im Hafenbereich stammen von

Schiffen bzw. Kaminen.

Zeitpunkt: 17.30 Uhr,
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Abb, 4151~-8:

Temperaturprofil.

(Erlduterungen s. Text!)

Das Tiefenwasser ist, wie aus einer zeitlichen Serie 2 a, 2 b, 2 ¢ (Bild
4151-8) zu erkennen ist, ca. 0,7 © kilter als die Oberfliche im Bereich der
Fahrtrinne. 2 a zeigt den Schnitt nach einer m8glichst langen Schiffahrtspau-

se ( ca 5 min. ohne Passage), 2 b wihrend und 2 ¢ kurz nach der Passage eines
vollbeladenen Bergfahrers. In 2b deutlich zu erkenmen:(v.l.n.r.) Kihlwasser -

auslaB seitlich, Schiffswand, Aufbau Maschinenhaus. Nach der Passage bleibt
das Kiihlwasser, zur Strommitte hin verdringt und verbreitert, sichtbar, und

es erscheint das kalte, aufgewirbelte Tiefenwasser. In dieser Folge kann der
Einfluf von Reflexionen auf diese relative Aussage klar ausgeschlossen werden,

der Effekt i#iberwiegt deutlich den Rauschpegel.
Zusammenschau:

Gemeinsam zeigen die Schnitte 2 bis 6 eine OberflichentemperaturerhShung auf
Seiten des pfilzischen Ufers, und zwar um jeweils maximal o,7 o’ 2,50, 3.50,

2,3 ° und 1,8o mit qualitativ uneinheitlichen Verldufen. Dabei liegen die je-
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weils beobachteten Bereiche eines Temperaturanstieges durchweg bei flach strei-
fenden Winkeln, unter denen auch im optischen Bereich die "warme" Waldzone

auf der Wasseroberfliche gespiegelt wird. Allerdings wird Wasser im IR-Bereich
als fast schwarzer Kérper angesehen, sodaB Reflexionen um lo % der beobachteten
Waldemission die Verliufe nur teilweise eérkliren kdnnen; zudem bleibt auch viel-
fach (2,4 und 5) ein Anstieg zur FluBmitte hin ibrig unter Beobachtungswinkeln,

unter denen keine Reflexionen mehr erwartet werden wiirden.

Ebenso gemeinsam zeigen die Schnitte 1 und 2 einen Anstieg um ca. 0,5 bzw.

o . . . .
0,7 zum badischen Ufer hin, der jedoch bei den restlichen Schnitten deutlich
nicht vorhanden ist.

Folgerungen:

1.) Es scheint ein Hinweis einer leichten TemperaturiiberhShung nahe des
pfidlzischen Ufers vorzuliegen. Falls dieser durch ProfilmeRfahrten
auch im Wasser bestitigt werden kann, stellen IR-Messungen vom vorhan-

denen Mefimast aus ein gutes Hilfsmittel dar.

2,) Es kdnnen auch bei niedrigen Wassertemperaturen Differenzen um o,2
gut nachgewiesen werden. Bei bekannten Relationen Wettersituation- Ver-
hdltnis Oberflichen-zu Wasserkdrpertemperaturen reicht dies aus, um aus-
reichende Ubersichten iiber die Verteilungssituation zu erzielen; mit stei-

gender Wassertemperatur wdchst das Aufldsungsvermdgen rasch an.

3.) Zumindest die oberste Schicht ist selbst in der Fahrwasserrinne schon durch
schwache Sonneneinstrahlung leicht aufgewdrmt, mSglicherweise liegt je-
doch - entgegen oft vorgetragener Ansichten— auch eine in die Tiefe rei-

chende Vertikalschichtung vor. Dies muB durch Messungen gekldrt werden.

4.) Kinftige IR-Messungen, deren Durchfiihrung noch von der Klirung des Pumktes
1 abhi#ngen, bediirfen sorgfidltigerer begleitender Mafnahmen (Photographien,
punktuelle Messungen, Markierungen), um liber exakte Grundlagen zu einer
quantitativen Auswertung zu verfiigen. Zahlen aus diesem Bericht sollten
allenfalls als Anhaltswert zur Beurteilung des Verfahrens verstanden wer-
den.

5.)Im Bereich des Mefdalbens selbst scheint eine sehr homogene Wasseroberfli-

chentemperaturverteilung zu bestehen.

Wir danken an dieser Stelle ganz besonders Herrn Euskirchen von der
Firma AGA Optronik, der durch seinen persdnlichen Einsatz, seine fachliche
Erfahrung und durch die Bereitstellung der Gerdite die Durchfiihrung dieses

Testes ermdglichte und wesentlich zum Ergebnis beigetragen hat.
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hi52 Auswirkungen von Kihlt{irmen groRer Kernkraftwerke auf
ihre Umgebung
(K. Nester, ASS)

Zur Bestimmung der Auswirkungen von Kihltlirmen auf ihre Umgebung ist
es notwendig, den Aufstieg von Kihlturmfahnen in die Atmosphére zu
berechnen, da wihrend der Aufstiegsphase die fir die Auswirkungen auf

die Umgebung wesentlichen Prozesse stattfinden.

Des im ersten Halbjahr 1974 erstellte Computer-Programm zur numerischen
Berechnung des Aufstiegs von Kihlturmfshnen wurde erweitert. Es lie-
fert jetzt zusftzlich gzur Berechnung der dreidimensionalen Verteilung
der Vertikalgeschwindigkeit, der Temperatur und der spezifischen Feuchte

auch noch die des Regentrdpfchengehaltes in der Kihlturmfshne,

Zur Bestimmung der Programmparameter sind Vergleiche zwischen an
bestehenden Kihltlirmen beobachteten bzw. vermessenen und berechneten
Fahnen notwendig. Da sich die verdffentlichten Beobachtungen meist
nur auf den sichtbaren Schwaden beziehen, beschrénkt sich dieser Ver-

gleich vorerst auf diesen, allerdings sehr wichtigen Teil der Fahne.

Die Abb. L4152-1 zeigt das Ergebnis eines solchen Vergleichs. Die aus-—
gézogene Kurve stellt den am 4.10.1973, 0.30 Uhr, beobachteten Schwaden
der Kihltiirme in Neurath /1/ dar. Die gestrichelte Linie umschlieRt

den aufgrund der Rechnung bestimmten Schwaden. Basis flir diese Rechnung
waren die in Neurath gemessenen Emissions~ und Umgebungsbedingungen.
Die Ubereinstimmung der beiden Schwaden ist zufriedenstellend, wenn
man beriicksichtigt, daB das Programm vorerst nur eine lineare Uber-—
lagerung mehrerer Kihlturmfshnen ermdglicht. In den Abbildungen

4152-2 bis 14152-L4 sind die berechneten Verteilungen der Aufstiegsge-
schwindigkeit, der Temperatur und der spezifischen Feuchte in einem

Vertikalschnitt durch die Fahne eines Kihlturms enthalten.

Die Vertikalgeschwindigkeit in der Kihlturmfahne nimmt durch den Auftrieb
zu, bis das Endringen von Umgebungsluft den Auftrieg kompensiert. Auf-
fdllig ist die asymmetrische Verteilung mit einem starken Gradienten

auf der Luv-Seite der Fahne.
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Im Gegensatz zur Vertikalgeschwindigkeit nehmen die Ubertemperatur
und die Feuchte in der Fahne aufgrund des Eindringens von Umgebungs-—
luft rasch mit der HShe ab. Der maximale spezifische Regentr&pfchen-—

gehalt in der Fahne lag unter 1,5 - 1073 g/kg.

Die begonnenen Vergleichewerden fortgesetzt, um mdglichst realistische
Ergebnisse mit dem Rechenprogramm erzielen zu kdnnen. Im AnschluB
daran wird zum Zwecke von statistischen Untersuchungen ein einfacheres
eindimensionales Rechenprogramm mit wesentlich geringerem Bedarf an
Computerzeit erstellt. Die statistischen Untersuchungen sollen die Be-
urteilung von Standorten mit unterschiedlichen meteorologischen Be-

dingungen sowie verschiedenen Kihlturmleistungen ermdglichen.

Zitierte Literatur:

/1/ E. Baer, et al.,
Untersuchungen an einem Naturzug-NaBkithlturm
Fortschrittsberichte, VDI-Zeitschriften, Reihe 15,
Nr.5 , Juli 197k
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4200 SYSTEMVERHALTEN NUKLEARER ANLAGEN BEI STORFALLEN
4210 Dynamische Beanspruchung von Komponenten und Systemen

4211 Dynamische Beanspruchung von LWR-Druckabbausystemen

1. MARVIKEN-Blowdown-Experimente

1.1 Auswertung der MARVIKEN I-MeRergebnisse

(K.D. Appelt G,Bonisch, F, Eberle, J. Kadlec, R.A. Miiller, P. Philipp,
E. Wolf, IRE) '

Im Berichtszeitraum wurden die restlichen Beitridge zu den MARVIKEN-Reports
MXA-1-115, MXA-1-221, MXA-1-222 und MXA-1-223 fertiggestellt und an die Pro-
jektleitung nach Schweden tibersandt. In diesen Berichten sind die Auswerteme-

thoden und Fehlerbandbreiten sowie die GfK-MeRergebnisse zusammenfassend dar-

gestellt und diskutiert.

Die vertiefte Auswertung der MeBergebnisse wurde weitergefiihrt. Der Schwer-
punkt der Arbeiten konzentriert sich im gegenwdrtigen Stadium auf die Un-
tersuchung der méglichen System-Eigenschwingungen in Zusammenhang mit den

bei Versuch Nr, 10 und Nr. 13 besonders deutlich in Erscheinung getretenen

Schwingungsphinomenen.

Bei Versuch Nr. 10 wurden etwa 70 sec nach Blowdownbeginn in der Kondensa~
tionskammer Hubschwingungen der gesamten Spiegelfldche der Wasservorlage
im Frequenzbereich von ca. 3 Hz beobachtet. Dabei wurden auch in der

Dampfverteilerkammer aufklingende Druckamplituden festgestellt.

Bei Versuch Nr. 13, der mit schwacher Dampfvorspililung der Druckkammer
durchgefiihrt wurde, traten ebenfalls Schwingungserscheinungen auf. Dabei
waren die in der Wasservorlage und in der Dampverteilerkammer gemessenen
Druckamplituden mit Abstand grdfer als bei allen iibrigen Versuchen. Die
bei Versuch Nr. 10 aufgetretenen Hubschwingungen der gesamten Wasserspie-

gelfldche wurden jedoch nicht beobachtet.

Es ist anzunehmen, daB die Schwingungsphdnomene in engem Zusammenhang mit
den Wellenausbreitungsvorgingen im AnstrSmsystem stehen, die von der Geo-
metrie, von der Stromungsgeschwindigkeit und der Schallgeschwindigkeit ab-
hdngen, Die Str&mungsgeschwindigkeit wiederum ist eine Funktion der Mas-—
senstrdme und die Schallgeschwindigkeit ist stark abhi#ngig von der loka-

len Gemischzusammensetzung (Gasanteil/Fliissigkeitsanteil) /_1,2,3_7. Da
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diese EinfluBfparameter auch noch in anderer Hinsicht bedeutungsvoll sind
(s. Kap. 1.2), ihre Ermittlung bei Blowdownvorgingen aber andererseits noch
Probleme aufwirft, wurden neben den theoretischen Untersuchungen auch ex-—
perimentelle Arbeiten zur Entwicklung eines hierfiir geeigneten MeBverfah-

rens in Angriff genommen.

1.2 Experimentelle Arbeiten
(D.Barschdorff®, E.Erb, P.Philipp, E.Wolf)

Fiir eine Analyse der im Druckabbausystem beobachteten Schwingungen soll die
volumetrische Gemischzusammensetzung einer Mehrphasenstrdmung Luft-Dampf-
Flissigkeit kontinuierlich gemessen werden. Diskontinuierliche Messungen
(Probenentnahmen) stellen nur einen Behelf dar und geben bei instationdren

Stromungserscheinungen keine Auskunft iiber kurzzeitige Fluktuationen.

Da der der Strdmung beigemischte Luftanteil in hohem MaB die Intensitdt der
Kondensations=-Druckpulsationen beeinfluft, miissen die Konzentrationen Luft-
Wasserdampf und Wasserdampf-Fliissigkeit sowie die Strdmungsgeschwindigkeiten
ermittelt werden. Die in MARVIKEN eingesetzte GfK-MeBeinrichtung II gestat-
tete zwar vom Prinzip her die Messung dieser Gr8Ben, doch sollten aus heuti-

ger Sicht die MeBgenauigkeit und die Zeitaufldsung verbessert werden.

Im Hinblick auf das MARVIKEN-Folgeprogramm wurde deshalb mit der Entwicklung
eines geeigneten MeBverfahrens begonnen. Es handelt sich dabei um eine MeR-
methode, bei der die lokale Gemischzusammensetzung (Dichte) durch Infrarot-
absorption [-h,SJi7und die Strdmungsgeschwindigkeit der beiden Phasen liber
eine Laufzeitmessung durch Korrelation der stochastischen Dichtesignal-

schwankungen bestimmt werden / 7,8 7.

Das Entwicklungsvorhaben wird zusammen mit dem Institut flir Thermische Stré-
mungsmaschinen (ITS) an der Universitdt Karlsruhe durchgefiihrt, da dort durch
die Arbeiten von Herrn Dr. Barschdorff auf dem Gebiet der Infrarot-MeRtech-
nik bereits umfangreiche Erfahrungen vorliegen. Da an diesem Institut fermer
ein Dampfkreislauf und die notwendigen Hilfseinrichtungen vorhanden sind,
werden auch die Eignungstests und Parameterversuche dort durchgefiihrt. Fiir
die Geschwindigkeitsmessung steht eime speziell fiir Laufzeitmessungen vom
Lehrstuhl fiir MeR~ und Regelungstechnik (Prof. Mesch) entwickelte Korrela-
tionsmeBeinrichtung zur Verfiligung, und bei Sachfragen kdnnen ggf. Mitarbei-

ter dieses Lehrstuhls beratend hinzugezogen werden.

x Dr.-Ing. D.Barschdorff ist Wiss.Rat u. Professor am Institut fiir Ther-
mische Strdmungsmaschinen der Universit#dt Karsruhe
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Die Eignungstests und Parameteruntersuchungen machen eine Versuchsstrecke
erforderlich, die gemeinsam geplant und vom IRE gefertigt wurde. Sie wurde
inzwischen am ITS in den vorhandenen Dampfkreislauf eingebaut und einem
Dichtetest unterworfen, Auf Abb, | ist die Versuchsstrecke dargestellt:

Sie besteht aus einer Rohrschleife in Haarnadelform mit einem lichten Rohr-
durchmesser von 150 mm. In dem nach unten durchstrdmten Teil der Rohrschlei-
fe befindet sich die eigentliche Mefstrecke mit den zu erprobenden Einrich-

tungen.

Die Versuchsstrecke wird in der Anstrémung mit HeiBdampf von max. 1,5 bar

und 160 °C beschickt, dem in der aufwidrts durchstrémten Rohrschleife Luft
zugemischt wird, In den mit Luft vermischten HeiBdampf wird durch ein Dii-
sensystem im oberen Teil der abwdrts durchstrtmten Rohrschleife Wasser ein-—
gespritzt, um den jeweils gewlinschten Dampfzustand einzustellen., Der HeiB-
dampfdurchsatz betrigt max. 2 t/h und die Strémungsgeschwindigkeit ca. 41 m/s.

Die Strecke kann sowohl stationdr als auch instationdr betrieben werden.

Bei der Versuchsdurchfiihrung werden die EinfluBparameter auf die MARVIKEN-
Verhdltnisse abgestimmt. Dariiberhinaus ist geplant, die Grenzen des Wasser-—
anteils (nach oben) zu untersuchen, innerhalb derer die Infrarotabsorption
noch zuverlidssig funktioniert. Wenn sich das MeBprinzip als zweckmiBig er-—
weist, soll eine speziell fiir MARVIKEN II zugeschnittene MeReinrichtung

gebaut werden.

2. Versuche im Kernkraftwerk Brunsbiittel
(K.D.Appelt, M.Cramer, F.Eberle, J.Kadlec, P.Klima, G.Lang)

Im Rahmen der nichtnuklearen Heiftests des Kernkraftwerkes Brunsbiittel wur-
den im Oktober 1974 Entlastungsventilversuche durchgefiihrt, bei denen der
Dampf aus dem Reaktordruckgefdf iiber die Entlastungsventile und Kondensa-
tionsdiisen in die Wasservorlage des Druckabbausystems abgeblasen wurde. An
diesen GroBexperimenten hat sich das Institut filir Reaktorentwicklung mit
einer eigenen Instrumentierung beteiligt, Flir die entsprechenden Messungen,
deren Ziel die experimentelle Bestimmung des beim Abblasevorgang induzier-
ten Druckpulsationsfeldes in der Wasservorlage der Kondensationskammer und
der entsprechenden dynamischen Antwort des Containments war, wurde das Con-
tainment mit 20 Druckaufnehmern (in der Wasservorlage) und 35 Beschleuni-
gungsaufnehmer (an Containment-Kugelschale und Betonstrukturen) instrumen-
tiert. Insgesamt wurden 90 Abblaseversuche mit verschiedenen Parametern

(Anfangsdruck im ReaktordruckgefdR, Anfangstemperatur in der Wasservorlage,
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Abblasedauer und Anzahl der aktiven Abblaseventile) durchgefiihrt. Die Aus-
wertung der gemessenen und auf Magnetband registrierten Signale wurde im
Berichtszeitraum begonnen, so daB bisher nur vorliufige Resultate zur Ver-

fiigung stehen.

Der Zeitverlauf der in der Wasservorlage in der Ndhe einer Abblasediise ge-
messenen Druckpulsationen (Abblasetest Nr. 67, Druckaufnehmer Nr. DA 21)
ist z.B. in Abb. 4211-2 schematisch dargestellt. Es handelt sich um einen
langzeitigen Kondensationsversuch mit einem aktiven Abblaseventil, bei dem
nach ca. 210 sec noch ein zweites Abblaseventil zugeschaltet wurde. Das
erste Diagramm in Abb, 4211-2 zeigt den Gesamtverlauf der gemessenen Druck-
pulsationen. Aus diesem Diagramm folgt, daR das Zuschalten des zweiten Ab-
blaseventils einen gut erkennbaren Anstieg der Druckpulsationen hervorruft.
In den folgenden drei Diagrammen sind die Signale aus der Anfangsphase und
aus den darauffolgenden quasistationidren Phasen dargestellt, Die letzten
zwei Diagramme zeigen, daB in den randomen Druckpulsationssig-

nalen quasiperiodische Anteile enthalten sind., Die Kreuzspektralanalyse
der Druckpulsationssignale von verschiedenen Druckaufnehmern deutet darauf

hin, daf in der Wasservorlage ein quasiperiodisches Druckpulsationsfeld

mit einer endlichen Anzahl von Druckwellen in Umfangsrichtung gebildet wird.

Die gemessene dynamische Reaktion der Containmentkugelschale ist mit diesem

Druckpulsationsfeld eng gekoppelt.
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3. Berechnung dynamischer Containmentbeanspruchungen

(B. G5ller, B.M. Laursen, E.G. Schlechtendahl)

Im Berichtszeitraum wurden Eigenschwingungsformen und Eigenfrequenzen des
Brunsbiittel Containments mit dem ICES—Subsystem DYNAL berechnet. Dazu
wurden zunichst Finite-Element—Modelle unterschiedlichen Feinheitsgrades
flir den kugelfdrmigen und den zylindrischen Teil der Struktur untersucht,
um Aussagen iiber den erforderlichen und aus Griinden des Rechenaufwandes
noch vertretbaren Grad an Detaillierung zu erhalten. Fiilr das Gesamtmo-
dell (bestehend aus etwa 230 Knoten bzw. 350 finiten Elementen) wurde
wiederum mit unterschiedlichen Diskretisierungen gerechnet, um so Hin-
weise auf die Zuverlissigkeit der Ergebnisse zu erhalten. Fiir die Er-
zeugung dieser Struktur wurde das ICES-Subsystem TOPOLOGY benutzt, die
graphische Darstellung erfolgte mit speziell erstellten FORTRAN-Pro-
grammen und dem ICES—Subsystem STRUDL-PLOTS. Zur Analyse des Einflusses
des Kondensationswassers auf das Strukturverhalten wurde das von Los
Alamos i{ibernommene und als REGENT-Subsystem weiterentwickelte Programm
SMAC benutzt. Erste Vergleiche zwischen den berechneten Eigenfrequenzen

und den Spitzen des gemessenen Frequenzspektrums wurden durchgefiihrt.

Als Ergebnis liegen vor die Frequenzen und Schwingungsformen der Eigen-—
schwingungen bis zu etwa 50 Hz. Die unterste Eigenschwingung bei 10 Hz
ist eine seitliche Biegeschwingung ("Nicken") der gesamten Struktur. Bei
29 Hz liegt eine Schwingungsform, bei der die Struktur in senkrechter
Richtung gedriickt und gedehnt wird. Bei etwa 34 Hz verformt sich die
Struktur oval (s. Abb. 4211-3), Ferner liegen zwischen 30 und 40 Hz eine
groBe Zahl von Eigenschwingungen, an denen jedoch nur Teile der Struktur
(iberwiegend der Innenzylinder bzw. das Kegelfdrmige Dach der Konden-

sationskammer) beteiligt sind.

Im ndchsten Halbjahr werden mit den gemessenen Druckbelastungen transiente
Reehnungen durchgefiihrt. Die daraus ermittelten Containmentbeschleunigungen
werden mit den Messungen verglichen. Nach Auswertung weiterer MeRsignale
wird der Vergleich zwischen Messung und Rechnung vertieft. Der EinfluB

des Kondensationswassers und der Kondensationsrohre wird untersucht,
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4212 Dynamische Beanspruchungen von Druckbeh#iltereinbauten bei Kiihl-
mittelverlustunfdllen von LWR.
( R.Krieg, E.G.Schlechtendahl)

Die begleitenden theoretischen Arbeiten zum HDR-Versuchsprogramm wurden
Anfang Oktober begonnen. Im Berichtszeitraum konzentrierten sich die Ar-
beiten auf

= Beteilligung an der Spezifikation flir die HDR-Einbauten

-~ Planung der Entwicklungsarbelten fiir die Erstellung gekoppelter fluid-
struktur-dynamischer Programme

- Beginn der Ubernahme geeigneter PFlulddynamikcodes, die als Ausgangsba-
sis dienen konnen

- Pormulierung eines einfachen Schalenmodells (Membranspannungen) zur
festigkeltsmdBigen Auslegung des Kernmantels.

Die Programmentwicklungsplanung sieht vof, auf der Fluiddynamikseite von der

im  YAQUI-Code (aus Los Alamos) enthaltenen ICED-ALE-Technik auszugehen

und diesen YAQUI-Code an HDR-Erfordernisse anzupassen. Parallel dazu soll

der Einsatz analytischer Ldsungen untersucht werden. Es ist vorgesehen,

den Fluiddynamikcode mit dem fiir die spezilelle HDR~Geometrie zu erstellen-

den Strukturmechanikcode zu koppeln, um so die Wechselwirkung zwischen

Struktur und Kilhlmittel erfassen zu ktnnen.

Nachdem zundchst der Code SMAC (flir inkompressible Stromungen) iibernommen
und als REGENT-Subsystem verbessert wurde, haben die Arbelten zur Ubernah-~
me des YAQUI-Codes (kompressibler Strdmungen) inzwischen begonnen.

Im niachsten HalbJjahr wird voraussichtlich der YAQUI-Code mit den urspriing-
lich in ihm enthaltenen Fahigkelten voll verfligbar gemacht werden. Das
Schalenmodell zur nicht-rotationssymmetrischen Anelyse des Kernmantels
wird erweitert (Beriicksichtigung der Biegung) und getestet.
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4214 Entwicklung eines RadionuklidmeBverfahrens zﬁr Massen-

strommessung in instationdren Mehrphasenstrdmungen

(R. LOFffel, LIT; A. Suppan, RBT )

Einleitung

Aufgrund der guten Ergebnisse bei den MARVIKEN-I-Experimen-
ten |1, 2| wird das dort angewandte Radiotracergeschwindig-
keitsmeBverfahren im Rahmen von PNS zu einem MassenstrommeB-
verfahren weiterentwickelt. Eine gleichzeitige, aber dennoch
getrennte Geschwindigkeitsmessung beider Phasen soll erreicht
und mit einer radiometrischen Dichtemessung gekoppelt werden.
Das Verfahren und die erforderlichen Entwicklungsarbeiten
sind im 1. Halbjahresbericht 1974 beschrieben |2|. Die unter
PNS 4214 laufenden F+E-Arbeiten werden zusdtzlich in zwei

Sonderforschungsvorhaben vom BMFT unterstiitzt:

1. RS 146 Entwicklung des Verfahrens insbesondere im Hinblick

auf eine Anwendung bei den Blowdown-Experimenten

hat eine Laufzeit von 3 Jahren.

2., RS 123 Weiterentwicklung und Anwendung des Verfahrens
bei den HDR-Blowdown-Experimenten. Dort soll eine

Dieses Vorhaben hat eine Laufzeit von # - 5 Jahren.

Nachdem im vorhergehenden Halbjahresbericht ein allgemeiner Uber-
blick liber die Entwicklung und Anwendung des Verfahrens gegeben
wurde, werden hier die im 1. Halbjahr begonnenen und im 2, Halb-

jahr fortgefliihrten Arbeiten beschrieben.
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Durchgeflihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

1. Arbeiten zur Markierungstechnik

Zur Markierung der Gasphase wurde Ar-41 gewd@hlt. Es hat sich
bereits bei den MARVIKEN-I-Experimenten bewdhrt und wird auch
in Zukunft angewandt werden. Zur Herstellung des erforderli-
chen Ar-41 wurde von RBT im Auftrag und nach der Konzeption
des LIT eine moderne Argonaktivierungsanlage im FR 2 er-
stellt, die bis zu 100 Ci Ar-41 erzeugen kann. Mit dem in
Karlsruhe hergestellten Ar-41 kdnnen damit trotz der kurzen
Halbwertszeit des Ar-41 von 1,8 h Geschwindigkeitsmessungen
im ganzen Bundesgebiet durchgefiihrt werden. Die Aktivierungs-
anlage kann auch zur Aktivierung anderer Gase benutzt werden,
und ist die erste derartige Einrichtung in Europa. Sie wurde
im November 1974 fertiggestellt. Der erste Probebetrieb ist
erfolgreich verlaufen, so daB die Anlage ab Januar 1975 be-

triebsbereit ist.

Zur Markierung der Fliissigphase wurde das Radionuklid Mn-56

ausgewdhlt, da es

- sich energetisch gut von Ar-41 trennen 148t
- eine &hnlich kurze Halbwertszeit (2,5 h) wie Ar-41 hat und

- eine hohe spezifische Aktivit&dt besitzt.

Vorversuche haben gezeigt bzw. bestdtigt, daB Mn-acetat eine

fir unsere Zwecke geeignete Manganverbindung ist, da es

1. sich in Wasser gut 1lést,

2. keine nennenswerten stdrenden Fremdaktivititen aufweist und
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3. die physikalischen und chemischen Eigenschaften des zu

markierenden Wassers nicht entscheidend ver&ndert.

Die zur Aktivierung und Markierung des Wassers mittels Mn-56
erforderlichen Einrichtungen wurden konstruiert und werden

zur Zeit gefertigt. Die gesamte Anlage wird ab Januar 1975

zuyr Verflgung stehen und entspricht in ihrer Kapazitdt (bis

zu 100 Ci Mn-56) und ihrer technischen Konzeption der Argon-
aktivierungsanlage. Sie kann ebenfalls zur Herstellung ande-
rer Radiotracer benutzt werden. Zur Erprobung der Markierungs-
technik im Bereich von p = 1 bis 160 bar und t = 20 bis 350°¢
wurden Vorbereitungsarbeiten zur Durchfliihrung von Testversuchen

an einer Autoklavenanlage des IRB (PNS 4123) begonnen.

Eine endgililtige Aussage ilber die Eignung von Mangan-Verbindungen
zur Markierung der Fliissigphase kann erst nach AbschluB der an
der Autoklavenanlage geplanten Testversuche im Bereich niedri-

ger bis hoher Driicke und Temperaturen gemacht werden.

2. Arbeiten zur Injektionstechnik

2.1 Gasinjektionstechnik

Pgag-igpagpay <=’ gnegf it g-gheng

Zur Verbesserung der Gasinjektionstechnik wurde ein neues In-
jektionsventil entwickelt, das klirzere Injektionsimpulse ermdg-
licht und damit auch hdhere Injektionsfrequenzen zuldBt. Dies
wurde erreicht durch Neugestaltung des Ventilkdrpers. Die bessere
Arbeitsweise des neuén Ventils konnte durech folgende konstruk-

tive MaBnahmen erzielt werden:

- Verbesserung der Gaszuflihrung zu Magnetanker und Dichtstempel
-~ Vermeidung von Totrdumen im Ventil
- Vereinigung von Ventilk&rper und Diise

- kiirzere und gerade Gasfilhrung an der GCasaustrittsseite
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AuBerdem wurden verschiedene Injektionsdiisen konstruiert und
gefertigt, die sich insbesondere durch ihre geometrischen Ab-
messungen unterscheiden. Das neu entwickelte Ventil und ver-
schiedene Injektionsdiisen werden in Abb. 4214-1 zusammen mit

dem dazugehdrenden Elektromagnetteil und dem Pufferspeicher

gezeigt.
Zur Ermittlung der 8ffnungszeiten der beiden Ventile - des
bisher verwendeten und des neuentwickelten - wurden mit Hilfe

schneller Druckaufnehmer die zeitlichen Druckverl&ufe vor und
hinter dem Ventil synchron gemessen und zusammen mit dem Steuer-
impuls aufgezeichnet. Der erste Druckaufnehmer war an der Gas-
eintrittsseite im Pufferspeicher und der zweite an der Gasaus-
trittsseite unmittelbar am Diisenende angebracht. In Abb. 4214-2

ist ein typisches MeBergebnis schematisch dargestellt.

Die an den beiden Ventilen durchgefiihrten Messungen ergaben,
daB das von uns entwickelte Ventil doppelt so schnell wie das
bisher verwendete war. Es erreichte Injektionsimpulse von 5 ms
Dauer. Da das bisherige Ventil nur 10 ms Impulsdauer zuldBt,
erm6glicht das neue Ventil eine Verdoppelung der Injektions-
frequenz und damit auch der Zeitaufldésung des Geschwindigkeits-~

mefBverfahrens.

AuBerdem zeigte sich, daB bei Verwendung des neuen Ventils auch
aus langen Dlsen noch Injektionsimpulse von 15 ms austreten. An
dem Grundkonzept der Gasinjektionseinrichtung hat sich im Ver-
gleich zu der Bei MARVIKEN I eingesetzten Einrichtung nichts
Wesentliches gelndert. Sie besteht aus einem mit dem Radiotra-
cer geflillten Druckspeicher (Membran- oder Kolbenspeicher) und
einem vorgeschalteten schnellen Injektionsventil mit angepaBter
Injektionsdiise. Die Injektionseinrichtung und die entsprechende
Steuereinrichtung sind zusammen mit anderen Komponenten in

Abb. 4214-3 und Abb. 4214-4 schematisch dargestellt.
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2.2.2 Flissiginjektionstechnik

Flir die Flissiginjektion wurden zwei verschiedene Verfahren
gewdhlt. Das erste Verfahren entspricht dem der Gasinjektion.
Das zu injizierende Medium (hier Wasser) wird unter hohem
Druck in einem Kolbenspeicher vorgespannt und so dem Injek-
tionsventil zugeflihrt, das mit den gewlinschten Impulsbreiten
und Impulsfrequenzen arbeitet. Das zweite Verfahren basiert
auf dem Prinzip der Einspritzpumpe und ist nur flir die Flis-
siginjektion brauchbar. Vorl&dufig sollen beide Verfahren er-
probt und angewendet werden. Injektionseinrichtungen beider
Verfahren wurden konstruiert und werden Anfang 1975 fertig-

gestellt sein,

2.3. Arbeiten zur MeBtechnik

Es wurde eine MeBeinrichtung konzipiert, die in Abb, u4214-3
gezeigt ist. Eine GeschwindigkeitsmeBeinrichtung, bestehend

aus 12 NaJ-Detektoren, 12 Hochspannungseinheiten, 24 Einkanal-
diskriminatoren, 24 Frequenzspannungs-Convertern (F-V-Conver-
tern) und einer Mehrkanalbandmaschine wird zur Zeit aufgebaut
und soll ab Anfang 1975 bei den Blowdown-Experimenten RS 50

des BATTELLE-Instituts Frankfurt und an der Kaltwassertest-~-
strecke eingesetzt werden. Erste Vorversuche an einer Behelfs-
teststrecke (Rohrpostanlage) haben gezeigt, daB eine Zweiphasen-
geschwindigkeitsmessung grundsdtzlich méglich ist. Das in Abb.
4214-5 wiedergegebene Schemabild zeigt ein idealisiertes MeB-
ergebnis, das man erhdlt, wenn es gelingt, durch entsprechen-
den Aufwand an MeB- und Auswertetechnik, Einstreueffekte zu eli-
minieren. Dazu werden 1975 weitere intensive Arbeiten notwendig.
Bei den durchgefiihrten Vorversuchen traten jedoch zwei besondere

Probleme auf:
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1. Die Detektoren wiesen eine Energieshift mit negativer
Tendenz bei zunehmender Impulsrate auf, Dies wilirde er-
hebliche Schwierigkeiten flir die Energietrennung brin-

gen,

2. Es wurden neben den erwarteten auch noch zusétzliche
Einstreueffekte festgestellt, deren Ursache erst noch

ndher untersucht werden muf.

Es gelang inzwischen durch Modifikation der entsprechenden elek-
tronischen Komponenten der Detektoren die Energieshift erheb-
lich 2zu reduzieren, so daB sie nahezu vermachlissigt werden kann.
Weitere Verbesserungsarbeiten werden dazu fortgeflihrt. Die beob-
achteten Einstreueffekte miissen detailliert untersucht werden,
damit sle beseitigt oder zumindest reduziert werden kdnnen.

Die durch meBtechnische MaBnahmen nicht verhinderbaren Ein-
streueffekte miissen schlieflich mit Hilfe der Auswertetechnik
eliminiert werden.

An einer weiteren Verbesserung (Optimierung und Automatisie-
rung) der MeBeinrichtung vor allem im Hinblick auf hohe Zeit-
aufldsung, minimale MeBfehler und eine fir eine Auswertung

der Ergebnisse gut geeignete Speicherung der MeBergebnisse

wird intensiv gearbeitet. Dazu werden auch eingehende Gespréche
mit Herstellern kernstrahlenmeBftechnischer Ger&te gefiihrt,

da die auf dem Markt angebotenen Gerdte u.U. modifiziert wer-
den mlissen. Dabei werden vorléufig noch beide Alternativldsun-
gen - die digitale und analoge Aufzeichnung und Auswertung

der Ergebnisse - diskutiert und gepriift.

Zur Unterscheidung der MeBsignale der beiden Phasen kdnnen
neben der Energietrennung, die grundsétzlich als Hauptziel
verfolgt wird, zus8tzlich noch folgende Informationshilfen
mittels der Injektionstechnik benutzt werden:

- Jintermittierende Injektion der beiden Radiotracer mit
gleicher Frequenz
- Injektion beider Tracer mit unterschiedlicher Frequenz




- 155 ™

- Eingabe unterschiedlicher Aktivitdtsmengen
- Erzeugung unterschiedlicher Aktivitdtsverteilungskurven

("Peakformen").

AuBerdem ist in bestimmten F4llen eine Identifizierung und
Zuordnung der MeBsignale unter Beriicksichtigung von Schlupf,
Geschwindigkeitsprofil und Vermischungsgrad mdglich.

2.4, Arbeiten zur Auswertetechnik

Die Auswertetechnik wurde in zwei verschiedene Bereiche unter-
teilt:

a) Strdmungstechnik

b) Programmiertechnik

Beide Aufgabenbereiche werden in enger Verknlipfung und Wechsel-
wirkung mit Markierungs-, Injektions- und MeBStechnik bearbeitet
und entwickelt werden. Zwischen den Beveichen Strdmungstechnik
und Programmiertechnik ist die Abgrenzung aber auch die Kopplung

gegeben durch folgende Aufgabenteilung:

1) Formulierung und Vorgabe der strdmungstechnisch gestellten

Aufgabe von a)

2) Ubertragung der Aufgabe in die Programmiersprache,
Erstellung entsprechender Auswerteprogramme und
Ermittlung der erforderlichen Auswerteergebnisse

(Geschwindigkeit, Dichte, Massenstrom etc.) von b)

3) Interpretation der gewonnenen Ergebnisse von a), bei-
spielsweise auch hinsichtlich Geschwindigkeitsprofil,

Stromungsform und Vermischungsgrad.

Die Arbeiten auf diesem Gebiet wurden begonnen und werden 1975
intensiv fortgeflihrt. Zur Zeit wird geprift, ob und wieweit vor-
handene Auswerteprogramme wie z.B. SEDAP verwendet werden kdén-
nen., AuBerdem wird in Zusammenarbeit mit Universitdtsinsti-

tuten (Berlin, Hannover und Karlsruhe) untersucht, ob Korre-
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lationsanalysenverfahren benutzt werden kSnnen.

2.5. Aufbau der Kaltwasserteststrecke

Flir die Entwicklung und Erprobung des Radionuklidverfahrens
wird eine Kaltwasserteststrecke aufgebaut, die schematisch
zusammen mit der Injektionseinriechtung in Abb. 4214-4 dar-

gestellt ist.

Die Teststrecke ist so ausgelegt, daB sie den Dimensionen
sowohl der BATTELLE-Versuchseinrichtung als auch der HDR-
Anlage m8glichst nahekommt. Die L&ngen der einzelnen Teil-
strecken betragen ca. 2 bis 3 m. Bel einer Nennweite von
100 mm und einem Massendurchsatz von O bis 80 kg/s ergeben
sich damit Strdémungsgeschwindigkeiten von O bis 10 m/s fiir
ein Zweiphasengemisch Wasser/Luft. Der Luftvolumenanteil
kann von O bis 50% geregelt werden. Die gewdhlte Anordnung
hat den Vorteil, daB Blasen- und Schichtenstrdmungen er-

zeugt werden kénnen,

3. Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Die Markierungs- und Injektionstechnik soll im Bereich hoher
Driicke und Temperaturen erprobt und weiterentwickelt werden.
Hierzu sind zundchst Vorversuche an einer Autoklavenanlage vor-
gesehen. Der Aufbau der 12-Sonden-GeschwindigkeitsmeBeinrich-
tung wird im Februar 1975 abgeschlossen werden. Die Einstreu-
effekte miissen griindlich untersucht werden, damit sie mit Hilfe
eines noch zu erstellenden Auswerteprogramms eliminiert werden
kénnen. Die Arbeiten zur Auswertetechnik werden fortgesetzt.
Dabei sollen verschiedene Auswerteprogramme gegebenenfalls auch
unter Anwendung der Korrelationsanalyse erstellt werden. Eine
Mitwirkung an den Blowdown-Experimenten RS 50 des BATTELLE-In-
stituts Frankfurt ist fiir das erste Halbjahr 1975 geplant.
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Die weiteren Entwicklungsarbeiten kdnnen ab M&rz 1975 an der
Kaltwasserteststrecke begonnen werden, Die endgililtige Erpro-
bung des Verfahrens unter blowdown-&hnlichen Bedingungen er-
folgt 1976 an dem "Gemeinsamen Versuchsstand zum Testen und
Kalibrieren verschiedener Zweiphasen-MassenstrommeBverfahren"
(PNS 4215/RS 145),

Literatur

|1| KFK 1859, Halbjahresbericht 1/1973 des Projekts Nukleare

Sicherheit

|2] KFK 2050, Halbjahresbericht 1/74 des Projekts Nukleare

Sicherheit
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Injektionsdiisen
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Abb. 4214—3:  SCHEMATISCHE DARSTELLUNG DER INJEKTIONS- UND MESSEINRICHTUNG
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AS Ansaugstutzen NW 150

MS Metallschlauch

P1 Hauptpumpe mit Kupplung und Motor

GW  Grenzwertgeber fiir Steuerung von P 1, gleichzeitig Fiillstandsanzeige
AV Regulier- und Anfahrventil, elektrisch betitigt
RV Riickschiagventil

DA Druckausgleichsleitung

sV Sicherheitsventil

ES Entliftungsschieber

EV Entleerventil

RL Rickforderleitung

P2 Riickforderpumpe mit Kupplung und Motor

H Heizschlange

HS Warmwasserspeicher, elektrobeheizt (f = 50°C)
P3 Wasserpumpe

T1 Temperaturregler fiir Warmwasserspeicher

T2 Temperaturiberwachung fiir Warmwasserriicklauf von B 2
Vi Vorschaltventile fir Manometer

M - Manometer

MV 1 Magnetventile fir Druckluft

DM Druckminderer

PF PreBluftflaschen

TS 1 Teststrecke 1

TS2 Teststrecke 2

TS Gesamtteststrecke

MV 2 Injektionsventil fiir Gastracer, elektrisch betatigt
MV 3 Injektionsventil fiir Fldssigtracer, elektrisch betdtigt
DS Druckspeicher

MV 4 Vorschaltventile fir Druckspeicher

NF Stickstoffflaschen

D1 Detektoren
D2  Detektoren
D3  Detektoren
S

~-Strahlenquelle
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Abb. 4214—5:  PRINZIP DES RADIONUKLIDMESSVERFAHRENS ZUR ZWEIPHASENGESCHWINDIGKEITSMESSUNG
Kanal MeBstelle
1 Steuerimpuls fiir

Injektionsventil fiir Gastracer

__J-I__ Injektion Gasphase Ar-41

Steuerimpuls fiir
injektionsventil fiir Fliissigtracer

._J-L Injektion Fliissigphase Mn-56

Aktivitatskonzentration

Mn-56 1. Peak: Ey = 0,85 MeV
2. Peak: Ey = 1,81 MeV
3. Peak: Ey = 2,11 MeV

 y—
b,
¥ Impulsrate Mn-56

Aktivitatskonzentration
Ar-41 Peak: Ey = 1,29 MeV

Impulsrate Ari41

Aktivititskonzentration

Mn-56 1. Peak: Ey = 0,85 MeV
2. Peak: Evy = 1,81 MeV
3. Peak: Ey = 2,11 MeV

Impulsrate

Mn-56

I—
b,
Y

Aktivitatskonzentration
Ar-41 Peak: Ey = 1,29 MeV

Impulsrate

Ar-41

-
CH /\

Atg

AtEp

Laufzeit der Flussigphase

Laufzeit der Gasphase

Zeit
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4215 Gemeinsamer Versuchsstand zum Testen und Kalibrieren
verschiedener Zweiphasen-Massenstrommefverfahren
(H. John, F. Erbacher, E. Wanner, IRB)

1. Zielsetzung:

Zu den notwendigen Voraussetzungen filir die Auswertung einer
Reihe von Reaktorsicherheitsexperimenten gehdrt ein zuverlis-
sig und hinreichend genau arbeitendes Verfahren zur Messung
von instationidren Zweiphasen-Massenstrdmen. Sowohl fiir die
Blowdown-Untersuchungen bei Euratom (Ispra), Battelle (Frank-
furt), GfK (Karlsruhe) und am HDR sowie fiir das Marviken II-
Programm wird ein solches MeRverfahren bendtigt.

Da bisher ein derartiges MeRverfahren nicht verfligbar ist,
werden an verschiedenen Forschungsstellen Entwicklungen in
dieser Richtung betrieben:

Drag-body-Methode / Battelle - Frankfurt

- True-mass-flow-meter / GfK - IRE

Radionuklidmefverfahren / GfK - LIT

- Messung mit magnetischer Kernspinresonanz / KWU-Erlangen

Messung mit Temperatursignalkorrelation / TU-Berlin

Der Sachverstidndigenkreis Notkﬁhiung hat empfohlen, diese MeR-
verfahren in einem gemeinsamen Versuchsstand zu testen und ge-
eignete Verfahren auszuwdhlen. Am 19.9.74 wurde vom BMFT die
Errichtung dieses Versuchsstandes im Institut flir Reaktorbau-
elemente (IRB) der GfK genehmigt.

2. Aufgabenstellung

Aufgabe des Versuchsstandes ist es, die o0.g. MeRverfahren unter
blow-down-&hnlichen Bedingungen bei zunichst stationdrem Betrieb
zu testen.

Diese Betriebsbedingungen sind im wesentlichen durch die folgen-

den maximalen Daten gekennzeichnet:

Massenstromdichte .210” kg/mzs
Stromungsgeschwindigkeit 100 m/s
Temperatur 350 oC

Druck 160 ata
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Die méglichst genaue Bestimmung der jeweils vorherrschenden
Betriebsparameter, wie Massenstrom, Druck, Temperatur und
die Kenntnis des jeweils vorherrschenden Phasenverteilungs-~
zustandes der Zweiphasenstrdmung gehbren zu den wichtigsten
Aufgaben.

3. Versuchsstand

Wie die Abb. 4215-1 zeigt, dienen 2 bereits vorhandene Dampf-
erzeugungsanlagen dazu, den Versuchsstand zu versorgen. Ein
Dampferzeuger liefert dabel jeweils Sattdampf und der andere
siedendes Wasser bei maximal 160 ata. Die im einphasigen Zu-
stand durch MeRblenden gemessenen Massenstrtme werden in einer
Mischkammer vermischt und der Teststrecke zugefihrt. Falls er-
forderlich, kdnnen zwischen Mischkammer und Teststrecke Rohr-
strecken eingesetzt werden, die der Herstellung des thermody-
namischen Gleichgewichtes bzw. zur gezielten Beeinflussung des
Phasenverteilungszustandes dienen k®nnen. Durch ein der Test-
strecke nachgeschaltetes automatisch geregeltes Druckhalteven-
til kann der Druck am Austritt der Teststrecke von ca. 150 ata
bis 10 ata stationdr eingestellt werden.

Bei normalem Betrieb strdmt das entspannte Zweiphasengemisch

den Kondensatoren zu und schlieft damit den Kreislauf. Beim
RadionuklidmeRverfahren wird widhrend der Injektionszeit von
radioaktiven Tracern der Dampf-Wasserstrom durch ein Wechsel-
ventil kurzzeitig in einen Abklingbehdlter geleitet und in kal-
tes Wasser dispergiert. Die Tab. 4215-2 zeigt eine Zusammenstel-
lung der mit dem Versuchsstand erreichbaren Zweiphasen-Massen-
strome in Abhdngigkeit vom jeweils einstellbaren Dampf-Massen-
gehalt. Ferner sind die flr verschiedene Teststreckendurchmesser
erreichbaren Massenstromdichten und mittleren Strdmungsgeschwin-
digkeiten sowie die einzelnen einphasigen Kesseldurchsitze mit
aufgefihrt.



_165_

4., Durchgefiihrte Arbeiten

Das Vorhaben hat im Herbst 1974 begonnen. Im Berichtszeitraum
wurde das Konzept des Versuchsstandes im wesentlichen abge-
schlossen und auf dem Markt erh8ltliche Komponenten, wie Druck-
halteventile einschlieflich Regeltechnik, ferner die Einphasen-
Mengenmessung mit Elektronik und Druck-und Temperaturmessung

mit Registrierung in Auftrag gegeben.

Arbeiten zur Entwicklung einer Mischkammer haben begonnen. Un-
tersuchungen zur Auswahl einer geeigneten Identifikationsme-
thode des Phasenverteilungszustandes wurden ebenfalls in Angriff

genommen.
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Zweinhasengemisch

Darpf-Massen- Wasser Dampf
Anteil X %) )
0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 _ 0,7 0,8 0,9 1,0
Teilmassenstrom I
W [t/n] 1L 14 1b 9,33 3 - - - - - -
(Bensonkessel)
D {t/n] - - - - - (S 9 10 10 10 10
"eilmassenstrom Il
W [t/h] F - - - - € € 4,28 2,50 1,11 -
/Henschelkessel)
D [t/n] - 1,55 3,50 I i - - - - - y
Jesamter Massenstrom
»eider Dampferzeuger
[t/n] 20 15,55 17,50 13,33 10 12 15 14,28 12,50 11,11 14
[kg/sec] 5,55 4,32 b 8¢ 3,70 2.78 3,33 b7 3,97 3,47 3,09 3,89
Massenstromdichte
(¥g/me sec] I I u u u b y I u I b
-Rohr 20 mm @i 1,77x10 1,37x10 1,55x%10 1,18x10 0,8%R%10 1,06x10 1,33x10 1,2fx10 1,10x10 0,98x10 1,28x10
I 1
-Rohr 30 rm 0, 0,78x10" |0,f1x10" | 0,f0x10" | 0,52x10" | 0,30x10" | 0,87x10" | 0,509x10" |0,56x10" | 0,u9x10" | 0,uux10" | 0,55x10"
g i T R
~Rohr 40 mm Gi O,’le10u O,'ﬁllxlo)'l O,‘QxlOu 0,29x%x10 0,22x10 0,?5x10u O,Kxxlﬂl 0,32x10 O,?Rxlou 0,25x10u 0,31x10u
T T 1]
-Rohr 50 mm 0, 0,28x10" | 0,22x10" | 0,725x10" | 0,10x10" | 0,1x10" | 0,17x10" | 0,21x10" | ¢,20x10" | 0,18x10" | 0,16x10" | 0,20x10"
Str¥mungsgeschwin-
digkeit bei
180 ata [m/sec]
-Rohr 20 mm Gi 29,1 34,9 83,4 51,3 he 2 5,2 03,8 100,2 97,4 95,6 132,2
-Fohr 30 mm Gi 12,8 15,5 23,8 22,F 20,8 28,9 bi,r by 5 53,4 42,9 58,6
- 2ohr 40 rm @, 7,° 8,F 13,4 12,F 11,8 1A,0 23,3 25,5 28,8 24,4 33,0
-Rohr 50 mm @ h,r 5s5h 8,f #,3 7,3 10,% 14,8 15,9 15,9 15,6 21,3

&ittelwerte)
Schluof = 0O

4215-2 Erreichbare

maximale VWerte fiir Versuchsstand fiir Zweiphasenmesstechnik

- L9L -
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4230 Notkiihlung von LWR
Theoretische und experimentelle Untersuchungen zum Brennstab-
verhalten und zur Auswirkung von Brennstabschidden auf die

Wirksamkeit der Kernnotkiihlung

4231 Theoretische Untersuchungen zum Brennstabverhalten beim Kiihl-

mittelverlustunfall (R. Meyder, IRE; H. Unger, IKE/Stuttgart)

Die Zielsetzung der theoretischen Untersuchungen zum Brennstabver-
halten beim Kihlmittelverlustunfall von Leichtwasserreaktoren ist in
KFK 1787 beschrieben. Diese Untersuchungen werden in enger Zusammen-
arbeit mit dem Institut fiir Kernenergetik (IKE)/Stuttgart durchge-
fithrt,

Schwerpunkte der Arbeiten im Berichtszeitraum waren die Vorplanung

und Fertigstellung von Moduln fir das Programmsystem SSYST,
1. Verfligharmachen von RELAP 4 (W. Sengpiel)

Die im IRE vorhandene Version von RELAP 4 wurde verfligbar gemacht und
zur besseren Darstellung der Ergebnisse eine Plotmdglichkeit geschaffen.
Erste Rechnungen mit dem Programm ergaben erhebliche Abweichungen in den
Wdrmetlibergangszahlen im Vergleich zu RELAP 3, Die Fehlerhaftigkeit der
von der USAEC erhaltenen IBM-Version von RELAP 4 ist inzwischen all-

gemein bekannt,

Die von der AEC zugesagte Zusendung von Korrekturbldttern ist noch
nicht erfolgt; es wurde jedoch eine verbesserte CDC-Version zur Ver-
fligung gestellt, die zur Zeit beim IKE/Stuttgart zum Laufen gebracht

wird.,
2, Weiterentwicklung von Moduln
2.1 Die Aufbereitung der RELAP-Daten (W. Gulden)

fiir die Brennstabanalyse wird mit dem Modul RAND durchgefiihrt.
Mit der Einfiithrung des Moduls STEP, d.h. mit der Festlegung anderer Zeit-



2,2

2.3

2.4

2.5
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sehritte als in RELAP, war es notwendig, eine entsprechend flexible
Mittelung der RELAP-Daten zu realisieren. Dies wurde durch Erweitern
des Moduls RAND zum Modul RANDM erreicht, der jetzt die Randbe-
dingungen fiir die Brennstabanalyse aus den RELAP-Daten entsprechend

des von STEP berechneten Zeitschrittes mittelt.

Der Inmendruckmodul (W. Gulden)

SPAGDR, der bisher nur zur Bestimmung des stationdren Ausgangsdruckes
im Brennstab herangezogen wurde, ist so umgestellt worden, daR er
nun auch in der transienten Rechnung mitl#uft und so die instationdre
Spaltgasfreisetzung wdhrend des Aufheizens der Brennstoffmatrix be-

schreibt.

Die Druck-und Temperaturverteilung im Unterkanal (L. Ehnis)

wird mit dem Modul HYDRA bestimmt. Dieser Modul befindet sich in der
Testphase. Verzdgerungen ergaben sich aus Schwingungen mit hoher
Frequenz und hoher Amplitude bei den WHrmelibergangszahlen. Die Ur-
sache fiir diese Schwingungen liegt in den Auswahlkriterien fiir die
Wérmeiibergangsbeziehungen, die in enger Anlehnung an das Programm
THETA-1B formuliert sind. Zwar fiihren diese Oszillationen nicht zu
instabilen Gleichungssystemen, sie sind aber physikalisch nicht
sinnvoll. Eine befriedigende L8sung des Problems konnte bislang

noch nicht gefunden werden. Es wurde daher die Mdglichkeit geschaffen,
die Wirmelibergangszahlen alternativ nach den RSK-Richtlinien /1/ zu

bestimmen.

Der HiIfsmodul zur Erzeugung von Datenfeldern (M. Schindler)

ZWERG dient zur besseren Darstellung von Ergebnissen. Mit den bisher
verfiigharen Moduln hatte ein Benutzer nur die Mdglichkeit,auf
aktuelle Daten zuzugreifeh. Der neue Modul stellt, fiir vom Benutzer
vorzugebende Variable,Datenfelder auf, denen nach jedem Integrations-
schritt der aktuelle Wert hinzugefiigt wird. Nach AbschluB einer
Rechnung kénnen die erstellten Dateien mit dem Zeitvektor einem
Plotprogramm iibergeben werden und so zeitabhidngig, graphisch darge-

stellt werden.

Der zweidimensionale instationire Wirmeleitmodul (L. Ehnis)
ZET-2D wurde erstellt, da insbesondere beim Fluten des Reaktors

nicht nur in radialer Richtung,sondern auch in axialer Richtung
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mit starken Temperaturgradienten gerechnet werden muf. Der Modul
ZET-2D steht alternativ fiir den Modul ZET-1D zur Verfligung,berlick=
sichtigt abernoch nicht die variable Geometrie des Hiillrohres.

Diese Arbeit wird fortgesetzt.

3. Vorarbeiten fiir neue Moduln.

3.1 Unterkanalverhalten beim Fluten (R. Schiitzle)

Fiir die detaillierte Beschreibung des Hiillrohrblihens ist in der Phase,
in der dieses Blihen erwartet wird, also in der Flutphase, eine genaue
Kenntnis der Randbedingungen des Brennstabes notwendig. Rechenprogramme,
die diese Analyse durchfiihren, z.B. FLIRA /2/ sind entweder nicht ver-

fiigbar oder in ihrer physikalischen Beschreibung stark vereinfacht.

Wesentliche Elemente eines fortgeschrittenen Moduls filir den Flutvor-

gang sind:

Ermittlung der zeitabhdngigen Benetzungsfront (Kriterien fiir den

Benetzungspunkt).
- getrennte Betrachtung des Dampf-und Fliissigkeitsanteils der StrSmung

- geeignete Beschreibung der Wechselwirkung zwischen Dampf und Fliissig~

keit (hydraulisch und thermodynamisch).

- Beriicksichtigung der veridnderlichen Geometrie durch Hiillrohrver-

formungen

Darstellbarkeit von HeiReinspeisung

3.2 Mechanik des Hiillrohres (H. Fabian, U. Krugmann, K. LaBmann, R. Schwarz,
IRT Darmstadt; M. Schindler)

Die im letzten Halbjahresbericht (KFK 2050) erwihnte Studie zur Aus-
wahl eines geeigneten Modells und numerischen Verfahrens fiir die Be-
schreibung der Hiillrohrverformungen wurde abgeschlossen. Es ergab sich
/3/, daR die Schalentheorie in bezug auf Aufwand und Genauigkeit fiir
die Fragestellung innerhalb von SSYST am besten geeignet ist. Mit der

Erstellung eines entsprechenden Moduls wurde begonnen.




3.3

3.4

- 171 -

Formulierung der Gesetze filir die Verdnderung der Hiillrohreigen-
schaften wihrend des Unfalls (S. Raff)

Die Verinderung der Hiillrohreigenschaften ist thermodynamisch

wie mechanisch von groBer Bedeutung. So wird z.B. durch Oxidation und
durch Gitterumbauprozesse die Widrmeleitf8higkeit und das Material-
verhalten (sprdde-duktil) stark beeinfluBt (siehe 4235). Die aus

den Experimenten (4235) anfallenden Ergebnisse sind hier ent-
sprechend den Anforderungen des Programmsystems zu formulieren

und zur Verfiigung zu stellen. Es wurde untersucht, welche An-
forderungen an ein Stoffgesetz beziiglich der mechanischen und

thermischen Belastung und der Oxidationseffekte gestellt werden miissen.

Statistik des Hiillrohrbldhens (W. Sengpiel)

Die statistische Betrachtung des Hiillrohrblihens hat das Ziel,eine
Aussage iiber die 8rtliche und zeitliche Verteilung der Eintritts—
wahrscheinlichkeit eines Balloonings zu erhalten. Dies ist ins-
besondere im Hinblick auf eine Reihe von Unsicherheiten (z.B.
aktuelle Geometrie des Brennstabes zu Beginn des Unfalls) von Be-
deutung. Es wurde bisher untersucht, welche Methoden fiir diese
Fragestellung anwendbar sind; diese Untersuchungen sind noch

nicht abgeschlossen.
Anwendung von SSYST-Moduln

Vergleichende Untersuchung zum Verhalten frischer und abgebrannter
Brennst#dbe fiir eine konservative Brennstabbetrachtung

(J. Esche, M., Schindler, R. Schiitzle)

Im Rahmen dieser Untersuchung soll gekldrt werden, ob ein frischer
Brennstab wegen seines hSheren Leistungsformfaktors, oder ein ab-
gebrannter Brennstab wegen seines hdheren Innendruckes frither ver-

sagt, Zur Kldrung dieser Frage wurden zundchst Randbedingungen fiir

die Einzelstabanalyse mit RELAP-3 berechnet. Die Aufteilung der Core-
zone wurde so gewdhlt, daB bei vertretbarem Rechenaufwand maximale Hiill-

rohrtemperaturen berechnet wurden. Ein Schema zeigt Abb. 1
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Abb. 1

Die Brennstabdehnungsanalyse wurde mit der Modulfolge entsprechend

Abb. 2 dur

chgefiihrt.

RELAP

STT-2D

Y

RAND

ZET~-

HRODE 2

Abb. 2: Aus SSYST ausgewdhlte Modulfolge zur
Brennstabanalyse

Knotenaufteilung des Cores fiir die RELAP-3 Rechnung

(stationdres Ausgangstemperaturfeld)

(ibertragen der Randbedingungen aus RELAP)

(WArmeleitung im Brennstab)

(Dehnungsanalyse)
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Die so gewonnenen Ergebnisse zeigen ein sehr rasches Versagen des

frischen Brennstabes auf Grund sehr hoher Hiillrohr-Temperaturen. Da-

mit erh8ht sich die Kriechgeschwindigkeit stark und fiihrt zu grofen
Verformungen,die zum Versagen fiilhren. Der abgebrannte Brennstab hin-

gegen zeigt wesentlich kleinere Verformungen und versagt nicht. Diese
Ergebnisse kdnnen nur qualitativer Natur sein, da eine ganze Reihe
weiterer Moduln, z.B. flir die Wdrmelibergangszahl im Spalt (WUEZ) oder

flir die Randbedingungenim Unterkanal (HYDRA), noch nicht eingesetzt wurden.

Diese Arbeiten werden fortgefiihrt.

4,2 Auslegungsrechnungen fiir geplante Versuche

(L. Ehnis, S. Raff, R, Schiitzle, W. Sengpiel, D. Steiner)

Fiir die Untersuchungen zum Brennstabverhalten in der Blowdown-Phase
eines Kiihlmittelverlustunfalls (PNS 4236) und filir die in-pile Unter-
suchungen zum Brennstabverhalten in der 2. Aufheizphase (PNS 4237)
wurden Auslegungsrechnungen mit verschiedenen Programmen durchge-
filhrt., Wesentliche Ergebnisse sind in den Berichten zu den ent-
sprechenden Vorhaben angegeben. Diese Arbeiten werden weiter fort-

gesetzt.

Zitierte Literatur:

/1/ RSK-Leitlinien fiir Druckwasserreaktoren
1. Ausgabe 24, April 1974

/2/ M. Chabrillac, J.P. L'Heriteau
FLIRA:Un modéle de calcul du remouillage aprés un accident de
perte du fluide primdire.
Thermal Reactor Safety Seminar at NEA-CPL, ISPRA, 23.-25. Okt. 1974

/3/ H. Fabian, U, Krugmann, K. LaBmann, R. Schwarz
Institut flir Reaktortechnik, Darmstadt
Studie zum Deformationsverhalten von Zircaloy-Hiillrohren beim

Kihlmittelverlustunfall

wird verSffentlicht
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4235 Untersuchungen zum Materialverhalten beim Kiihlmittelverlustunfall

4235,1 Untersuchungen zum mechanischen Verhalten von Zircaloy-Hiillrohrma-
terial beim Kithlmittelverlustunfall
(M. Bogek, C. Petersen, IMF/II)

1, EinfluB der Textur auf das plastische Verhalten bei h8heren Tempera-

turen

Es ist bekannt, daB bei relativ niedrigen Temperaturen die Textur das pla-
stische Verhalten von anisotropen Werkstoffen sehr stark beeinflufit. Unbe-
kannt ist dieser Textureinfluf bei hohen Temperaturen.,

Dazu wurde das Verhalten von Streckgrenze Ta» Zugfestigkeit o,, GleichmaRB-

B’
dehnung Egl und Gesamtdehnung eges bei hBheren Temperaturen in Abhdngigkeit

von der Probenorientierung untersucht,

In den dazu verwendeten Flachzugproben aus Zircaloy-4~Blech wurde durch
Kaltwalzen und anschlieBende Gliihbehandlung eine Textur eingestellt, wie
sie im Hiillrohr vorliegt (Abb. 4235~1). Die Proben wurden mit unterschied-
lichen Winkeln zur Walzrichtung (WR) dem Blech entnommen und bei h&heren

Temperaturen in Luftatmosphire bis zum Bruch verformt.

Vollstidndige Ergebnisse liegen fiir die Streckgrenze g, vor, deren Verlauf
in Abhingigkeit von der Temperatur fiir verschiedene Probenorientierungen
in Abb. 4235-2 dargestellt ist.

Unterhalb von 650° C besteht ein geringer TextureinfluB auf die Streck-
grenze, Oberhalb dieser Temperatur ist die Streckgrenze unabhingig von
der Textur. '

Erste Ergebnisse iiber den Verlauf der Zugfestigkeit o_, GleichmaBdehnung

B’
€o1 und Gesamtdehnung €ges in Abhingigkeit vom Probenwinkel sind fiir die Tem-

peraturen 22, 400 und 600° Cin Abb, 4235-3 zusammengestellt. Aus diesen Dia-
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grammen folgt, daB der TextureinfluB auf die Zugfestigkeit in #Zhnlicher
Weise abnimmt wie bei der Streckgrenze. Aber bei den Verformungsverliu-
fen ist eine starke Texturabhingigkeit zu beobachten, die auch keine ab-
nehmende Tendenz zeigt, Dies ist ein wichtiger Sachverhalt fiir die Beur-
teilung des Materialverhaltens beim KVU. Die Untersuchungen werden im

I, Quartal 1975 abgeschlossen.

2. Superplastisches Verhalten

Im Temperaturbereich von RT bis 800° C in Luftatmosphire und bei einer Ver-
formungsgeschwindigkeit von € = 1,3 » 10-4 sec"l zeigten die untersuchten
Proben beim Bruch eine Einschniirung in der Bruchzone. Oberhalb von 800° ¢
dnderte sich das Verformungsverhalten unter sonst gleichen Bedingungen in
der Weise, daR bei hohen Duktilititen keine Einschniirung an der Bruchstel-
le mehr zu beobachten war., Dies sind einige Merkmale fiir das superplasti-
sche Verhalten. Eine Gegeniiberstellung dieser unterschiedlichen Verformungs-

weisen ist schematisch in Abb., 4235-4 vorgenommen worden.

Auf Grund der Tatsache, daB das superplastische Verhalten von der Versuchs-

1)

EinfluR der Verformungsgeschwindigkeit und der Temperatur auf dieses Ver-

geschwindigkeit und der Temperatur abhingig ist, wurde begonnen, den
formungsverhalten zu untersuchen. Dazu wurden in Luftatmosphire Geschwin-
digkeitswechselversuche durchgefiihrt. Die Verformungsgeschwindigkeit wurde

dabei jeweils um einen gewissen Faktor erniedrigt. :
Der gesamte Verformungsgeschwindigkeitsbereich umfafte die Werte € = (1,3 -
1077 3 3,3 - 10_2) sec-]. Die Temperaturen wurden zwischen 800° C und 1000° C

variiert. In allen Fdllen trat superplastisches Verhalten auf.

3. Kriechversuche an Zircaloy-2

Um genauere Aussagen iiber das Verformungsverhalten des Zircaloy zu erhalten,
wurden Kriechversuche unter konstanter Last im Temperaturbereich von 350° ¢
bis 650° C im Vakuum durchgefithrt und die Proben anschlieflend metallographisch

untersucht,
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In Abb. 4235-5 ist die Ausgangsspannung o gegen die sekundire Kriechge-

schwindigkeit éss logaritmisch aufgetragen.

Die Spannungsexponenten

§ log €gq

R s nCES. = n

§ log © T
nehmen mit steigenden Temperaturen ab und erreichen bei 650° C einen Wert
von n = 3,5. Der Spannungsexponent und der das superplastische Verformungs-

verhalten kennzeichnende Geschwindigkeitsexponent n sind tiber n = 1/m mit-

einander verkniipft.
Bei Superplastizitit muR n im Bereich (0,5 <m < 1) £ (2 > n > 1) liegen.

Da in den Kriechversuchen der Wert von n = 3,5 nicht unterschritten wurde,
liegt im untersuchten Spannungs— und Temperaturbereich kein superplasti-

sches Verformungsverhalten vor.

Die metallographische Untersuchung ergab, daR oberhalb von 500° ¢ das Zir-
caloy rekristallisierte. Diese Rekristallisation der im Ausgangszustand

kaltverformt vorliegenden Proben trat wihrend des Versuches auf.
Wie aus der Abnahme des Spannungsexponenten n mit der Temperatur zu er-
sehen ist, hat diese Rekristallisation keinen EinfluB auf das Kriechver-

halten.

5. Metallographische Untersuchungen von aufgeschweiften Thermoelementen

auf Zircaloy-4-Versuchsstibe

Im Berichtszeitraum wurden von RBT/PC im Rahmen der In-pile-Versuche des
PNS 4237.1 Vorversuche mit drei Probest#ben durchgefiihrt, Die Nachunter-
suchung der Stibe in den HeiBen Zellen, insbesondere die Beurteilung der
Thermoelementbefestiguhgsstellen,wurde in Zusammenarbeit mit IMF/II durch-

geflihrt. Dabei wurden die Stidbe makroskopisch und ausgewihlte SchweiB-
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stellen auch mikroskopisch untersucht. Die Prdparation der Schliffe
wurde abgeschlossen. Die Beurteilung der SchweiBungen steht noch aus

und soll im 1. Quartal 1975 vorgenommen werden.

Literatur:

I. D. LEE und W.A. BACKOFEN
Trans. AIME 239 (1967) 1034
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Abb. 4235-1: {0002}Polfiguren von Zircaloy—-4 im Ausgangszustand
a) Hiillrohrsegment
b) Blechprobe
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4235.2 Untersuchungen zur Hochtemperatur-Wasserdampf-Oxidation von
Zircaloy 4-Hiillrohren beim Kihlmittelverlustunfall

(S. Leistikow, H. v. Berg, D. Jennert; IMF/II)

1. Untersuchung des Streubereichs der Gewichtszunahme durch Hochtemperatur-—

Oxidation von Zircaloy 4-Rohrmaterial in Wasserdampf

Zur Bestimmung des Streubereichs der Gewichtszunahme bei transienten Hochtem-
peratur-Oxidationsversuchen an Zircaloy 4-Rohrmaterial in Wasserdampf mit an-—
schlieRendem Abschrecken in Wasser wurden weitere Versuche unter den bisher an-
gewandten Bedingungen (2-15 min., 900~-1300°C, 1 at, 1 m/sec) durchgefiihrt. Es
zeigte sich dabei, daB der Streubereich mit zunehmender Sauerstoff-Aufnahme

Werte bis zu + 8,47 (+ 9,5 um Zr) erreichen kann (Abb. 4235-6),

2. Vergleichende Untersuchungen {iber die Hochtemperatur—Oxidation von

Zircaloy 2- und Zircaley 4-Material unter transienten Versuchsbedingungen

Zur Versuchsdurchfiihrung unter transienten Versuchsbedingungen (1 at, 1 m/sec)
kamen jeweils Zircaloy 2-Blechproben wdhrend 5 und 15 min bei 900~-1300°C

(Abb. 4235-7) und Zircaloy 4-Blechproben wdhrend 2 und 15 min bei 900 und 1200°C
zum Einsatz. Beim Vergleich der Ergebnisse mit denen von Zircaloy 4-Rohrproben
ergab sich, daB sdmtliche Werte innerhalb des Streubandes des Zircaloy 4-Rohr-
materials lagen. Auch die metallographischen Gefligebilder zeigten eine gute

Ubereinstimmung von Zircaley 2- und Zircaloy 4-Material.

3. Oxidation bei induktiver Beheizung

Oxidationsversuche mit induktiv beheizten Rohrproben (30 mm Linge) in HeiBRdampf
(1 at, | m/sec) wurden in transienten KVU-typischen Zeit-Temperatur-Verldufen
mit Hilfe einer elektronisch gesteuerten Induktionsheizung durchgefiihrt. Bei im
Prinzip guter Einstellung der geforderten Zeit-Temperatur-Verliufe ergaben sich
Schwierigkeiten bei der Reproduzierbarkeit und der Temperaturverteilung iiber
die Probenlinge und iiber den Probenumfang und damit auch hinsichtlich des Oxi-
dationsangriffs., Mit 12 auf der Probenoberfldche angepunkteten Thermoelementen
wurden bei 1200°C maximale Temperaturdifferenzen bis zu 100°C tiber die Proben-
1inge und bis zu 80°C iiber den Umfang der Probe gemessen. Um die Auswirkung der
Temperaturdifferenz auf die Oxidation aufzuzeigen,wurde eine Zircaloy 4-Rohr-

probe 5,5 Minuten bei lokal gemessen 1120°C der Korrosion unterworfen. Die da-
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bei erzeugten Oxidschichten lagen bei 48 bis 72 um. Offensichtlich werden die
Windungen der Induktionsspule als Temperaturschatten auf die Probe projeziert
und dadurch ein lokales Temperaturprofil erzeugt. Es sind deshalb folgende

Schritte zu einer gleichmdfigen BelLeizung der Probe beabsichtigt:

- Zwischen der Probe und der Induktionsspule wird eine axial geschlitzte
Kupferhiilse als Ankopplungshilfe angebracht. Dadurch wird eine gleich-

miBigere und stirkere Energieiibertragung erwartet.

- Weiterhin ist ein Versuch mit. einer Spule geplant, die mit einer einzi-

gen sehr breiten Windung die gesamte Probenlidnge abdeckt.

4, Untersuchungen zur Sauerstoffverteilung in der metallischen Phase von

Zircaloy 4-Hiillrohren nach der Wasserdampf-Oxidation

Nach der in dem 2. PNS-Halbjahresbericht 1973, KFK-1908 S. 112 beschriebenen
Methode wurden temperaturtransiente Oxidationsversuche an Rohrabschnitten un-
ter Variation von Temperatur und Zeit durchgefiihrt. Die Proben wurden auf ei-
nem Quarzschlitten im k#lteren Teil des dampfdurchstrdmten Rezipienten expo-
niert und anschliefend in die beheizte Zone des Ofens mit der gewdhlten Ver-—
suchstemperatur eingefahren. Nach Ablauf der vorgesehenen Versuchszeit wurde
die Probe wieder in die Ausgangsposition gebracht und im stagnierenden Dampf
abkiihlen lassen. Zur Bestimmung der Sauerstoffaufnahme wurden an metallogra-
phischen Querschliffen der Proben (15 min, 900-1300°C) mit der Mikrosonde die
Sauerstoffprofile gemessen. Parallel zu dieser Sauerstoffmessung wurden Hirte-
messungen in unmittelbarer Nidhe der MeBspur iiber die korrodierte Rohrwandung

durchgefithrt (Abb. 4235-8).

Die Auswertung der Messungen (Abb. 4235-9) 1#BRt sich wie folgt zusammenfassen:

- Der Uberblick zeigt sehr klar, daB sich bei gleichbleibender Reaktionszeit
mit um jeweils 100°¢ ansteigender Temperatur eine zunehmende Oxidation ver-
bunden mit immer tieferer Eindiffusion von Sauerstoff und entsprechender Ge-

fligeumwandlung vollzieht.

- Die Kurven zeigen den tendenziell gleichsinnigen Verlauf von Sauerstoffge-
halt und Hirte, wobei zu beriicksichtigen ist, daB die wiedergegebenen Werte
des Sauerstoffgehaltes (Imp./sec.) keinen SchluB auf die absoluten Prozent-

gehalte des Gefliges erlauben und somit nur qualitative Hinweise geben.
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- Die zuverldssigeren Hirtemessungen hingegen zeigen die Expansion der Diffu-
sionszone von 40 ym (900°C), 70 um (1000°C), 90 ym (1100°C), 220 um (1200°C)
auf 240 ym (1300°C) Abstand von der Oxidschicht.

- Es zeigt sich damit, daB Hirtemessungen zwar qualitative Hinweise auf eine
stattgefundene oxidative Durchdringung geben k®nnen, daB aber eine quantita-—
tive Zuordnung von Hirte und Sauerstoff nur durch Hirtemessungen an Zircaloy-
Proben bekannten homogen verteilten Sauerstoffgehaltes vorgenommen werden

kann.

5. Weitere Versuchsvorhaben

Hierzu wurden Flachzerreifiproben bei 900-1200°C und bei verschiedenen Reaktions-—
zeiten der Hochtemperatur-Oxidation in Wasserdampf ausgesetzt. Bei diesen Pro-
ben wird nach Fertigstellung der ZerreiBmaschine die mechanische Priifung auf

Festigkeit und Duktilit#t bei 370 und 900°¢c durchgefiihrt.,

5.2 Berstversuche unter Variation von Druck und Temperatur nach vorausgehen-

der oder bei gleichzeitiger Oxidation in iliberhitztem Wasserdampf

Mit dem Bau einer Apparatur zur Durchfiihrung von Berst-Testen unter gleichzei-
tiger Hochtemperatur—-Oxidation ist begonnen worden. In dieser Apparatur werden
Rohrkapseln mit verschiedenen Innendriicken den {iblichen transienten Oxida-

tionsbedingungen (900-1300°C) auf ihrer HuBeren Oberfliche ausgesetzt.

5.3 Untersuchung der Oxidations-Kinetik von Zircaloy 4 mit Hilfe der

s o e e e s e,

Versuche an Zircaloy-Material in verschiedenen Probeformen mit Hilfe der Ther—
mowaage sollen den genauen zeitlichen Ablauf der Oxidation in Sauerstoff und
Wasserdampf bel verschiedenen Temperaturen und einer Vielzahl anderer Parame-

ter aufzeigen.
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4235.3 Experimentelle Untersuchungen zur chemischen Wechselwirkung Brenn-
stoff/Zircaloy-Hiille
(P.Hofmann, IMF/I)

Die im letzten Halbjahresbericht (KFK 2050) beschriebenen Experimente mit kur—
zen Zircaloy-Hiillrohren zur Ermittlung des Reaktionsverhaltens von Zircaloy-4
gegeniiber Oxidbrennstoff und simulierten Spaltprodukten und der damit verbun-
denen Anderung der mechanischen Eigenschaften wurden fortgesetzt. Parallel da-
zu wurden isotherme Versuch mit Zry—2-Nipfchen durchgefiihrt. Diese Experimen-—
te erwiesen sich als notwendig, da sich die Zry-Hiillrohre bereits beim Hoch~
heizen aufbldhten und z.T., platzten und dadurch die fllichtigen Spaltprodukte
aus den Rohrproben austraten. Bei den Nipfchenproben bleibt aufgrund der gros-
sen mechanischen Stabilit#dt der Ndpfchen der Festkdrperdruck zwischen dem
Brennstoff und Hiillmaterial widhrend des Versuches erhalten, und die Spaltpro-~

dukte k8nnen nicht aus dem System entweichen.

Versuchsdurchfihrung

Die Experimente wurden mit reinem Uranoxid und mit spaltproduktdotiertem UO2

durchgefiihrt. Die verschiedenen simulierten Spaltprodukte wurden dem UO2 ein-
zeln bzw. in Gruppen zugegeben, um so den Einfluss der einzelnen Spaltpro-
dukte auf das Reaktionsverhalten besser feststellen zu kdnnen. Im Rahmen die-
ser out-of-pile Untersuchungen wurde nur das Reaktionsverhalten der fliichtigen
Spaltprodukte Cs(Rb), Te(Se)und J(Br) gegeniiber Zircaloy untérsucht, da sich
diese aufgrund thermodynamischer Abschidtzungen als aggressiv gegeniiber dem

Zry erweisen. Dies gilt besonders fiir Jod und Tellur. Die iibrigen wihrend der
Kernspaltung im Brennstoff entstehenden Spaltprodukte reagieren bevorzugt mit-—
einander bzw. mit dem UO2 und sind daher als nicht reaktiv gegeniiber dem Zry
zu betrachten. Sie werden deshalb bei diesen Untersuchungen zun#ichst nicht

beriicksichtigt.

Das Reaktionsverhalten von Zircaloy-2 und -4 wurde gegeniiber folgenden Brenn—

stoff-Spaltprodukt-Mischungen untersucht:

Uo2+x / UO2+x

Te + CsJ / Te + CsJ + Cs

+ + +
Te CsJ / UO2+X + Te + CsJ Cs

Zum Vergleich wurden auch Experimente mit Argon-gefiillten Proben durchgefiihrt,
um den Einfluss der die Proben umgebendenVersuchsatmosphidre auf das chemische

und mechanische Verhalten des Zircaloy kennenzulernen., Jod reagiert bei




- 191~

kleinen Sauerstoffpotentialen bevorzugt mit dem Cisium und wurde deshalb in
Form von CsJ eingesetzt. Der an das Jod gebundene Cs—Anteil betridgt etwa

5%. Das restliche Cs und das Te wurden den Proben elementar zugegeben.

Der simulierte Abbrand variierte zwischen 5 und 10 At.%, das O/M-Verhidltnis
des UO2 zwischen 2.00 und 2.08. Zur qualitativen Beurteilung der Innen-Korro-
sion der Zry-Hille durch den Brennstoff und die Spaltprodukte sowie zur Fest-
legung von Vertriglichkeitsgrenzen und zur besseren Identifizierung der ent-
stehenden Reaktionsprodukte wurde ein Abbrand simuliert, der deutlich gr&sser
ist als der in der Praxis bei LWR erreichbare max. Abbrand.Gleiches gilt fiir

das O0/M-Verhdltnis des UO2 von 2.08.

Die Priparation der Proben erfolgte wegen der grossen Sauerstoff- und Feuchtig-
keitsempfindlichkeit des Brennstoffs und der Spaltprodukte in Handschuhboxen
unter hochreinem Schutzgas. Die Hiillrohre und Nidpfchen wurden nach dem Fiillen
in der Handschuhbox mit einem konischen St&psel gasdicht verschlossen und an=—
schliessend in einer Elektronenstrahlschweissanlage verschweisst. Der Gas—

druck in den Versuchsproben entsprach bei Raumtemperatur dem Atmosphirendruck.

Die Glithung der Versuchsproben erfolgte zwischen 800 und 1200°C in einem Rohr-
ofen, oberhalb 1200°C in einem Ofen mit Wolfram-Heizleiter (Typ Balzer). Wah—
rend beim Rohrofen die in einem Quarzrohr befindlichen Proben in den bereits
auf die entsprechende Versuchstemperatur gebrachten Rohrofen geschoben wur—
den, erfolgte die Aufheizung beim Balzer=~Ofen zusammen mit dem Ofen. Die max.
Gliihzeit betrug 1 h., Die Glithungen wurden unter Schutzgas durchgefiihrt. Die

Temperaturmessung erfolgte mittels Thermoelemente an Vergleichsproben.

Versuchsergebnisse

Hiillrohrproben

Der grdsste Teil der Versuchsproben platzte bereits beim Hochheizen auf,und
die fliichtigen Spaltprodukte traten aus der Probe aus. Nach dem Bersten der
Zry-Hiillrohre wurde deshalb das Experiment abgebrochen. Diejenigen Hiillrohr-
proben,die nicht barsten, wurden bei den entsprechenden Temperaturen 1 h

gegliiht,

Die Bersttemperatur ist ausser vom Innendruck sowohl vom O/M-Verhiltnis des
UO2 als auch vom Spaltproduktangebot abhingig. Die mit spaltproduktfreiem
gefiillten Hiillrohre bersten bereits nach unterschiedlich starker Auf-

10,08
blidhung zwischen 800 und 900°C. Die Brennelement—-Proben, die nur Spaltpro-
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dukte und kein UO2 enthalten, versagen erst oberhalb 900°C. Diejenigen Pro-

2
fiillt waren, liessen auch bei 1100°C nach 1 h Glihzeit keine Verdnderungen

ben, die weder UO, noch. Spaltprodukte enthielten, sondern nur mit Argon ge-
erkennen. Ahnliches gilt fiir die Proben,die nur Te+CsJ und kein freies Cs ent-
hielten. Der Einfluss des Sauerstoffpotentials des UO2 auf die mechanischen
Eigenschaften des Zry-Hiillrohres ist demnach offenbar grdsser als das Reaktions=-
potential der Spaltprodukte. Abb.4235-10 zeigt einen Teil der Hiillrohrproben
nach der Gliihbehandlung. Fiir die unterschiedliche Aufweitung der Zry-Rohre ist
wahrscheinlich der Druckaufbau wdhrend des Hochheizens und damit die Verfor-

mungsgeschwindigkeit des Zry verantwortlich. Die max. Umfangsdehnung bis zum

Bersten der Rohrprobe betrug ~100%7 (Abb.4235-11),

Der Innendruck der Hiillrohre wird durch den Druck des Fiillgases (Argon) und
durch den Partialdruck der fliichtigen Spaltprodukte (Cs,J,Te) bestimmt. Die
Temperaturabhidngigkeit des Fiillgasdruckes lidsst sich iiber die allgemeine Gas-
gleichung abschdtzen.Die Ermittlung des maximal mSglichen Druckes der Spaltpro-
dukte erfolgte anhand ihrer Dampfdrucke. Bei dieser Abschitzung wurde angenom-—
men, dass das Jod in Form von Cdsiumjodid vorliegt, dass das restliche Cs und
das Te weder miteinander noch mit dem UO2 bzw. dem Zry-4 reagieren und dass

die Spaltprodukte bei allen Versuchstemperaturen z.T. noch in kondensierter Form

vorliegen. Der Sauerstoffpartialdruck des UO, ist zu vernachlidssigen. Der unter

2
diesen Randbedingungen berechnete maximale Innendruck variiert bei den Rohrpro-
ben, die mit UO2 08 bzw. UO2 08+Te+CsJ gefiillt waren, zwischen etwa 3,7 (SOOOC)

und ca. 5,4 bar (IOOOOC) und bei den Proben, die mit UO +Te+CsJ+Cs bzw. nur

mit den simulierten Spaltprodukten Te+CsJ+Cs gefiillt Waiéz? zwischen ca. 6,6
(SOOOC) und ungeféhr‘18 bar (]OOOOC). Der tatsdchlich in den mit Brennstoff
und/oder Spaltprodukten gefiillten Zry-4-Hiillrohren (Aussendurchmesser 10,75 mm;
Wandstidrke 0,73 mm) herrschende Berstdruck diirfte jedoch deutlich unterhalb den
fiir 1000°C angegebenen Werten von 6,6 bzw. 18 bar liegen. Zum einen kommt es
stets unterhalb 1000°C zum Bersten und zum anderen ist nicht auszuschliessen,
dass die Spaltprodukte z.T. mit dem Brennstoff und dem Hiillmaterial reagieren.
In allen Fdllen ist der abgeschitzte Berstdruck deutlich kleiner als der ex-—
perimentell ermittelte Berstdruck an unkorrodierten Zry—4—Rohrproben+). Das ist
ein Hinweis darauf, dass sowohl der Oxidbrennstoff als auch die Spaltprodukte

mit dem Hiillmaterial reagieren, und es dadurch zu einer Anderung der mechani-

schen Eigenschaften des Zry-4 kommt.

*) D.0., Hobson, P.L. Rittenhouse ; ORNL 4758 (1972)
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Die wdhrend eines Kiihlmittelverlustunfalles tats#chlich auf das Hiillrohr ein-
wirkenden Krdfte sind infolge der grdsseren Druckdifferenzen in der Praxis
erheblich grdsser als Bei diesen out-of-pile Untersuchungen. Bei Druckwasser-
reaktoren (DWR) betridgt der Vorinnendruck in den Brennelementen wegen des ho-
hen Betriebsdruckes etwa 70 bar; bei Siedewasserreaktoreﬁ ca. 1 bar. Der wei-
tere Druckaufbau im Brennelement ist von der Spaltgaskonéentration, d.h. vom
Abbrandzustand des Brennstabes abhingig. Speziell beim DWR ist daher mit gros-—
sen Druckdifferenzen zu rechnen, da der Aussendruck in der Niederdruckphase
eines LOCA nur einige bar betrigt. Die Versagenstemperaturen filir die Zry-
Hillrohre werden deshalb deutlich unterhalb der hier angegebenen Bersttempera-
turen liegen. Bei den weiterfiihrenden Experimenten ist es daher erforderlich,
in den Hiillrohrproben Gasdriicke zu simulieren, wie sie seﬂr wahrscheinlich in
der Praxis im Brennelement herrschen. Ausserdem sollen Experimente unter

gleichzeitiger Innen- und Aussenkorrosion durchgefiihrt werden.

Ndpfchenproben

Die ersten Ergebnisse der isothermen Versuche mit dickwandigen, gasdichten
Zry-Ndpfchenproben zeigen, dass das Ausmass der chemischen WEChselwirkungen
zwischen dem Zircaloy und dem Brennstoff sowie den Spaltprodﬁkten stark vom

Spaltprodukt-Angebot abhdngig ist. Spaltproduktfreies UO, reagiert erst bei

Temperaturen oberhalb 1000°C und Glilhzeiten von ! h in ztérkerem Masse me-
tallographisch sichtbar mit dem Zry, wobei ein Teil des Zr in das UO2 und
gleichzeitig ein Teil des Urans und des Sauerstoffs in das Zry diffundieren
(Abb.4235-12), Es bildet sich im Zry eine U-Zr-O-Phase mit metgllischem Cha-
rakter. Mikrohdrteuntersuchungen des Zry zeigen aber, dass beilTemperaturen
51000°C/1 h der eindiffundierende Sauerstoff zu einem starken ﬁ?rteanstieg des
Zry an der Phasengrenze UOZ/Zry filhrt, ohne dass metallographisch sichtbare
Reaktionen erkennbar sind. Die Zunahme der Hirte ist dabei vom O/M-Verhdlt-
nis des UO2 abh#ingig. Oberhalb 1000°C/1 h bildet sich aufgrund dé; grossen
Sauerstoffbeweglichkeit im Zry kein Hirtegradient im Hiillmaterial mehr aus,

die lokale Versprddung ist dadurch erheblich kleiner.

Spaltproduktdotiertes UO2 verursacht im Gegensatz zu reinem UO2 bei 1000°C/
1 h deutliche chemische Wechselwirkungen mit dem Zry (Abb.4235-13). Neben
Sauerstoff diffundiert besonders Tellur in das Zry, wodurch es zu einem star-

ken Hirteanstieg im Hiillmaterial an der Phasengrenze UOZ/Zry kommt .
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800°C  900°c  1000°%¢

Hiillrohre gefiillt mit:
U0, .8 3links oben U0, o* Te + CsJ;rechts oben

+Te+CsJ+Cs; 1. unten Te + CsJ + Cs 3 r. unten

U0, 48 ;

Stationidre Temperatur des Ofens:
Links: 800°C; Mitte: 900°C;  Rechts: 1000°C

Hiillrohrproben gegeniiber oben um 90° gedreht

Abb. 4235-10 ¢ Zry-4-Hiillrohre, die mit Oxidbrennstoff und/oder simu-
lierten Spaltprodukten gefiillt waren, nach der Wirme-
behandlung unter Schutzgas. Der simulierte Abbrand be-
trug 5 At.Z. Der grdsste Teil der Rohrproben platzte be-~
reits beim Hochheizen zwischen 800 und 900°C auf. Die-
jenigen Proben, die nicht barsten, wurden bei der ent-
sprechenden Ofentemperatur 1 h gegliiht.




_']95_

Abb, 4235-11 : Zry-4-Rohrprobe mnach dem Bersten bei etwa 900°C; Auf-
heizgeschwindigkeit ca. 39/s. Die Rohrprobe war nur mit
den simulierten Spaltprodukten Cs, J und Te gefiillt
(sim.Abbr. 5 At.%). Der Innendruck im Hiillrohr entsprach
bei Raumtemperatur dem Atmosphdrendruck; Berstdruck ca. 10 bar,
Zunahme des Rohrumfanges: ~ 100 Z.
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durchgefithrt. Die Arbeiten sollen vor Beginn der Hauptversuche (siehe
Punkt L4.) abgeschlossen werden.

2. Zur Vorbestrahlung der Brennstébe

Die Vorbestrahlung der Priflinge soll im FR2 erfolgen. Dabei sollen

in einem Brennelement sechs Stdbe eingesetzt werden.

In mehreren Gespréchen mit der KWU Erlangen und dem KWO war gepriift
worden, ob die Bestrahlung von neun St&dben unter echten Druckwasserreaktor-

bedingungen im Kernkraftwerk Obrigheim durchgefithrt werden kann.

Es ergab sich die Mdglichkeit, Jeweils drei St&be {ibereinander als
segmentierten Brennstab auszufilhren. Doch beli der Bestrahlungsdauer von
mehr als einem Zyklus (entsprechend 1 Jahr) ist, durch die hdéhere
Anreicherung von 4,7 % U-235 bedingt, ein sehr groBer Aufwand ndtig,

um die maximal zulédssige Leistung an keiner Stelle zu tiberschreiten
(Neutronenabsorber). Daraus ergeben sich nicht nur sehr hohe Kosten,

es ist auch notwendig, eine Risikobeteiligung fiir Reaktorausfall oder

Leistungsreduktion einzugehen.



Zr-Rontgenstrahlung

Elektronenriickstreubild U-Réntgenstrahlung

Zirkonium

Konzentrationsprofile

Abb, 4235-12 : Mikrosonden-Aufnahmen des Systems Zry—2/U02 00 nach

13OOOC/1 h. Das Uran diffundiert bis zu 80 pym in das
Zry.



Zr-Rontgenstrahlung

1]

Zifkonium . - : . , !

Konzentrationsprofile Te-ROntgenstrahlung
Abb. 4235-13: Mikrosendenaufnahmen des Systems Zry-2/U03 ,g+Cs+J+Te (simu-
lierter Abbrand ~6 At.Z) nach 1000°C/1 h. Tellur diffundiert

in das Zry; Cdsium und Jod waren in der Reaktionszone nicht
nachzuweisen.
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4236 Untersuchungen zum Brennstabverhalten in der Blowdown-Phase eines
Kiihlmittelverlustunfalles
Out~of-pile-Versuche mit elektrisch beheizten Einzelst#ben

(G.Class, D,Fémpe, M.Cramer, IRE; K.Hain, F.Briiderle, H.Naschwitz,
T.Vollmer, K.,Wagner, RBT/IT)

1. Brennstabsimulator

Zum Vergleich der widrmetechnischen Eigenschaften des elektrisch beheizten
Simulationsbrennstabes mit denen eines DWR-Reaktorbrennstabes wurde das
eindimensionale Wérmeleit-Rechenﬁrogramm RESIM erstellt. Die damit durchge-
filhrten Rechnungen dienten der Optimierung des Teststab-Heizleistungsver-
laufes im Sinne einer guten Simulationsqualitidt der Blowdown-Versuche und
dexr Feststellung der sich daraus ergebenden Anforderungen an die elektri-

schen Versorgungseinrichtungen.

Die Ergebnisse zeigen eine gute Simulation der Stableistung des Referenz-
stabes wihrend der Blowdown-Phase und eine ausreichende Nachbildung des
Speicherwidrmeverlaufes (Abb. 4236-1). Zur Simulation der Nachwdrmeerzeu-
gung sind 2 Abstufungen der Teststab-Heizleistung im Bereich von 0-25 7%
ausreichend. Durch Verwendung von Stelltrafos kann hier jeder beliebige
Wert angesteuert werden, wodurch das Verhalten von Referenzbrennstdben un-
terschiedlicher Leistung simuliert werden kann. Weitere Optimierungsrech-
nungen mittels RESIM werden durchgefiihrt, sobald aufgrund assemblierter

Simulationsbrennstibe genauere thermodynamische Daten verfiighar sind,

Die AuBenbeschichtung der U02—Ringpe11ets des Simulationsstabes mit einer
elektrisch nicht leitenden Sperrschicht zur Erzielung einer ausreichend
hohen Durchschlagsfestigkeit bei hSheren Temperaturen zur Seite des auf
Masse liegenden Hiillrohres hin - das Problem wurde schon im Halbjahresbe-
richt I/74 angezogen - wurde nach verschiedenen Beschichtungsverfahren un-
tersucht. So wurde u.a. angestrebt, eine chemische Abscheidung von A1203
aus der Gasphase nach dem CVD-Verfahren (Chemical-Vapor-Deposition) zu reali-
sieren, zum anderen eine Sperrschicht ebenfalls aus Al,0, mittels Plasma-

273
spritzverfahren zu erzielen,

Mit befriedigendem Ergebnis konnten im Berichtszeitraum die Betriebswerte

fiir die Beschichtung der Pellets nach dem Plasmaspritzverfahren erarbeitet
.. + . s . o

werden, wobei eine Durchmessertoleranz von - 0,01 mm bei einer Schichtstdr-

ke von 0,1 mm eingehalten werden kann.
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2, Versuchsanlage

Bereits im vorigen Halbjahresbericht war das Konzept der Versuchsanlage
dargestellt worden. Die fiir die Blowdown-Phase wesentliche Betriebsweise

ist folgende:

Durch rasches Abtrennen der Teststrecke einschlieBlich der beiden Kihlmit-
telplena vom HeiBwasserkreislauf und durch vorprogrammiertes zeitabhingiges
Steuern der Abblaseventile sollen die im Reaktor von den Primirkreisschlei-
fen beeinfluBten Bedingungen im Kernbereich simuliert werden., Die Steuer-
programme fiir die Abblaseventile sollen mit Hilfe von RELAP-3-Rechnungen

(spdter RELAP-4) erstellt werden.

Von diesen theoretischen Arbeiten (PNS 4231) liegen inzwischen erste Ergeb-
nisse vor, die die Durchfiihrbarkeit dieser Simulation des Primdrkreisein-
flusses mit Hilfe des beschriebenen Anlagekonzeptes bestdtigen. Die in den
folgenden Abbildungen dargestellten Kurven stammen jedoch nur aus Testrech-
nungen; die den Experimenten zugrunde zu legenden Transienten sind bisher

noch nicht festgelegt.

In Abb, 4236-2 sind die relativen Massendurchsidtze durch den Reaktorkern
(nach einer BRUCH-D- und RELAP-3-Rechnung von J.Keusenhoff, IRS, K&ln) und
durch gie Teststrecke der Versuchsapparatur miteinander verglichen. Im obe-
ren Bildteil ist das Stellprogramm der Abblaseventile dargestellt, wobei
die technisch realisierbaren Stellgeschwindigkeiten beriicksichtigt sind.
Dieses Stellprogramm ist noch relativ einfach und bietet sicherlich das
Potential fiir weitere Verbesserungen. Aus dem Verlauf der Massendurchsitze
kann eine bereits in diesem frithen Stadium der Testrechnungen gute Uberein-

stimmung zwischen Ist- und Sollkurve entnommen werden.

In Abb. 4236-3 sind die Druckverldufe einander gegeniibergestellt., Auch hier
kdnnen weitere Verbesserungen erreicht werden. Wesentlich diirfte sein, daB
die rasche Druckabsenkung g#u Beginn des Blowdown realisierbar ist. Auch der
Vergleich des Dampfgehaltes in Abb. 4236-4 f#llt bereits jetzt recht be-
friedigend aus. Sicherlich diirfte eine noch bessere Ubereinstimmung erzielt
werden, wenn durch Anderung des Ventilstellprogramms der kleine positive
Kerndurchsatz im Bereich von 2 bis 5 Sekunden noch verringert wird, so daB

bei der Strdmungsumkehr das Kiihlmittel mit h8herer Enthalpie vorliegt.,

Neben der Fertigungsverfolgung der apparativen Hauptkomponenten - die Be-

stellung der letzten grdBeren Anlagenteile konnte abgeschlossen werden -
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wurde als Hauptaufgabe die konstruktive Ausfiihrung der Teststrecke in An-
griff genommen. Nach verschiedenen Vorentwlirfen wurde entschieden, eine mit
8 elektrisch beheizten Umgebungsheizstdben zum Simulationsbrennstab ausge-
stattete und mit 2 Kugelplena versehene Teststrecke zu verwenden. Das Test-
streckenrohr zwischen den Plena ist dabei mit 8 Saphirfenstern zur pyrome-

trischen Hiilltemperaturmessung ausgestattet.

Die Konstruktion (s. Abb. 4236-5) der Teststrecke konnte im wesentlichen
abgeschlossen werden, Zum gegenwidrtigen Zeitpunkt erfolgen die Vorpriifung
durch den TUV nach den Druckbeh#dlterrichtlinien sowie die Anfragen zu Her-

stellung.

3. Instrumentierung und MeBwerterfassung

Zur beriihrungslosen und damit das Hiillrohr nicht beeinflussenden Messung
der Hillrohroberflichentemperatur im Temperaturbereich 550 bis etwa 900 0C,
wurde eine auf die Geometrie der Teststrecke abgestimmte MeBanordnung, be-
stehend aus Saphirfenster, Lichtleiter und Teilstrahlungsparameter IS2 der
Fa. Gulton entworfen und diese MeRkette in Vorversuchen beziliglich der Ein-
fliisse der besonderen Betriebsverhiltnisse, wie z.B. Zweiphasengemisch

Damp f/Wasser, in einer Testanordnung erprobt. Obwohl noch einiger Optimie-
rungsspielraum gegeben ist, kann aufgrund der bislang durchgefiihrten Arbei-

ten bereits eine MeBgenauigkeit der Anordnung von etwa 3 % erwartet werden.

Die Arbeiten fiir die instationdren Dichtemessungen in den Kiihlmittelplena

befinden sich im Angebotsstadium fiir die MeBeinrichtungen.

Die Entwicklung des "true mass flow meter" zur Messung instationirer Zwei-
phasenmassenstrdme wurde weitergetrieben. Das erste Versuchsmodell, mit dem
das Funktionsprinzip demonstriert worden war, wurde im Berichtszeitraum
weiterentwickelt., Durch Anderung der Durchstr®mung (Stromungsumlenkung jetzt
auBerhalb) des Leitrades konnte eine vom Volumenstrom abhingige Querempfind-
lichkeit der Anzeige eliminiert werden. Durch Verwendung gekapselter Dehn-
meRstreifen als MeBRfiihler ergaben sich Konsequenzen hinsichtlich der Kon-
struktion und der zeitlichen Aufl8sung. Weiterhin wurden die Rotordrehzahl

erhdht und weitere Fertigungsverfahren flir die Schaufelridder erprobt.

Die mit dem so entstandenen neuen Versuchsmodell aufgenommene Eichkurve
zeigt eine Fehlerbreite von maximal z 6 7 des Endwertes. Hierbei wurde das
MeBsignal in Abhdngigkeit vom gegebenen Gesamtmassenstrom dargestellt., Das
Verhdltnis der Volumenstrdme des Gasdurchsatzes (Luft) zum Wasserdurchsatz

wurde im Bereich O bis ca. 300 variiert.
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Bedingt durch die kurze Zeitspanne des eigentlichen Blowdown-Ablaufes und
der der darin anfallenden Vielzahl von Mefinformationen ist eine elektroni-
sche MeSwertaufzeichnung mit einer Abfragefrequenz won 100 Hz pro EinzelmeR-
stelle erforderlich. Ebenfalls ist die Steuerung des Versuchsablaufes, z.B.
der Verlauf der Heizleistung des Simulationsstabes oder die zeitliche Hub-
einstellung der Abblaseventile, nicht mehr manuell mbglich und muB ebenfalls
nach einem versuchsspezifischen Steuerprogramm vom Rechner vorgenommen wer-
den. Ein entsprechendes MeBwerterfassungs— und Steuersystem, das gleichzeitig
die primdr interessierenden MeBwerte in ihrem zeitlichen Verlauf {iber die
Blowdown-Phase in Realwerten und in Kurvendarstellungen unmittelbar nach
Versuchsende zur Verfiligung stellt, wurde projektiert, wobei weitgehend das
bereits bestehende CALAS-MeBwerterfassungssystem integriert wurde (Abb.
4236-6).
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4237, 1 Untersuchungen zum Brennstab%ersagen in der 2, Aufheizphase
eines Kihlmittelverlustunfalles. In-pile-Versuche mit
Einzelstében im Dampf-Kontaminations-Loop (DK-Loop) des FR2
(E. Karb, L, Sepold, K. Baumgirtner, G. Harbauer, W. Leiling,
H, Lukitsch, K. Wagner, RBT)

Im September 19T4 wurde das Forschungsvorhaben zusammen mit den anderen
Vorhaben PNS 4230 dem Sachversténdigenkreis "Notkiihlung" des BMFT
vorgetragen., Versuchsaufbau und -sblauf sowle Stand der Arbeiten sind
in einem Statusbericht /1/ dargelegt. Die Vorgehensweise wurde
akzeptiert,

Auf die Notwendigkeit der in-pile-Experimente zur Untersuchung des
Brennstabversagens war in einem Vortrag auf dem Jahreskolloquium des

PNS am 19.11.197hk eingegangen worden /2/.

1. Vorversuche im DK-Loop des FR2

Die im 1. Halbjahr 1974 begonnenen Versuche wurden programmgemif
weitergefilhrt und im Juli sbgeschlossen. Insgesamt bestanden die Vor-
versuche aus 11 Versuchen mit der Brennstabattrappe (Stationirversuche)

und 18 Transientenversuchen mit 3 nuklear beheizten Priiflingen.

vorberechneten Werten verglichen bzw. mit den Stationfrdaten aus dem

Versuch nachgerechnet. Zum Vergleich wurden zweil voneinander unsbhingige
Rechenprogramme benutzt: das RELAX-Programm des IRB und das Warmeleitprogramm
(WL) des IKE Stuttgart. Als zeitlicher Verlauf der Warmeilbergangszahlen

in den Klihlkan&élen lagen beiden Programmen RELAP-Rechenergebnisse zugrunde.

Nach neuestem Stand zeigen beiden Programme untereinander eine recht
gute, mit den TemperaturmeBkurven eine genfigend genaue Ubereinstimmung.
Schwierigkeiten im Vergleich Messung - Rechnung zeigten sich bei den

Priflingsleistungen.
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Die Leistung wurde nach zwei Methoden bestimmt:

1. thermisch, {iber die Aufheizspanne AT des Dampfes,
2, durch reaktorphysikalische Berechnung auf der Basis von Neutronen-

fluBmessungen.

Es ist angestrebt, die 1, Methode im Hinblick auf die Genauigkeit

zu verbessern (siehe dazu Punkt L,).

Das Hauptziel der Vorversuche konnte erreicht werden: Es galt die
Priiflingsleistung zu ermitteln, mit der der Temperaturanstieg der
LOCA~ (Referenz-)kurve in der 2. Aufheizphase am besten erreicht wird.

Ergebnis: 4O W/cm.

Mit Hilfe dieses Wertes flir die amiale Stelle der Maximalleistung
konnte die Anfangsanreicherung, die fiir jede Abbrandstufe und damit
fiir alle Stédbe gleich sein soll, berechnet werden.,

Sie ergab sich zu 4,6 % U-235.

In Abb., 4237-1 ist die Aufheizkurve mit der 2. Aufheizphase des LOCA
verglichen., Einen gemessenen Hiilltemperaturverlauf mit Stationérbetrieb,

Aufheiz- und Abkiihlphase zeigt Abb. 4237-2,

Nicht nur zur Kontrolle der Rechnungen, sondern such flr die Verbesserung
der Leistungsbestimmung haben sich die Vorversuche als bedeutungsvoll
erwiesen., Erkenntnisse beziliglich der Thermoelementbefestigung und des
Stabverhaltens unter transienten Bedingungen (Oxidation, bleibende Léngung

des Stabes) konnten gewonnen werden.

In Abb., 4327-3 ist ein aufgeplatztes Thermoelement mit PtRh-Mantel

zu sehen., Die Adern (PtRh-Pt) sind nicht mehr isoliert. Eine mdgliche
Ursache fiir das Versagen des Elements ist das Isolationsmaterial MgO,
das schon bel geringer Feuchtigkeitsaufnahme quillt. Bei den Versuchen
1975 (Punkt k4.)soll statt dessen Al,0; verwendet werden.

Die Arbeiten zur Ermittlung eines geeigneten TE-Materials und der Anbringung
an die Zry-Hiille bestrahlter Stébe werdeh 1975 fortgesetzt. Die dazu not-

wendigen metallographischen Untersuchungen werden zusammen mit dem IMF
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Der sehr groRe Aufwand lieB sich nicht rechtfertigen, da die Stab-
leistung und das Temperaturprofil im Brennstoff bei einer Vorbestrahlung
im FR2 weitgehend mit den Verh&ltnissen in einem DWR {ibereinstimmen. Die
Spaltverkleinerung zwischen Brennstoff und Hiille, durch den Kithlmittel-
druck -eines DWR bedingt, kann durch entsprechend enge Einfiillspiele simu-
liert werden., Vorgesehen ist ein um 40 um kleinerer Spalt beil der hdchsten

Abbrandstufe von 35 (Wd/tu.

Der KriecheinfluR auf die Zircaloy-Hiille durch den Kihlmitteldruck eines DWR
wird aufgrund des hexagonalen Kristallgitters der a-Phase &hnlich wie

beim Titan (stark reduzierte Gleitsysteme gegeniiber dem kubischen

Metall) als gering angesehen. Bei Aufheizversuchen (Transiente) liber

800 °C wird dieser EinfluR durch den Phasenwechsel ( o - o+ 8) iiber-

deckt.

3. Konstruktion und Praotyperprobung von Vorbestrahlungs— und Ver-

suchseinsatz

Die Konstruktion des Vorbestrahlungseinsatzes flir jeweils sechs Brenn-—

stébe konnte abgeschlossen werden. Der Einsatz ermbglicht das Entnehmen
der Brennstdbe einzeln, wie sie fiir den Versuch bendtigt werden. Ferner
kénnen die bewdhrten FR2-Brennelementausflihrungen mit einigen Modifi-

kationen {ibernommen werden. Um die Vorbestrahlungszeit gering zu halten,
ist ein Ofteres Umsetzen der Brennstébe innerhalb des Reaktorkerns not-
wendig. Der Einsatz ist deshalb so ausgefiihrt, daB er sowohl auf BE- als

auch auf Zwischengitterposition eingesetzt werden kann.

Zum Versuchseinsatz:

Die Versuche zur Erprobung mehrerer Endstopfenausfilhrungen sind erfolg-
reich abgeschlossen. Eine Ausfilhrung erwies sich bel den eingestellten
Betriebsbedingungen und bei Zyklenbetrieb als besonders dicht und wurde

deshalb ausgewsdhlt.

Der obere Endstopfen des Stabes muBte so konstruiert werden, daB beim
Ankoppelvorgang der MeBkapillare kein Spaltgas aus dem Stab verlorengeht,
Nach der Ankoppelung muB der gewinschte Innendruck durch Heliumzugabe

eingestellt werden kdnnen.
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In Abb, 4327-4 ist der Ankoppelvorgang dargestellt. Bevor metallisch
gedichtet wird, iibernimmt ein O-Ring die Dichtfunktion. Nach dem Durchstich
der Membrane hat er keine Funktion mehr. Dieser Ankoppelvorgang muR vor

dem Versuch am bestrahlten Priifling in der Abschirmzelle des FR2 er-

folgen.

Am oberen Ende der MeBkapillare sitzt der Druckaufnehmer (DMS-Prinzip).

Der Kopf des Einsatzes, der den Druckaufnehmer enthilt, konnte so konstruiert
werden, daB eine Druckaufgabe vor und eine kontinuierliche Druckmessung
wahrend des Versuchs mdglich ist. Die Konstruktion des Kopfstiickes steht
unmittelbar vor dem AbschluB.

4, Zum Versuchsprogramm 1975

Die komplette InnendruckmeBvorrichtung (Endstopfen - MeBkapillare -
Kopfstiick mit Druckaufnehmer) soll als Prototyp gefertigt und in mehreren

Versuchsreihen gepriift werden.

Ein Prototyp des Vorbestrshlungseinsatzes soll im BE-Priifstand

getestet werden.

Aus den Vorversuchen Juni/Juli 1974 hat sich, wie schon unter Punkt 1,
angefithrt, ergeben, daB eine Verbesserung zur Bestimmung der Priiflings-

leistung unumgénglich ist.

Es sollen deshalb im Riihjahr 1975 Priifungen bzw. Eichungen der MeBgerite
(Temperatur, Druck, Durchsatz) des Versuchskreislaufes durchgefiihrt
werden., Zur Priifung der MeRgeréte ist geplant, die dann schon er-

stellte Datenerfassungsanlage einzusetzen,

Zum Vergleich der Bestimmungsarten der Priiflingsleistung (reatorphysikalisch,
thermisch) sowie zur Eichung von TemperaturmeRfehlern durch verschiedene
TE-Anbringungsweisen suf der Stabhiille sollen im Frithjahr 1975 Versuche
mit elektrisch beheizten Brennstabsimulatoren (BSS) durchgefiihrt werden.

Diese Versuche sind mit dem Vorhaben L4237.2 kombiniert.,

Die Bestellphase der Brennstébe flir die Hauptversuche ist eingeleitet.
Die Bestellung soll im Februar 1975 erfolgen, so daB sie flir den Beginn

der Hauptversuche im September 1975 zur Verfiigung stehen., Gleichzeitig

soll die Vorbestrahlung beginnen.
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5. Verdffentlichungen

/1/ Statusbericht iber die Untersuchungen des PNS zum Brennstabverhalten beim
Kiihlmittelverlustunfall, PNS-Arbeitsbericht 34/Thk, Sept. 1974, S. 86 ff

/2/ E. Karb, L. Sepold,
"In-pile-Experimente zur Untersuchung des Brennstabversagens",
Vortrag auf dem PNS-Jshreskolloquium am 19,11.19T7h,
KFK-Bericht Nr. 2101, RBT-IT-Arbeitsbericht Nr. 1/75 (Nov. 19Th)
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4237.2 Referenzversuche zu den in-pile-Experimenten PNS L4237.1
mit elektrisch beheizten Brennstabsimulatoren (Einzelstébe)
(B. Répple, RBT)

Das Vorhaben wurde 19Tk mit zun#chst geringem Personalaufwand begonnen.
Dabei lag der Schwerpunkt der Arbeiten auf der Untersuchung verschiedener
Anlagenvarianten auf ihre Durchfiihrbarkeit bzw. der damit erzielbaren

Vergleichsmdglichkeiten zu den Versuchen PNS 4237,1.
Von drei méglichen Konzepten

- separate Anlage mit eigenem Dampferzeuger und —kreislauf

- out-of-pile-Teststrecke am FR2 unter Benutzung des vorhandenen, vom

in-pile-Experiment benutzten DK-Kreislaufes

- Anordnung des Referenzstabes in der in-pile-Teststrecke des DK-Loops

wurde die separate Anlage aus Kosten— und Zeitgriinden bereits frither auf-
gegeben. Ein Vergleich wurde daher lediglich fiir die beiden iibrigen

Versionen angestellt.

Die Proleme der Nachbildung stabinterner Verhiltnisse (des nuklearen
Priiflings) im elektrisch beheizten Referenzstab stellen sich durch den
zwangsléufig abweichenden inneren Aufbau bei beiden Linien in gleicher
Weise, Infolgedessen kommt der Simulation der einfluBreichen &uBererr

Versuchsbedingungen, insbesondere

- des Dampfzustandes und Massenstromverlaufes in der Teststrecke
- der 8uBeren Wiarmeabfuhrbedingungen

- der Warmeleistung umgebender Strukturmaeterialien
eine erhShte Bedeutung zu.
Auf definitiv bekannte #uBere Daten lieRe sich eine out-of-pile-Anlage

durch die Mdglichkeit umfangreicherer Instrumentierung befriedigend

genaue einstellen., Die Umgebungsbedingungen des nuklearen Priiflings
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miiBten hierzu noch préziser erfaBt werden, was meBtechnisch jedoch auBer-

ordentlich schwer und nur unter groBem Aufwand m8glich ist.

Bei einer in-pile-Anordnung des Referenzstabes dagegen werden - gleiche
Resktorleistung vorausgesetzt — weniger die Daten der Randbedingungen als
diese selbst geliefert., Aus diesem Grunde wurde die in-pile-Version
vorrangig weiterverfolgt und in Zusammenarbeit mit dem IRB ein Referenz-
stab entworfen, mit dem - gemeinsam fiir PNS 4237.1 und L4237.2 - ein Vor-

versuchsprogramm zur

MeBstellenanordnung und —eichung

Instrumentierung

Leistungsbestimmung

Referenzstabauslegung

durchgefiihrt werden soll,

Das Programm fiir die Vorversuche wurde ausgearbeitet, die Konstruktion

der Vorversuchsanordnung begonnen.,

Die weitere Planung sieht vor, 1975 die Vorversuche mit Hilfe von 13 zu

beschaffenden Heizstében durchzufiihren. Anhand der Auswertung wird das Heiz-—

stabkonzept liberarbeitet und ggfs. verbessert, vor allem in Hinsicht auf
die Plenumsauslegung. Daneben wird als back-up-L3sung die out-of-pile-
Anlage am FR2 bis zur Aufwandschétzung und zum Kostenvergleich mit der

in-pile—-Anlage weiterverfolgt.
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PNS 4238 Untersuchungen zur Wechselwirkung zwischen auf-
blihenden Zircaloy-Hlillen und einsetzender Kernnot-
kiihlung
(K. Wiehr; S. Barth, F. Erbacher, W, Hame, U, Harten,
W. Just, A. Megerle, St. Miller, H.J. Neitzel,
P. Schiffner, He. Schmidt, IRB)

Zielsetzung des Vorhabens ist die Untersuchung des Aufbléhvor-
ganges von Zircaloyhllllen bei reaktortypischen Versuchsbedin-
gungen wihrend der Niederdruckphase eines Kilhlmittelverlustun-
falles. Aus Einzelstab- und Blindelexperimenten sollen Informa-
tionen zur Erstellung und Uberpriifung von Rechenprogramm-An-
sétzen eines Brennstabverhaltens - Codes gewonnen werden.

Zur Vorbereitung der Experimente wurden im 2. Halbjahr 1974 fol-
gende Arbeiten durchgefiihrt:

1. Brennstabsimulatoren

Das cosinusf8rmige axiale Leistungsprofil wird durch sieben
Leistungsstufen simuliert. Zur Herstellung des gewlnschten
Leistungsprofils wird ein dickwandiges Inconel-Rohr mit MgO-
Pulver gef{illt und von aussen stufenfdrmig ein Profil einge-
schliffen, wobei die Mitte am diinnwandigsten wird. Das so
bearbeitete Rohr wird nun Uber die gesamte Linge auf einen
konstanten Durchmesser gehimmert. Dieser vorgefertigte Heiz-
leiter wird in die Heizerhillle gesteckt, der Ringspalt mit
BN gefiillt und der Heizer auf 6 mm @ heruntergehimmert. Um
das Profilschleifen und Umhdmmern zu tberpriifen, wurde nach
verschiedenen Versuchen an kurzen Rohrstlicken ein Stab in
voller Linge gefertigt und vermessen. - Zur Herstellung von
Brennstabsimulatoren mit 3,9 m elektrisch beheizter Linge
war es notwendig, die Geradheit der Heizleiter beim Himmer-
vorgang zu erh8hen. Dies konnte durch genauere Flihrungen

der aus den H8mmerbacken austretenden Werkstlicke, und zwar
fllr jede Himmerstufe, erreicht werden. - Anflngliche Schwie-
rigkeiten mit exzentrischer Endlage des Heizleiters gegen-
lber der Heizerhtllle konnten behoben werden. - Flr das
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Zwischenglilhen der Heizleiter- und der Heizerhiillrohre
wurde eine Durchlaufgliihvorrichtung aufgebaut und erprobt. -
Zum Einfiilllen und Einvibrieren von MgO- und BN-Pulver wur-
de eine Vorrichtung erstellt, mittels der Brennstabsimu-
latoren bis 5 m Linge hergestellt werden kSnnen. Dazu wur-
den spezielle Riittelrohre mit Zentrierkolben entwickelt. -
Ein Teil der angelieferten A1203—Ringpellets wurde vermes-
sen und auf Toleranzeinhaltung Uberpriift. - Die Endmontage,
d.h. der Zusammenbau von Heizstab, Ringpellets und Zry-A4-
Hilllrohr konnte an einem 4 m langen Prototypbrennstabsimu-
lator erfolgreich durchgefihrt werden.

Bei der Schweissverbindung zwischen Zircaloy und Inconel
stellten sich bei der 2. Serie von Versuchsschweissungen
Undichtigkeiten von bis zu 1072 Torr Liter/sec. heraus.
Auch der Versuch, Vanadium als Zwischenmaterial (beim Elek-
tronenstrahlschweissen) zu verwenden, filhrte nicht zum Er-
folg. Vorversuchsserien, eine brauchbare Verbindung von
Zircaloy mit Inconel durch Explosionsverschweissung zu er-
halten, sind angelaufen. Das Verfahren des Coextrudierens
sowie das Diffusionsschweissen werden ebenfalls geprlft.
Die Abb. 4238-1 zeigt den beschriebenen Brennstabsimulator.

Bei den Experimenten soll der Aufblihvorgang der Zircaloy-
htille messtechnisch erfasst werden. Dazu muss jedoch der Ort
des Hillrohrversagens genau lokalisiert werden kbnnen. -
Ein Vorversuchsprogramm an verkiirzten, indirekt beheizten
Brennstabsimulatoren mit Innendruck und Zircaloyhlille soll
die axiale Lokalisierungsm&glichkeit der Aufbl&hstelle durch
Verschwschung der Hillle zeigen. Diese Vorversuche dienen
dazu, erste Informationen liber den Aufblihvorgang zu gewin-
nen, den Einfluss der Verschwichungsstelle bei verschiede-
nen Parameterkonstellationen gegenllber unbehandelten Rohren
festzustellen und geeignete Verschwidchungsmethoden, die
keinen Einfluss auf die Beule zeigen, zu finden sowie eine
Reihe von Messverfahren zu erproben.
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Die Rontgeneinrichtung wird bei diesen Vorversuchen erprobt.
Hochfrequenzfilmaufnahmen, m8glicherweise mit Infrarot-
£film, Temperaturmessungen mit Pyrometern, insbesondere
dem neu entwickelten Quotientenpyrometer und Thermoele-
menterprobungen auf Zryl-Hilllen werden durchgefilhrt. Druck-
messungen in der Beule lber eine Kappilare mit DMS~Druck-
bzw. Differenzdruckaufnehmern werden erprobt.

Bei diesen Vorversuchen werden folgende Parameter variiert:
Innendruck, Aufheizgeschwindigkeit, Temperaturhaltezeit,
Einfluss der Plenagr8ssen, Oxydationseinfluss, Art und Gr8sse
der Verschwichungsstelle, Einfluss des Temperaturprofils
durch Variation der beheizten L#nge bzw. des Leistungspro-
fils.

In ersten Versuchen konnte gezeigt werden, dass eine geringe
Schwichung des Hilllrohres an der gewlinschten Stelle, die weit
geringer als der zulissige Toleranzbereich nach Reaktorhiill-
rohrspezifikation war, dazu gefllhrt hat, die entstehende
Beule zu lokalisieren. Von dem Aufbl8hvorgang konnten erste
Hochgeschwindigkeitsfilmaufnahmen gemacht werden.

2. Versuchsstand

Der im 1. Halbjahresbericht 1974 ausfiihrlich beschriebene
Entwurf des Versuchsstandes wurde Uberarbeitet. Die Abb.
4238-2 zeigt das Schaltbild der Versuchsanlage. Der Aufstel-
lungsplan sowie der Rohrleitungsplan wurden fertiggestellt
und die entsprechenden Bestellungen aufgegeben., Bauliche
Vorarbeiten am Aufstellungsort wurden durchgefilhrt.

Die fir die Brennstabsimulierung erforderliche elektrische
Leistungssteuerung wurde geplant und gebaut. Der Schaltungs-
entwurf fiir die Thyristorsteuerung wurde fertiggestellt.

Um mit der vorhandenen Thyristor-Regelungs-Anlage kompati-
bel zu sein, werden spezielle Verstirker mit eingeprégtem
Ausgangsstrom ben8tigt. Die Herstellung dieser Verstérker
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wurde von ADI {ibernommen, nachdem die Zuverl#ssigkeit zu-
ndchst an einem Exemplar getestet wurde.

Fllr die Simulierung der ANS-Standard-Nachwirme-Kurve wurde
ein lichtelektrischer Zeitplangeber der Fa. Siemens Uber-
prift. Die Einsatzm8glichkeit dieses Geristes wurde durch
einen Verstdrker erreicht, welcher die gesteuerte Ausgangs-
impedanz des Gerites in eine Spannung umsetzt.

Instrumentierung

Fir das direkte Beobachten bzw. filmtechnische Erfassen von
Hillrohrerweiterungen durch Aufbl&dhen in geschlossenen Re-
aktionsbehdltern wurde die RSntgendurchleuchtung als geeig-
netes Verfahren ermittelt.

Innerhalb der R&ntgendurchleuchtungstechnik wiederum wurden
verschiedene auf dem Markt befindliche Methoden auf deren
Brauchbarkeit untersucht. Hierzu wurden Beobachtungen und
Probeaufnahmen an einem die Aufblihbewegung simulierenden
Modell durchgefiihrt. Die besten und zufriedenstellendsten
Ergebnisse brachten die Kombinationen: Gleichstrom-R&ntgen-
r8hre - R8ntgenbildverstdrker-Filmkamera, wobei gleich-
zeitiges Verfolgen des Vorganges Uber Fernseh-Monitor mdglich
ist. Eine solche Anlage wurde bestellt.

Zur berlhrungslosen Temperaturmessung der aufbl8henden Hille
wird ein neueres Quotientenpyrometer durch einen Umbau den
Versuchsanforderungen angepasst. Bei der Anfertigung des
Schaltplanes ergab sich, dass nur 20 % vom urspringlichen
Quotientenpyrometer flr den Umbau verwendet u. beschafft werden
missen, Alle anderen Teile wurden neu ausgelegt und bestellt. Zur
Reduzierung des Dunkelstromes wurden zus8tzlich 2 Klhler be-
stellt, die die Fotomultiplier auf =30 °C konstant halten.

Die in Vorversuchen auf ihre Brauchbarkeit als Lichtleiter
getesteten Quarzglasstibe wurden thermischen, mechanischen

und korrosiven Beanspruchungen in vollentsalztem Wasser-

dampf ausgesetzt. Die bisher erzielten Ergebnisse lassen

ihren Einsatz als Lichtleiter erwarten.
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Messdatenerfassung und -verarbeitung

Filr das Experiment ist der Einsatz eines Messdatenerfas-
sungssystems mit folgenden Spezifikationen erforderlich:

128 Messwerte im mV-Pegel (Thermoelemente, Druckaufnehmer,
Differenzdruckaufnehmer flr Durchfluss- und Niveaumessungen
etc.) sollen zur Realisierung einer Kollektivmessung - Zeit-
korrelation von Messdaten - in m8glichst schneller Folge
(maximal 12,8 Millisekunden Abfragezeit, das entspricht
einer Kanalfolgefrequenz von 10 kHz) abgetastet, aufberei-
tet und zur Aufnahme im zentralen Messdatenverarbeitungs-
system CALAS bereitgestellt werden.

Im Berichtszeitraum wurden ein Konzept fir die Anlage ent-
wickelt, Angebote eingeholt und technische Detailfragen
geklirt. Dabei erwies sich das Messdatenerfassungssystem
Digizet B der Firma Siemens fir die anstehenden Aufgaben als
besonders geeignet, da der Aufbau dieses Systems unter Be-
ricksichtigung aller denkbaren St¥reinfliisse eine optimale
Sicherheit beim Betrieb gewidhrleistet. Die Datenerfassung
erfolgt entsprechend dem in Abb. 4238-3 dargestellten
Blockschaltbild.

Die 128 MefRsignale werden zun#dchst auf passive RC-Filter ge-
geben und anschliessend in Eingangsverstdrkern auf einen
Signalpegel bis max. 4V angehoben. Als Eingangsverstérker
wurden Chopperverstirker mit separater, gefloateter Span-
nungsversorgung vorgesehen, um durch diese galvanische Tren-
nung zulissige Gleichtaktspannungen von : 500 V zu erreichen.
Die zu erwartenden hohen St&rspannungen - fiir die Beheizung
des Biindels (ca. 700 kW) werden phasenanschnittgesteuerte
Thyristoren eingesetzt - werden durch den Verstirkern nach-
geschaltete aktive 3-polige Filter von den Nutzsignalen ge-
trennt. Die auf diese Weise normierten Signale werden von
einem Halbleitermultiplexer mit einer Frequenz bis zu 10 kHz
abgefragt und in dem nachgeschalteten Analog-Digital-Con-
verter (ADC) mit einer Aufl¥sung von 12 bit digitalisiert.
Das Zusammenwirken von Multiplexer und ADC erfolgt durch
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eine Steuereinheit, die gleichzeitig die MeRstellenadres-
sierung und Zeitsignale zur Verfiligung stellt. Dies er-
leichtert das spitere Auswerten der Daten erheblich.

Das beschriebene System bietet folgende Mdglichkeiten:

- Beschrinkung der herk8mmlichen Verdrahtung auf ein Mi-
nimum, Statt dessen der Einsatz von Leiterplatten und
Wire-Wrap-Technik und zwar so, dass weitgehendste Fle-
xibilit#dt durch Austausch von Modulen gewdhrleistet ist
(sog. Bussystem).

- Vorbereitung des Systems zum Einbau von Sample- and
Holdverstirkern,d.h. Gleichzeitigkeit der Erfassung
aller MeRstellen méglich.

~ Austauschbarkeit der Steuerzentrale durch einen Mikro-
Processor. Man erh#lt dadurch eine frei programmierbare
Messanlage, d.h. Anwahl der MeRstellen in beliebiger
Reihenfolge, Zusammenfassen der MeBstellen zu Gruppen,
M8glichkeiten zum Setzen von Priorititen, Hinzufiligen von
Faktoren usw,

-~ Einsatz eines Ausgabepuffers statt eines Ausgaberegi-
sters, d.h. bei Anschluss eines digitalen Magnetbandge-
rites weitgehendste Datensicherung bei Rechnerausfall..

- Anschlussm8glichkeit einer Datensichtstation.
- M8glichkeit der Einzelanwahl jeder beliebigen Mefstelle

und Uberpriifung derselben auf einwandfreie Funktion be-
zllglich des Systems vom Frontpanel aus.
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Zur Messdatenverarbeitung wurde ein schneller Datenweg (SDW)
vom Experimentort (Bau 413) zum ADI istalliert. Uber diesen
Datenweg werden die digitalisierten Messdaten der Messdaten-
erfassungsanlage, Steuersignale und Systembefehle zum Rech-
ner Ubertragen. In umgekehrter Richtung werden aufbereitete
Daten und Steuerinformationen zu den Kontroll- und Steuer-
einrichtungen in der Schaltwarte zuriickgemeldet. Die In-
stallation dieser Kontroll- und Steuereinheiten in der
Schaltwarte ist im Gange. Sie umfassen folgende Gerite:

2 Terminals und 2 Bildschirme mit zugeh8rigen Steuereinhei-
ten, sowie einen Kontrollbildschirm mit Kopierger#it zur Er-
stellung von Kopien der Bildschirminhalte. Die Anordnung der
Términals, Bildschirme sowie das Zusammenspiel der einzelnen
Komponenten ist in Abb. U4238-4 schematisch dargestellt.

Theoretische Arbeiten

Die thermodynamische Auslegung bzw. Uberpriifung der bl&h-
f8higen Brennstabsimulatoren wurde abgeschlossen., Der Auf-
bau der nicht bl&hfihigen Simulatoren wurde zur Erreichung
einer besseren Anpassung dahingehend gefindert, dass die MgO-
Schicht zwischen dem Heizleiter und der Inconel-Hillle durch
eine dilnne BN-Schicht (elektrische Isolierung) und ein Zry-U4-
Rohr, welches eine entscheidend niedrigere Wirmekapazitit
aufweist, ersetzt wurde. - Zur Auslegung des Simulators fir
PNS U4237.2 wurden erste Rechnungen mit dem l-dimensionalen
Wirmeleit=Code durchgefilihrt.

Um den Einfluss der axialen Wirmeleitung bei Brennstab und
Brennstab-Simulatoren kennenzulernen, wurde ein 2-dimensio-
nales Wirmeleit-Programm entwickelt. Das Programm befindet
sich in der Testphase., Mit Hilfe dieses Programmes sollen
insbesondere folgende Probleme erklirt werden:
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- Infolge der axialen Heizleistungsverteilung im Brennstab
bzw. im Simulator ergibt sich eine axiale Temperaturver-
teilung in der Hille. Es soll geklirt werden, ob sich ein
wesentlicher Unterschied zwischen einer l-dimensionalen
Rechnung (Vernachlissigung der axialen Wirmeleitung) und
einer 2-dimensionalen Rechnung (Berilcksichtigung der axia-
len Wirmeleitung) ergibt.

- Wihrend des lokalen Aufbldhens der Hillle ist an dieser
Stelle eine erhebliche Erh8hung des Wirmewiderstandes in-
folge der Vergr8sserung des Spaltes zu erwarten, welcher
den radialen Abfluss der im Innern erzeugten Wirme stark be-
hindern wird. Der daraus resultierende erh8hte Wirmestau
im Innern des Stabes wird zu verstirkten axialen Wirmeflis-
sen fllhren. Der Wirmefluss wird dennoch dem erh8hten Wider-
stand axial ausweichen und an axial benachbarten Stellen in
die HiUlle fliessen. = Durch eine in der Rechnung angenommene
sprungartige, definierte Spaltwiderstandserh8hung soll ge-
klért werden, wie sich dieser Vorgang auf den zeitlichen
und axialen Verlauf der Temperaturen auswirkt.

Nachdem mit Hilfe des 2-dimensionalen Wirmeleit~-Programmes
geklidrt ist, ob eine sprungartige Spaltwiderstandserh8hung ei-
ne wesentliche Anderung der Temperaturverliufe ergibt, wird
fiilr den Fall, dass dies so ist, geplant, die Anderung des
Spaltwirmewiderstandes aus Temperaturmessungen zu bestimmen.
Dies ist mit Hilfe eines neu zu erstellenden Rechenprogrammes
méglich, falls die zeitlichen Temperaturverliufe auf der Hillle
einerseits und auf einem beliebigen Radius im Stabinnern an-
dererseits gemessen werden. - Dieses neue Rechenprogramm be-
steht aus zwei Teilen, n8mlich aus dem schon fertiggestellten
2-dimensionalen Wirmeleitprogramm (L8sung des Anfangs-Rand-
wert-Problems) und einem noch zu erstellenden neuen Teil,
welcher - mathematisch gesehen - eine L8sung des Anfangswert-
Problems darstellen muss. Der neu zu erstellende Teil ist
inzwischen fir den l-dimensionalen Fall als einem Zwischen-
stadium programmiert und getestet. Er muss nunmehr auf den 2-
dimensionalen Fall erweitert werden.
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4239 Untersuchungen zum Einfluss der Grdsse und Form von Kiihl-
kanalblockaden auf die Kernnotkiihlung in der Flutphase
eines Kilhlmittelverlustunfalles
(H. Hofmann, P. Ihle, H. Kreuzinger, H. Politzky, K. Rust,
H. Schneider, B. Sch8ffler, IRB)

Es ist das Ziel dieser Arbeit, den Einfluss einer durch aufge-
bl&hte Brennstabhiillen entstandenen Kilhlkanalblockade auf die
Stromungsform des Dampf-Wassergemisches in der Flutphase zu be-
obachten und den Einfluss auf die Kihlwirkung hinter der Blockade
zu messen, wobeli die Gr&sse und die Form der Blockade variiert
werden sollen.,

Die zur Vorbereitung der Experimente dienenden 5 Teilaufgaben
haben folgenden Stand erreicht:

1. Kreislauf:

Der Aufbau des Kreislaufs wurde in Auftrag gegeben. Noch fehlende
Armaturen und die Messgerite sind ausgewdhlt und bestellt. Die
lidngsten Liefterfristen der bestellten Teile (Armaturen) betragen
- 5 Monate. Zur Beheizung der Stdbe wird die vorhandene Strom-
versorgung mit Thyristorsteuerung herangezogen. Eine programmicr-
bare Steuereinheit wurde ausgelegt und befindet sich im Bau. Die
Aufheizung des Kreislaufs und die Druckhaltung wihrend des Ver-
suchs erfolgen lUber einen vorhandenen Dampferzeuger., Uberhitzer,
Filter, Mengenmessung, Drossel und Verteiler werden aus vorhan-
denen Anlagen entnommen und zur gemeinsamen Nutzung flr dieses
Vorhaben und PNS 423%8 zwischen den Dampferzeuger und die Kreis-
l8ufe geschaltet. Ebenfalls gemeinsam benutzt wird die in 4238
niher beschriebene Datenerfassungsanlage flr die Versuchsdaten
und die wesentlichen Daten des Anfahrvorgéngs. Die Datenspeiche-
rung und teilweise Verarbeitung wird {iber CALAS erfolgen,

2. Teststrecken:

Die Konstruktion der Teststrecke fiUr die erste Versuchsanord-
nung, der Stabreihe mit 5 Stiben, ist im wesentlichen abge-
schlossen. Die fertigungstechnisch schwierigen Details sind
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mit dem Hersteller abgesprochen. Konstruktion, Dichtungsart
und Glassorte der Fenster wurden in Vorversuchen getestet,

Zur Vereinfachung der Stabmontage ist die seitliche Begrenzung
der Stabreihe im Mittelstlick der Teststrecke lings geteilt und
durch Spannklammern gehalten. Die Stidbe héngen in einer oben
liegenden Gitterplatte und kénnen sich nach unten frei dehnen:
Die Konstruktion der Stabaufhingung wurde in Anlehnung an die
Anordnung der Brennstdbe und der Gitterplatte im DWR gewdhlt,
um dhnliche Abstrdmverh8ltnisse oberhalb des Blindels zu erhal-
ten. Die zu isolierenden Heizleiteranschllisse liegen unten,
ausserhalb der Teststrecke in freier Atmosphsre. Als Abstands-
halter werden Originalabstandshalter-Stege flr DWR-Brennelemente
verwendet, |

Flir die ndchste Versuchsanordnung, das 25-Stabblindel, sind die
gleichen Endstlicke der Teststrecke vorgesehen. Das Mittelteil
kann nach dem Prinzip der ersten Teststrecke gefertigt werden.

Wihrend des Flutens werden die Teststreckenwidnde nicht beheizt.
Ihr Widrmeinhalt wird angendhert jeweils dem der halben umliegen-
den Stabreihe eines unendlichen Biindels plus der den Stédben
widhrend des Flutens zugeflhrten Wirme entsprechen. Im Aufheiz-
programm vor dem jeweiligen Flutbeginn wird die notwendige Tem-
peratur der Seitenwinde entsprechend der flir den jeweiligen Ver-
such vorgesehenen Flutdauer angefahren.

3. Auswahl, Beschaffung und Instrumentierung geeigneter Heiz-

st8be und Blockadekonfigurationen:

Die Heizstdbe flir die erste Versuchsanordnung werden nach einer
Lieferverzdgerung vermutlich im Februar 1975 eintreffen,

Als Vorbereitung flr ihre Instrumentierung mit bis zu 8 Thermo~
elementen je Stab wurden Vorversuche zur Einbettung der Thermo-
elemente in eine von aussen in die Heizstabhiille gefriste Nut
durchgefihrt., Da die Stabanordnung fiir den Wechsel der aufge-
steckten Blockadebuchsen leicht demontierbar sein muss, wurde
vorgesehen, das Thermoelement bis zum Stabende in die Nut einzu-

betten und nicht frei durch den Kiuhlkanal zu flthren, um den
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instrumentierten Stab als kompakte Einheit handhaben zu k&nnen
und die Gefahr der Thermoelementbesch#digung klein zu halten.

Es kommt hinzu, dass es aus einem Vorversuch, bei dem die Ele-
mente zur Vereinfachung nur bis 30 mm hinter die Spitze einge-
16tet waren, Hinweise daflir gibt, dass sich eine Benetzungsinsel
von der Stelle, an der das Thermoelement die Nut verldsst, aus-
breiten kann; das k&nnte zu einer vorzeitigen Benetzung der Mess-
stelle flihren, die vermieden werden muss. Es wurde ein Probestab
angefertigt, der zeigt, dass die Einbettung von zundchst vier
Mantel-Thermoelementen (0,5 mm Durchmesser) am Stabumfang ver-
teilt, lber die nétige Linge mdglich ist; die Nuten wurden mit
hochschmelzendem Nickelbasislot geschlossen und so lUberarbeitet,
dass wieder eine glatte Oberfliche vorliegt. Es sind allerdings
Messungen bekannt, bei denen eine erhebliche Verfilschung der
Thermospannung festgestellt wurde, wenn das Thermoelemeht zwi-
schen MeRspitze und Spannungsabgriff durch Zonen flhrt, deren
Temperatur lUber 900 ¢ liegt, insbesondere dann, wenn die Mess-
stelle eine geringere Temperatur hat; das wird auf den mit wach-
sender Temperatur schnell fallenden, spezifischen Widerstand der
Isolierstoffe MgO und A1203 zurlckgefiihrt. Da ein Teil der Ther-
moelemente im Versuch die Zone hdchster Temperatur in Stabmitte
passieren wird, muss dieser Fehler unter den gegebenen Randbe-
dingungen und flir das verwendete Thermoelementmaterial noch un-
tersucht werden. '

Es wurden Entwirfe zur Form der Blockadekonfigurationen und zur
konstruktiven Ausflhrung ausgearbeitet. Die Form der Blockade
(axiale Stabkontur) soll in drei Ausflihrungen untersucht werden,
die in Abb., 4239~-1 dargestellt sind. Die in der Mitte dargestell-
te Form orientiert sich an der Kontur der im in-pile-Experiment
FRF-2 an Stab 16 entstandenen Beule. Ausserdem wurden die links
dargestellte schlankere Form (willkiirlich gewihlter Radius Rl =
100 mm) und die rechts dargestellte Lochplatte vorgesehen. Die
Kontur der Beulen setzt sich jeweils aus drei Kreisbogensticken
zusammen. Jede Form soll mit drei verschiedenen Blockadefaktoren
(versperrter Anteil des Kilhlkanals) untersucht werden (Abb., 4239-2

am Beispiel der schlanken Beule). Bei der kleinsten Blockade von
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61,5 % des Kanalquerschnitts berilihren sich die symmetrisch ge-
beulten Hiillen; flir diesen Fall werden gleiche Radien filir die
drei Kreisbogenstlicke der Kontur angenommen. Bei den beiden
grosseren Blockaden sind 75 % bzw. 90 % des Kilihlkanals versperrt,.
Insgesamt ergeben sich 9 verschiedene Blockadekonfigurationen,
Die konstruktive Ausflihrung der Blockade muss zwei Forderungen
berlicksichtigen: die Blockade muss auswechselbar sein, um mit
Ricksicht auf Kosten und Messgenauigkeit alle Konfigurationen
méglichst mit einem Blindel untersuchen zu kdnnen, und die Blok-~
kade muss guten thermischen Kontakt zum Heizstab haben, um eine
Uberhitzung und Zerstdrung des Stabes unter der Blockade zu ver-
meiden. Es ist geplant, die Blockaden als Buchsen herzustellen
und auf einen schlanken Kegel, der auf dem Heizstab aufgeldtet
ist, aufzustecken. Die gleichmissige L8tung zwischen Heizstab

und Kegel bereitet noch Schwierigkeiten,und es werden daher al-
ternative Verbindungsmdglichkeiten untersucht. Ob diese konstruk-
tive L&sung unter der Temperaturwechselbeanspruchung des Versuchs
standhidlt, wird in einem Vorversuch geklirt, der vorbereitet wurde.

Der augenblickliche Stand aller o.g. Arbeiten und Bestellungen

l4sst darauf schliessen, dass der Versuchsbetrieb Mitte 1975 auf-
genommen werden kann.

4. Vorpriifung von Mess- und Beobachtungsverfahren:

Zu einer Anordnung aus zwei Heizstdben in einem rechteckigen Ka-
nal mit Wasserzulauf am unteren Fnde und freier DampfabstrOmung
oben wurden neben dem Test der Fensterkonstruktion Filmaufnahmen
von der Zweiphasenstrdmung gemacht. Der Flutvorgang 1lisst sich
mit Auf- und Durchlicht und einer Bildfrequenz von 1000 bis 7000
Bildern pro Sekunde filir den zeitlich grdssten Teil des Vorgangs
qualitativ beobachten. Die erste Phase des Flutvorgangs, der Ab-
schnitt der Nebelklhlung mit sehr kleinen Trdpfchen und hoher
Dampfgeschwindigkeit, erfordert jedoch eine kilirzere Belichtungs-
zelt als sie sich bei der maximalen Bildfrequenz von 7000 Bildern
pro Sekunde (Hycam, 16 mm, volles Bildformat) durch die Kamera
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ergibt, um schirfere Konturen der sich laufend verformenden
Wassertrdpfchen zu erhalten. Hierzu reicht das vorhandene Dauer-
licht nicht aus; es soll zundchst versuchsweise eine Synchron-

blitz~-Anlage eingesetzt werden.

Um die Bildaussage Uber diesen Abschnitt des Vorgangs weiter

zu verbessern, muss das Problem der Scheibenbenetzung noch geldst
werden. Zweil konstruktive L&sungen, die auch kombiniert anwend-
bar sind, werden im nidchsten Berichtszeitraum untersucht: eine
elektrisch beheizte Scheibe und ein mechanischer Wasserfilm-Ab-

weliser.

Flir eine liber die Beobachtung des Tropfenspektrums hinausgehende
guantitative Auswertung der Filmaufnahmen aus der Nebelklihlphase
ist eine Information Uber die Geschwindigkeit der Dampfphase, die
sich aus Photos nicht gewinnen l&sst, und damit liber den Schlupf
erforderlich. Die Realisierung dieser Messung in einer Weise, die
auch in einem grossen Rlndel mit Teilblockade m8glich ist, ist
ausserdem wichtig flr die Ubertragung der Ergebnisse dieser Unter-
suchung auf dle Verh8ltnisse bei Teilblockade, wo wegen der Strd-
mungsumverteilung nicht aus dem Gesamtdurchsatz auf den Srtlichen
Durchsatz in den blockierten Kandlen geschlossen werden kann. In
den Stromungskanal der obengenannten Vorversuchs-Anordnung wurden
handelsiibliche Mantelthermoelemente von 0,5 und 0,25 mm Durch-
messer mit isolierter MeRspitze eingebaut, um zu prifen, ob sich
in einer fur Flutvorginge typischen Zweiphasenstrdmung bei ver-
schiedenen Wassergehalten ausreichende Temperaturschwankungen
messen lassen, um auf der Kreuzkorrelation zweier Temperatur-
signale eine Geschwindigkeitsmessung aufbauen zu kénnen. Nach dem
jetzigen Stand der Priifung kann gesagt werden, dass zumindest
wdhrend eines Teils des Flutvorganges mit mittlerem Wasseranteil
korrelierbare Temperatursignale gemessen werden k&nnen; augen-
blicklich wird versucht, ob sich auch in der Anfangsphase mit
kleinem Wasseranteil verwertbare Signale gewinnen lassen.
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5. Rechnungen zur Vorbereitung, Auslegung und Auswertung des

Experimentes:

Der Stromleiter des Heizstabes mit angenihert axial cosinusfér-
miger Leistungsverteilung hat die Form einer Bandwendel mit axial
verschiedener Wendelbreite und Steigung; das bedeutet eine axial
diskontinuierliche Widrmefreisetzung unter einer Mantellinie des
Stabes. Es wurde Uberpriift, wie gross die axialen Temperaturun-
terschiede sind, die dadurch bei stationdrem Wirmestrom an der
Hiillenoberfldche entstehen. Dazu wurde die Heizstabgeometrie so
idealisiert,dass mit dem Rechenprogramm RELAX ein zweidimensio-
nales Temperaturfeld berechnet werden konnte.

Bei vorgegebener Geometrie treten die grdssten Temperaturunter-
schiede auf der Hlllle dann auf, wenn im gquasi~stationiren Bereich
des instationfren Vorgangs an der HiUlle genau die Wirmeleistung
abgegeben wird, die in der Bandwendel freigesetzt wird. Fir die-
sen Fall wurden die Ortlichen Temperaturunterschiede flr zweil
Stabzonen berechnet, wobel die Wirmefreisetzung zu Beginn des
Flutvorganges zugrunde gelegt wurde. Die maximalen Temperatur-
unterschiede betragen dafir:

- in Stabmitte (kleine Wendelsteigung und kleiner Wendelabstand)
fir q" = 8,15 W/em® ist AT = 0,4 °c,

- am Stabende (grosse Wendelsteigung und grosser Wendelabstand) und
fir 4,04 W/em® ist AT = 9,5 °c,

Die Idealisierung der Stabgeometrie wirkt sich in Richtung auf
eine gewisse Uberschitzung der Temperaturunterschiede aus. Daraus
ergibt sich, dass im interessanten Bereich der Stabmitte der Ein-
fluss der Wendel auf die Temperaturverteilung an der Hille ver-
nachldssigbar ist. Flir die Stabenden werden die Temperaturen nach
dem Versuch mit den Leistungsdichten hachgerechnet, die dem Turna-
round-Punkt zuzuordnen sind.

Im Bereich einer kiinstlichen Blockade auf dem Heilzstab macht die
Bestimmung der O8rtlichen Wirmestromdichte an der Staboberfliche

Schwierigkeiten, weil der Wi&rmestromdichtegradient im Stab in
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axialer Richtung nicht mehr vernachlédssigbar klein sein wird.
Da es ein Ziel ist, die Widrmelibergangszahlen auch m8glichst
dicht hinter der Blockade zu bestimmen, wurde eine Rechnung
vorbereitet, die ergeben soll, in welchem Abstand von der
Blockademitte die axiale Komponente der Wirmestromdichte so
klein geworden ist, dass der Fehler, der durch ihre Vernach-
l4ssigung entsteht, in der Gr8ssenordnung anderer Fehler, die
in die Wirmelibergangszahl eingehen, bleibt. Diese Rechnung wird
im n#chsten Berichtszeitraum durchgefilihrt.
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L2ko Coreschmelzen von LWR

Lok Experimentelle Untersuchung der Abschmelzphase von UQ.-Zircaloy-

2
Brennelementen bei versagender Notkilhlung

(8. Hagen, A. Mack, H, Malauschek, K. Wallenfels, RBT)

1. Binleitung

Das Ziel der Untersuchungen sowie der Versuchsaufbau und der Brennstabsimu-
lator sind in den frilheren Halbjeshresberichten (1) schon beschrieben worden.
Es wird daher hier nur {iber die im 2. Halbjahr 1974 durchgefiihrten Experi-

mente berichtet.

Wie Modellrechnungen (2) zum Coreschmelzen gezeigt haben, kann der nach der
Blowdownphase durch das Core strdmende Dampf mit dem Hillmaterial mit stei-
gender Temperatur so heftig reagieren, daR der gesamte Wasserdampf vor Durch-
stromen des Cores verbraucht wird. Es kOnnen also im Core Bereiche mit unter-
schiedlichem oxidativem Verhalten suftreten. Um die beiden Grenzfélle - feh-
lender Dampf und Dampf im Uberschu® - zu simulieren, haben wir das Abschmelz-
verhalten in Schutzgas und in Luft uﬁtersucht. Das Schutzgas simuliert die
fehlende Oxidation bei fehlendem Wasserdampf, widhrend in Luft das Zircaloy

sogar noch etwas stdrker oxidiert wird als im Wasserdampf,

Da in den verschiedenen Bereichen des Cores vermutlich eine unterschiedliche
Temperaturanstiegsgeschwindigkeit auftreten wird, haben wir das Abschmelz-
verhalten bei unterschiedlichen Temperaturanstiegen untersucht. Entsprechend
den Erwartungen nach Modellrechnungen (2) fiir das Core unter Stdrfallbedin-
gungen wurde der Temperaturanstieg zwischen 0,5 °¢/s und 6 °C/s werandert.
In Schutzgas wurde zusétzlich das radiale Temperaturprofil variiert. Wir
wollten mit diesen Versuchen sehén, ob eine systematische Abhéngigkeit des
Abschmelzverhaltens vom radialen Profil vorhanden ist. Die Abflachung des
radialen Temperaturprofils nach auBen haben wir durch Verwendung einer stei-

genden Zahl von Strahlenschirmen sus Tantal erreicht.
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2. Versuche mit Schutzgsas

Als Atmosphére wurde bei den Versuchen mit Schutzgas Helium unter Normal-
druck verwendet. Abbildung 1 zeigt vier in Schutzgas sbgeschmolzene Stébe.
Beim ersten Stab wurde die Temperatur mit 0,5 OC/s gesteigert, wéhrend die
drei weilteren mit 1 OC/s aufgeheizt wurden. Hierbei war der dritte Stadb

mit einem Strahlenschirm, und der ganz rechts stehende Stab mit 5 Strahlen-—

schirmen umgeben.

Der Temperaturanstieg wurde pyrometrisch verfolgt. Bei allen Stében erfolgt
eine Abflachung der Temperaturanstiegskurven im Bereich von 1700 °%¢ - 1780 oC,

und das erste sichtbare Aufschmelzen erfolgte zwischen 1800 °c und 1900 °c.

Beim Vergleich der Stébe sieht man, daB die &uBeren Formen dieser mit ver-
schiedenen Temperaturanstiegen und unterschiedlichen radialen Profilen abge-
schmolzenen Stébe einander &hnlich sind: Das im oberen Bereich abgeschmolzene
Material hat sich tropfenfdrmig im unteren Bereich angesammelt. Dies ist auch
beim 1. Steb der Fall, von dem man hier in der Abbildung nur den unteren Be-
reich sieht.

Interessant ist, daB bel allen Stében zusammen mit dem Zircaloy auch das UO2
abgeschmolzen ist.

Abbildung 2 zeigt drei weitere Stibe, die ohne Strahlenschirm mit 2, 4 und 6 °c/s
aufgeheizt wurden. Man erkennt auch bei ihnen das prinzipiell gleiche Verhalten,
nur daB sich die Tropfnasen wegen der hSheren Aufheizgeschwindigkeit stérker

ausgebildet haben.

Bis Jjetzt haben wir nur die Endergebnisse des Abschmelzens gesehen. Bilder vom
Abschmelzverlauf zeigt die Abbildung 3. Es wurde hier ein Stab beil einer Auf-
heizgeschwindigkeit von 3 oC/s abgeschmolzen. Es handelt sich um Ausschnitte aus
einem 16 mm-Film:

Das 1. Bild zeigt den intakten Stab. Beim 2. Bild sieht man, daR es in der obe-
ren Hdlfte zu einer Verdnderung des Hﬁllrohresqkommt, die ihre Ursache in der
Wechselwirkung zwischen dem Zircaloy und UO2 hét, das zum Schmelzen dieser Grenz-—

schicht fihrt. Die entstehende Schmelze liuft nach unten und dringt durch ein
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fiir Temperaturmessungen im Hillrochr angebrachtes Loch von 3 mm Durchmesser
nach aulen. Im 3. Bild wird dies sichtbar. Flr die Annahme, daB das Schmel-
zen im Wechselwirkungsbereich von Pellet und Hille beginnt, sprechen auch
die metallurgischen Schliffbilder (3), die zeigen, daR das auBen herunter-
gelaufene Schmelzgut aus U02, o-Zr und oa-U besteht.

In den folgenden Bildern sieht man, wie immer mehr Schmelzgut austritt und

der Tropfen schlieBlich erstarrt, was sein dunkles Aussehen anzeigt.

Die zweite Bildreihe zeigt das Versagen der Hiille im oberen Bereich. Die &u-—
Bere Schicht, die aus dem Schutzgas den Restsauerstoff aufgenommen hat,
platzt in Form einer dlinnen Pelle ab, wihrend das restliche schmelzenf8rmige
Material tropfenfdrmig abléuft und dann wieder erstarrt. In der dritten Bild-
reihe erkennt man eine lange Schmelzspur auf der linken Riickseite in der
Mitte des Stabes. Aus den letzten Bildern geht auch noch hervor, wie sich

in der Mitte der Vorderseite eine Schmelznase ausbildet.

3. Versuche in Luft

Bevor wir im folgenden auf die in Luft abgeschmolzenen Stébe eingehen, soll
kurz das erwartete Oxidationsverhalten betrachtet werden. In Abbildung 4 ist
die Dicke der oxidierten Schicht in mg/cm2 als Punktion der Temperatur fiir
verschiedene Temperaturanstiegsgeschwindigkeiten wiedergegeben. Es handelt
sich hierbei um Berechnungen nach der Baker-Just-Beziehung unter der Annshme
von ausreichendem Dampfangebot. Man sieht, daB fir eine bestimmte Temperatur
die Oxidschicht um so stérker ist, je langsamer die Temperatur ansteigt. Fiir
Temperaturen oberhalb der Schmelztemperatur des Zircaloys ist der Kurven-—
verlauf gestrichelt wiedergegeben.,

Die Stérke der Zircsloy-Hiille von ca. 480 mg/cm2 ist als waagerechter Strich
eingetragen., Nur wenn dieser Strich von dem ausgezogenen Teil der Oxidations-
kurve erreicht wird, ist die Hiille beim Erreichen der Schmelztemperatur

des Zircaloys voll durchoxidiert. Wie die Kurven zeigen, ist dies nur flir die
Anstiegsgeschwindigkeit von 0,5 °c/s der Fall. Bei 10 OC/s gind nur ca.

20 % durchoxidiert.

Die Abbildung 5 zeigt die Versuche in ILuft. Hierbei wurde die Temperatur
mit 0,5, 1 und 5 OC/s gesteigert. Man sieht, daR die AuRere Form sich wesent-

lich von dem Aussehen der in Schutzgas abgeschmolzenen Stdbe unterscheidet.
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Das Zircaloy-Hiillrohr ist hier mehr oder weniger zu einer relativ festen
Schicht durchoxidiert. DaR hierbei die Schichtdicke entsprechend der in
voriger Abbildung gemachten Rechnungen mit zunehmender Aufheizgeschwindig-
keit stetig ebnimmt, ist in einer spiteren Abbildung mit VergrdBerungen

dieser Stébe deutlich zu sehen.

Der Abschmelzverlauf ist insgesamt in Tuft viel heftiger. Wéhrend das Schmelz-
gut in Schutzgas langsam am Stab herunterfloB, werden in Luft, zumindest bei
den beiden kleinen Anstiegsgeschwindigkeiten ab ca. 1800 oC, durch die sich
im Innern bildende Schmelze Stilicke sus der oxidierten Hille herausgesprengt,
wobel die Schmelztropfen liber den ganzen Versuchskessel verspritzt werden und
an dessen Wandung haften bleiben.

Bei dem ganz rechten Stab mit der hdchsten Aufheizgeschwindigkeit ist die
Hiille anscheinend weniger sprdde, da hier keine Einzelstlicke herausgesprengt

wurden, sondern die Hillle nur der Lénge nach aufgetrennt wurde.

Wahrend bei den Stiben in Schutzges die ganze Zircaloy-Hiille und die UOE_
Pellets gleichzeitig abschmelzen, schmilzt hier in Luft zuerst das mit dem
Restzorcaloy reagierte UO2 ab, wobei die durchoxidierte Hiille noch stehen

bleibt, Beim 2., und 3, Stab sieht man die bevorzugt im unteren Bereich aus-

getretene und spéter erstarrte Schmelzmasse,

In der Abbildung 6 sind AusschnittsvergrdRerungen der drei in ILuft aufge-
heizten Stébe wiedergegeben. An ihnen kann man deutlich sehen, wie die durch-
oxidierte Schichtdicke mit der Aufheizgeschwindigkeit abnimmt. Am Stab ganz
links mit 0,5 oC/s Aufheizung sieht man im Bereich der abgeplatzten Hiille, daB
sie praktisch ganz durchoxidiert ist. Der mittlere Stab 18Rt an den Abplatz-
stellen im unteren Bereich erkennen, daR die durchoxidierte Schicht schon
merklich dlinner als die HUllstirke ist.

Bei dem am schnellsten aufgeheizten rechten Stab sieht man nur noch eine

mehr pellenartige dlnne Schicht, dile noch eine gewisse Elastizitft zeigt.

Eine gewisse Verformbarkeit ist auch beimmittleren Stab zu erkennen, wenn

man bei ihm die Risse im oberen Bereich des Stabes betrachtet.
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., Zusammenfassung der Ergebnisse

1) In Schutzgas, das Bereiche mit nicht oxidierender Atmosphére im Core
gimulieren soll, kommt es bei ca, 2000 °C zum Abschmelzen der Hiille
und des Urandioxids bei allen untersuchten Temperaturanstiegsgeschwin-
digkeiten und radialen Temperaturgradienten. Dieses Verhalten hat seine
Ursache in der starken Wechselwirkung zwischen UO2 und Zircaloy.

2) Bei den Versuchen in Luft, die das Verhalten von Wasserdampf im Uber-
schuf simulieren sollen, wird die Hille mit abfallender Aufheizge-
schwindigkeit zunehmend stirker durchoxidiert. Dieser Zirkonoxid-Mantel
bleibt bei den betrachteten Temperaturen von iiber 2000 °a fest, wihrend
auch hier das nicht durchoxidierte Zircaloy zusammen mit dem U02 ab-
schmilzt,

Literatur

1. KFK-Bericht 2050, Seite 196

2. IKE-Bericht K-33

3. Siehe diesen Halbjahresbericht: PNS L2Lk
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Abb. 4241-%3. Verlauf des Abschmelzens in Schutzgas (3°C/s )
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VergroBerung der in Luft abgeschmolzenen Stidbe

Abb. 4241-6.
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4olL3 Versuche zur Erfassung und Begrenzung der Freisetzung

von Spalt- und Aktivierungsprodukten beim Coreschmelzen

(H. Albrecht, C. Keller, H. Wild, IRCH; D. Perinic, B. Kammerer,
H. KnauB, A. Mack, B. Stuka, RBT; P. Hofmann, H. Metzger, IMF I)

1. Schmelzanlage und TemperaturmeBtechnik

Die bei einer Industriefirma in Auftrag gegebene Schmelzanlage fir
Corium~-Proben mit schwacher Aktivit&t, SASCHA (1, 2), wurde weitgehend
fertiggestellt. Zur Zeit l&uft ein léngeres Versuchsprogramm zur Abnahme
der Anlage, mit dem der Nachweis erbracht werden soll, daR insbesondere

die folgenden Spezifikationen erfiillt sind (vgl. auch Abb. 4243,1).

- der Schwingkreis der Hochfrequenz-Anlage liefert eine Dauerleistung

von mindestens 40 KW;

- die Kesselwsnd des Ofens und alle Einbauten lassen sich bei dieser
Dauerleistung auf eine Temperatur zwischen 80°C und 130°C halten,
wodurch bei Versuchen unter Wasserdampf-Atmosphfiren bis zu Drilicken

von 2,5 ata eine Dampf-Kondensation verhindert wird;

- der Wagserdampf-Generator liefert eine regelbare Dampfmenge bis zu

max. 400 g/h.

Beim Betrieb mit voller Nennleistung und gleichzeitiger Thermalisierung
des Kessels auf 120 °C muB vor allem sichergestellt sein, daB das
Thermaldl in der Induktionsspule auch nicht lokal so stark aufgeheizt
wird, daB eine Crackung eintreten kann,

Um AufschluR Uber das léngerfristige Verhalten des Ols und iiber mdglicher-
weise auftretende Ablagerungen von Cracking-Produkten zu gewinnen,

s0ll ein Dauerversuch mit 40 KW Leistung gefahren werden.

Eichmessungen mit dem Quotienten-Pyrometer, die von der Physikalisch-
Technischen Bundesanstalt in Braunschweig durchgefiihrt wurden, zeigten
starke Drifterscheinungen, die im Widerspruch zu Untersuchungsergeb-

nissen bei Pyrometern &hnlichen Typs standen. Vergleichsmessungen im
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Herstellerwerk bestédtigen dieses Ergebnis. Als Ursache konnte das
Einlaufverhalten des Photomultipliers bei den ge8nderten Referenz-—
Wellenléngen ermittelt werden, die sich durch die Verwendung eines
strahlenresistenten Lichtleiters ergaben.

Aufgrund dieser Ergebnisse wird nun das Pyrometer mit dem vom Her-
steller empfohlenen Lichtlelter und zu den zugehdrigen Standard-
Wellenléngen benutzt. Beim Einsatz in aktiver Umgebung muBR der Licht-
leiter dann so gut wie mdglich abgeschirmt und nach Ver&nderung seiner
DurchlaBcharakteristik ausgetauscht werden.

Zur Messung der Innentemperatur der Schmelze wurden Versuche mit
Fingerhutrohren durchgefiihrt, die in das flilssige Schmelzgut einge-
taucht wurden. Diese Rohre bestanden aus ‘I‘hO2 bzw. aus Zr02. Sie sollten
einerseits als Glithrohre fiir die pyrometrische Messung dienen, anderer-—
seits als Schutzrohre fiir die Hochtemperatur-Thermoelemente. Leider
zeigte es sich, daR die Rohre bereits beil Temperaturen unterhalb von
2000 °C in HShe der Schmelzencberfliche zerstdrt wurden.

Die Funktion der Thermoelemente blieb nach der Zerstdrung der Rohre

jewells noch einige Minuten erhalten.

2. Schmelzversuche mit Corium unter Tuft

In friheren Versuchen (2) hatte es sich gezeigt, daR Luft den Ablauf

des Schmelzens in &hnlicher Weise beeinfluBt wie Wasserdampf. Zur Ver-

einfachung der Experimentiertechnik wurden daher die weiteren Vorver-

suche zum Schmelzen unter oxidativer Atmosphére nur unter Luft durch-

gefihrt. Sie sollten im wesentlichen dazu dienen,

~ die geometrische Anordnung von Induktionsspule, Tiegel und Schmelz—
gut zu optimieren,

- die mit der Temperaturmessung verbundenen Probleme weiter zu unter-—
suchen,

- das Verhalten des Schmelzgutes unter verschiedenen Aufheizbedingungen

sowle die Wechselwirkung mit dem Tiegelmaterial zu beobachten.

Die Schmelzvorrichtung bestand aus einem 12 KW Hf-Generator und einer
einfachen, liber Schwebstoffilter abgesaugten Blechbox, in der sich die
Induktionsspule und die Tiegelkonstruktion befanden. Die geometrische

Anordnung von Tiegel und Schmelzgut waren die gleiche, wie sie zun#chst
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in der bestellten Schmelzanlage SASCHA vorgesehen ist: Ein ThOz—Schmelz—
tiegel von 2,5 cm Durchmesser und 5 cm HShe befand sich - elngebettet

in eine 5 mm dicke Isolationsschicht aus ThOz—Pulver - in einem AuBeren
Schutztiegel aus Al203 bzw. MgO. Das Schmelzgut bestand aus einer Corium E-
Mischung (UO2 + Zircaloy 4 + Stahl W.Nr.1.4550)ynd wurde mit einer Gesamt-—

masse von 30 g in Form von konzentrischen Teilen eingesetzt.

Da die Auswertung der Versuche noch nicht abgeschlossen ist, éollen

hier zunéchst die wichtigsten Beobachtungen wéhrend der Experimente ge-—

schildert werden. Die Wechselwirkung der Schmelze mit dem Tiegelmaterial

sowie erste Untersuchungsergebnisse der Schmelzproben werden dann in den
beiden folgenden Abschnitten behandelt,

a) Bei einer Temperatur von ca. 2400 °C lag stets das gesamte Schmelz-—
gut in fllissiger Form vor. Eine weitere Temperatur-ErhShung war trotz
Steigerung der Anodenleistung des Generators nicht méglich. Als Ursache
dafiir ist vermutlich das Einsetzen von Siedevorgéngen in der Schmelze
anzusehen.

b) Bei Temperaturen um 2200 °C pildeten sich Flammen und heftige Rauch-~
schwaden {lber dem Schmelzgut. AuBerdem waren vulkanartige Eruptionen
zu becbachten, bei denen Partikel mit einer GrdBe bis zu einigen
mm Durchmesser aus dem Tiegel geschleudert wurden.

Daneben kam es bel einigen Versuchen zum Hochquellen der Schmelgze
bis Uber den Tiegelrand, cobwohl sich die Schmelzenoberfléiche zunfchst

in der unteren Tiegelhdlfte befunden hatte.

Sowohl der Effekt des Aufquellens als auch das Herausschleudern von
Schmelzgut aus dem Tiegel lieR sich dadurch verringern, daB fir die
Induktionsspule eine Position gewdhlt wurde, in der sich die Spulen-
mitte um ca. 3 mm oberhalb der Schmelzenoberfléche befand.

c) Die aufgequollenen Teile des Schmelzguts koppelten nicht mehr an das
Induktionsfeld an und erstarrten in kurzer Zeit. Dadurch bildete sich
eine schlackendhnliche Kruste, die den Einblick auf die Schmelze
versperrte und so die pyrometrische Temperatur-Messung erschwerte

bzw. sogar unmdglich machte (vgl. Abb. 4243,2).
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3. Tiegelmaterialuntersuchungen

In (2) wurde {iber erste systematische Untersuchungen der Wechselwirkung
zwischen dem Th02—Tiegelmaterial und teil-oxidiertem Corium-E unter

Schutzgas berichtet. Das Zircaloy wurde dabei in oxidischer und der Stahl

in metallischer Form eingesetzt. Mikrosonden-Untersuchungen und chemische
Analysen der erstarrten Corium-Proben ergaben, daR nur schwache chemische
Wechselwirkungen zwischen der Schmelze und dem ThO2 stattfinden. Der maximale
Th02—Gehalt in der Schmelze betrug etwa 1.5 Gew. %. Das Thorium trat vor-
wiegend zusammen mit dem Uran und Zirkonium als oxidische Ausscheidung in

der Metallschmelze auf.

Weiterfithrende Experimente in ThO.-Tiegeln mit vollsténdig oxidiertem Corium-E

(alle Komponenten wurden oxidischgeingesetzt) zeigten jedoch, daB die
Schmelze relativ schlecht mit dem ThO2 vertréglich ist. Bereits bei Tempera-
turen = 1800 °C und Glithzeiten > 5 min kam es zu stérkeren Reaktionen

und Aufldsungserscheinungen des ThO2 in der Schmelze.

Die im vorigen Abschnitt beschriebenen Versuche mit Corium-E unter Luft
bestédtigen diesen Sachverhalt. Die Abb. 42L43.3 und L4 zeigen das Reaktions-
verhalten von Corium-E in Abh&ngigkeit von Temperatur und Zeit.

Bei 1700 ¢ zeigt der ThOQ—Tiegel gegeniliber der entstehenden Schmelze noch
ein reiativ gutes Vertrédglichkeitsverhalten. Nach léngerer Haltezeit ( >5 min)
oxidieren nebem dem Zircaloy, das bereits beim Hochheizen mit dem Sauer-
stoff reagiert, auch die Bestandteile des Stahls, Cr, Fe und Ni. Die ent-

stehenden Oxidphasen reagieren mit dem ThO,-Tiegel, und es ist eine mit der Tem-

2
peratur und der Zeit stark zunehmende Auswaschung der Tiegelwand festzu-

stellen (vgl. Abb. 4243.L4, unten).

Aufgrund dieser Ergebnisse ist es wahrscheinlich nicht mdglich, die Corium-E-

Schmelze wesentlich lénger als ca. 15 min in ThO.-Tiegeln unter Luft zu

halten., Selbst dann, wenn es nicht zum Versagen ges Tiegels kommt, sind die
Reaktionen zwischen dem ‘I‘hO2 und der Schmelze so stark, daB diese in ihren
chemischen Eigenschaften erheblich ver&ndert wird.

Als weitere zeitbegrenzende Faktoren fiir die erreichbare Haltzeit der
Schmelze kommen das bereits erwéhnte Nachlassen der induktiven Ankopplung

und das starke Abdsmpfen des Schmelzguts hinzu.
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Ein 8hnliches Verhalten wie die ThO,—~Tiegel zeigen auch Tiegel aus UO2

und Zr02; sie werden von der Schmelie sogar noch stérker angegriffen als
das Th02. Eine Reduzierung de r chemischen Wechselwirkungen 1&Bt sich
eventuell durch den Einsatz gekilhlter Tiegel erreichen.

Dieser Frage kann jedoch erst nachgegangen werden, wenn die neue Schmelz-

anlage und damit eine hdhere Generatorleistung zur Verfiigung steht.

4, Untersuchung der Schmelzproben

Ein Teil der unter ILuft in ThOz-Tiegeln geschmolzenen Corium-E-Proben

wurde metallographisch, mit der Mikrosonde und durch chemische Analysen unter-
sucht. Dabei ergab sich, daB es wihrend des Hochheizens und unmittelbar

nach Erreichen der Schmelztemperatur zur Ausbildung einer metallischen

Phase (Stahl) und einer oxidischen Phase (UOZ/ZrOQ) kommt (vgl. Abb. L42L3.3
und 4 oben). Diese getrennten Phasen bleiben jedoch nicht erhalten, da
der chemische Zustand der Phasen unter Luft auch stark zeitabhédngig ist.
Wéhrend sich das Zircaloy bereits beim Hochheizen aufoxidiert, sind
stédrkere Oxidationsreaktionen des Stahls erst bei Glihzeiten > 5 min
festzustellen., Dabei wird zun&chst bevorzugt das Chrom, dann das Eisen
und Nickel oxidiert. Bei ca. 2350 °C war nach etwa 13 min der iber-
wiegende Teil des Stahls oxidiert ( Abb. L2h3.k unten).

Die qualitativen und quantitativen Untersuchungen der erstarrten Pro-
ben zeigen, daB die metallische Phase nur aus den Komponenten des Stahls
(Fe, Cr, Ni) besteht und kein Uran und Zirkon oder Sauerstoff enth#lt.
Die keramische Phase ist nicht homogen zusammengesetzt; sie besteht aus
U, Zr und Sauerstoff und enthdlt z.T. auch Th, besonders an den Phasen-

grenzen zum ThO.-Tiegelmaterial. Nach der partiellen Oxidation des Stahls

2
sind auch dessen Oxidationsprodukte (Cr- und Fe-Oxide sowie Mischoxide)
in der keramischen Phase zu finden. Die verschiedenen Oxidphasen sind
nach dem Erstarren statistisch {iber den Querschnitt der Schmelzprobe

verteilt.

Der Ablauf dieser Vorginge ist also der Grund fir die Unvertrdglich -

keitsreaktionen zwischen der Schmelze und dem ThO die schlieBlich zum

29
Versagen des Tiegelmaterials fihren.
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5. Vorversuche zur Abscheidung und quantitativen Bestimmung von Spalt-—

produkt—-Aerosolen

Zur Auswahl geeigneter Filtermaterialien filir die Abscheidung von Spalt-—
produkt-Aerosolen wurden erste Versuche mit insktiven Testaerosolen durch-
gefiihrt. Thre Herstellung erfolgte durch Vernebelung einer O,l1-molaren La3+—
Milchs&ureldsung bzw. einer 0.03 molaren Zrh+—0xalséure16sung in einem Ultra-
schall-Generator. Die dabei gebildeten Fliissigkeits-Aerosole wurden durch
eine 30 em lange Heizstrecke von 1200 °c geleitet, in der sich die zunichst
vorhandenen Chelatkomplexe {iber mehrere Zwischenstufen in die Metalloxide
umwvandeln, Auf diese Weilse entstanden Feststoff-Aerosole von der gleichen

chemischen Form wie die Spaltprodukte—-Aerosole.

Zur Abscheidung wurden Filter mit 50 mm Durchmesser aus Zellulose-Acetat

bzw. regenerierter Zellulose (Sartorius Typen 11106 /11607) verwendet,

die sich besonders durch ihre Bestindigkeit gegen Feuchtigkeit und hohe
Temperaturen (bis 180 OC) auszeichnen. Die quantitative Bestimmung der Nieder-
schlige erfolgte aktivierungsanalytisch durch Bestrahlung der in Poly&thylen-Folie
eingeschweiBten Filter im FR2 (0.5 h mit p= 8 °* 10m Neutronen/cm2 *s).
Dabel ergeb sich durch Vergleich der Aktivitidten auf dem Versuchsfilter

und einem nachgeschalteten Kontrollfilter, daB das Riickhaltevermdgen des
ersten Filters liber 99,9 % betrug. Gleichzeitig mitbestrahlte Leerfilter
lieferten eine Untergrundaktivitit, die vorwiegend von den Nukliden Na-2h,
Mn-56 und Br-82 herrithrte. Diese Aktivitdten hatten jedoch - besonders

nach 1-2 Tagen Abklingzeit - keinen EinfluB auf die Analysierbarkeit der
Niederschlédge auf den Filtern.

Grundsétzlich kommen flir die Abscheidung der Spaltprodukt-Aerosole auch Glas-—
faser-Menbranfilter in Frage, da diese sogar ein noch besseres Temperatur-
und Feuchtigkeitsverhalten aufweisen als die Zellulosefilter. Doch auf-

grund ihres hohen Na- und K-Gehaltes liefern sie bei der Bestrahlung im
Reaktor eine mehr als 1000-fache Untergrundaktivitét, so daB die aktivierungs-
analytische Bestimmung der Niederschlige durch Bestrahlung des ganzen Filters
nicht mdéglich ist. Es soll daher versucht werden, die quantitative Analyse

solcher Filterproben mit Hilfe der Rontgenfloureszenz durchzufihren.
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AuBerdem sind mit den inaktiven Testaerosolen noch folgende Versuche

vorgesehen:

a) Elektronenmikroskopische Bestimmung der Grdfenverteilung. Diese
Messung soll einen Vergleich mit dem bisher bekannten Teilchen-
groBenspektrum freigesetzter Spaltprodukte ermdglichen,

b) Einschaltung e;ner Transportstrecke von ca. 50 cm Linge zwischen
dem Heizrohr und den MeBfiltern zur Ermittlung der Transportverluste
an Aerosolen aufgrund der Ablagerung an den Rohrwinden; gleichzeitig
sollen dabei verschiedene Nachweismethoden flir die abgeschiedenen
Aerosole erprobt werden.

c) Transport und Abscheidung der Aerosole im Wasserdampf.

Die in diesen Versuchen gewonnenen Erfshrungen bzgl. der meRtechnischen
Erfassung inaktiver Aerosole sollen ferner zur Klérung der Frage bei~
tragen, welche Vor- und Nachteile mit dem Einsatz von inaktiven Fissium-
Proben bei den Schmelzversuchen gzur Spaltprodukt-Freisetzung verbunden

sind.

Iiteratur

/1/ 2. Halbjahresbericht 1973 des PNS, KFK 1908, S. 141 - 147
/2/ 1, Halbjahresbericht 1974 des PNS, KFK 2050, S, 216 - 227
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Abb. hoh3,1: Schmelzanlage/SASCHA fiir Schmelzversuche mit schwach aktiven
Corium-Proben in oxidierender Atmosphére

Abb, U2L3,2: Beispiel flir einen Tiegel
mit stark aufgequollenem
und verkrustetem Schmelzgut




x 4,5

1700 °C/ 2 min
Tiegelmaterial: ThO, (75 % TD)

Einbettmasse

x 4,5

2200 °C/ 3 min
Tiegelmaterial: ThO2 (75 % D)

Abb, U2h3,3: Reaktionsverhalten von Corium-E unter Luft beil kurzen
Glithzeiten., Die entstehende metallische und oxidische
Phase reagieren nur schwach mit dem ThOQ—Tiegelmaterial.
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Einbettmasse

:(U02~Zr02)~Phase

X 5
o} .

2300 “C/3 min

Tiegelmaterial: ThO,, (90 % TD)
(UOZerOZ)uPhase mit oxidierten
und nichtoxidierenden Komponenten
des Stahles.

Metallische-Phase
% ‘ x5

i3

b
‘.

VTﬁ02~T1egéf

ZOSELERER SIS e

2350 °C / 13 min
Tiegelmaterial: ThO, (75 % D)

Abb., h2h3.h:

Reaktionsverhalten von Corium~E unter Luft gegeniiber dem
ThOQ—Tiegel. Die entstehenden Oxidationsprodukte reagieren

z,T, mit dem ThO2 und 16sen dieses auf., Der dichte Tiegel (oben)

zeigt geringere mechanische Stabilitdt als der pordse Tiegel
(unten).
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4244 Konstitution und Reaktionsverhalten von LWR-Materialien beim Coreschmelzen

(P.Hofmann, H.Holleck, C.Politis, A.Skckan, IMF)

Ziele unserer Untersuchungen sind die Kenntnis der Phasenzusammensetzung, der
thermodynamischen Aktivitdten und der Schmelztemperaturen einer Kernschmelze
in Gleichgewichts- und Ungleichgewichtszustdnden in Abhdngigkeit von Ort, Zeit,

Temperatur, Abbrand und vom Abschmelzvorgang.

Die Arbeiten gliedern sich in drei Teile:

1. Konstitutionsuntersuchungen in definierten Systemen zur Kenntnis der Pha-
sengleichgewichte zwischen LWR-Corekomponenten,

2. Reaktionsuntersuchungen zur Kenntnis der Wechselwirkung zwischen LWR-Core-
komponenten,

3. Metallkundliche Untersuchungen an niedergeschmolzenen simulierten LWR~

Brennstdben (vgl. auch PNS 4241).

1, Konstitutionsuntersuchungen

Im Berichtszeitraum wurden Gleichgewichtsuntersuchungen in den drei terniren
Systemen U-Zr-0, U-Fe-0 und Zr-Fe-0 durchgefiihrt. Die Versuche wurden an homo-
genen Proben, entweder Pulverpresslingen oder Lichtbogen-SchmelzkSrpern, vorge-
nommen.Zur Einstellung des thermodynamischen Gleichgewichts wurden die Proben -
je nach Dampfdruck der beteiligten Komponenten - in Hochvakuum bei 1000, 1500
und z.T. 2000°C oder in zugeschweissten Quarzglasampullen bei 1000°C bis zu

100 h gegliiht. Die Versuchszeiten reichten nicht in allen F#llen aus, um bei
1000°¢ Gleichgewicht zu erreichen. Nach dem Abkiihlen bzw. Abschrecken wurden
die Proben rdntgenographisch und z.T. metallographisch untersucht. Der iiberwie-
gende Teil der Proben wurde chemisch analysiert; hierbei wurden geringfiigige
Konzentrationsveridnderungen gegeniiber den Einwaagen aufgezeigt. Die Phasenver-—
hdltnisse, die aufgrund dieser Versuchsergebnisse fiir die drei Systeme U-Zr-O,
U-Fe—-0 und Zr-Fe-0 bei den Temperaturen 1000, 1500 und 2000°C erwartet werden,
sind in Abb. 4244-1 als isotherme Schnitte dargestellt. Diese vorldufigen Pha-
sendiagramme, insbesondere der Systeme U-Fe-0 und Zr-Fe-0 sowie der 2000°c-
Schnitt des Systems U~Zr-0, beruhen z.T. noch auf erheblichen Abschitzungen,

die durch gestrichelte, d.h. nicht voll gesicherte Linien gekennzeichnet sind.

Die wichtigsten Folgerungen aus den Versuchsergebnissen fiir das System U~Zr-0

(vgl. Abb. 4244-1a) sind:
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- UO2 und Zr befinden sich bei den hohen Versuchstemperaturen nicht miteinan-

der im Gleichgewicht.

- Auf dem Schnitt U02—Zr bildet sich schon unterhalb 1500°C eine metallische
U(Zr)-Schmelze.

Damit werden frithere Vermutungen (vgl. 1.Halbjahresbericht 1974 des PNS, KFK
2050, S.228) iiber die Existenz eines zentralen 3-Phasenfeldes, in dem sich

der Schnitt UOZ—Zr befindet, bestidtigt.

Zirkonium ist zwischen 1000 und 1800°C nur dann neben UO stabil, wenn es

in der o-Form vorliegt und die fiir die jeweilige Temperaiur gliltige Sdtti-
gungskonzentration an Sauerstoff (fiir 1000°C 30 at.? 0) enthdlt. Eine Grenz-
linie des 3-Phasenfeldes UOZ’ a=Zr(0), U(Zr), der quasibindre Schnitt zwi-
schen UO2 und sauerstoffgesdttigtem o-Zr(0), ist in Abb. 4244-2 dargestellt.
Die Gleichgewichtslinien sind teilweise gestrichelt, weil die Schmelztempe-
raturen zum Teil noch nicht exakt bestimmt sind und auch nicht fiir alle Pro-
ben bestimmt werden k¥nnen. Die bisher im System U-Zr-O gemessenen Schmelz-

temperaturen (Solidustemperaturen) sind in Abb. 4244-3 angegeben.

Das System U-Fe-0O (vgl. Abb. 4244-1b), dessen isotherme Schnitte noch weit-

gehend ungesichert sind, zeigt als charakteristisches Merkmal Gleichgewichte
zwischen UO2 einerseits und Fe, Fe-Oxiden und U-Fe-Phasen andererseits. Schon
bei 1000°C tritt Schmelze in einem weiten Bereich zwischen Fe und U auf der
U-Seite auf. Das metallische Schmelzfeld weitet sich bei 1500°C erheblich aus,

eine oxidische Schmelze tritt hinzu.

Im System Zr-Fe—-0 (vgl. Abb. 4244~1c¢) sind die Phasenverhiltnisse komplizier-
FeOX), die

ter. Bei 1000°C beobachtet man eine ternire Phase (n-Phase, ’\JZr2

zur Verbindungsgruppe der sogenannten Nichtmetall-stabilisierten Phasen

zdhlt; ihr Sauerstoffgehalt liegt bei 5 bis 10 at.% O. Diese n-Phase, eine
Art Bindeglied zwischen metallischen Phasen und den keramischen Oxidphasen,
Zr, Fe

steht neben anderen Zr-Fe-Verbindungen (Fe Zr) und Fe sowie den Fe-

2 3
Oxiden mit ZrO, im Gleichgewicht. Bei 1500°¢C verringert sich die Phasenanzahl

durch hinzutreiende bzw. sich vergrtssernde Schmelzfelder, von denen eines

das Stabilit#dtsgebiet der n-Phase {iberdeckt und bis zu 0-Gehalten von ~20 at.%
vordringt. Bei 2000°C existiert ein durchgehender Bereich metallischer Schmel-
ze, der sich auch in das ternire Gebiet ausdehnt und auf der Zr—-Seite nahe an

die Zusammensetzung (ZrO) heranreicht.
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Von besonderer Bedeutung sind die Konzentrationsschnitte Oxid-Metall in al-
len drei Systemen. Sie spielen eine wichtige Rolle bei Entmischungserschei-
nungen in der Coreschmelze. Die Abb. 4244-4 und 4244-5 zeigen Schliffbilder
von Schmelzproben aus den Systemen ZrOz-Fe und U02—Fe. Nach Aussage dieser
Schliffbilder sind die Schmelzen sowohl makroskopisch (oberes Bild: Eisen-
einschluss in Oxid) als auch mikroskopisch (unteres Bild: tropfenfdrmige Oxid-
einschliisse in Eisen) heterogen. Aufgrund dieser Befunde und der bislang be-
kannten Daten kann man fiir beide Oxid-Metall-Systeme im Prinzip ein Zustands-
diagramm erwarten, wie es in Abb. 4244-6 exemplarisch fiir das System ZrOz—Fe
angedeutet wird. Die Aussage der Unmischbarkeit von Oxid- und Metallschmelzen
ldsst sich jedoch nicht ohne weiteres von diesen einfachen terniren Systemen
auf das 4-Stoffsystem U-Zr-Fe—-0 oder auf das komplexe System "Corium' verall-

gemeinern.

2. Reaktionsuntersuchungen

Die Reaktionsuntersuchungen wurden mit den drei hauptsdchlichen LWR-Corekompo-

nenten UO,, Zircaloy (Zry) und Stahl (1.4550) durchgefiihrt. Die Ausgangskon-

2’
zentration der Komponenten entsprach der des Coriums-E mit einer Zusammenset-—

)

zung von 35 Gew.Z UO 10 Gew.%Z Zry und 55 Gew.Z Stahl+ .

2’
Die Komponenten des Coriums waren bei diesen Experimenten ringfdrmig angeord-—

net (Abb. 4244-7, Bild a). Um den UO,-Kern herum befand sich ein Zry-Rohr, das

2
von einem Husseren Stahlring umgeben war. Zum Vergleich wurden auch Versuche
mit pulverfdrmigen Corium durchgefiihrt. Die Versuche mit Corium wurden in ei-
nem Induktionsofen unter Schutzgas, Luft und Wasserdampf durchgefiihrt. Ein Teil

der Proben wurde im Lichtbogenofen unter 5 bar Argon geschmolzen.

Die Untersuchung der Proben erfolgte metallographisch, rdntgenographisch,mit

Hilfe der Mikrosonde sowie durch quantitative chemische Analysen.

Beim Aufheizen der Corium-Proben ist festzustellen, dass das Reaktionsverhal-

ten der Komponenten stark vom Oxidationsgrad der Coriumkomponenten abhingt.

U0, oxidisch, Zircaloy und Stahl metallisch (inerte Versuchsatmosphire)
(vegl. Abb. 4244-7):

- Bei ca. 1000°C finden erste chemische Wechselwirkungen zwischen dem Zry und

dem Stahl statt (Bild b). Beil etwa 1350°C kommt es, infolge einer eutekti-

+) M.Peehs; IAEA-SM-190/10, Wien (1974)
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schen Reaktion des Zircaloys mit dem Stahl, zur Bildung fliissiger Phasen
(Bild c¢). Die Komponenten des Stahles reagieren mit dem Zry in unterschied-
licher Weise, wodurch es zu einer Entmischung des Stahles kommt. Als haupt-
sdchliche Reaktionsprodukte entstehen eine (Cr,Fe)-Phase die kein Zr aber
etwas Ni enthdlt sowie einer (Ni,Fe,Zr)-Phase. Bei 1350°C reagiert auch ein
Teil des Zry bzw. der entstehenden Zry/Stahl-Schmelze mit dem UO2 (Bild 4d).
Bei hdheren Temperaturen erfolgt die Reaktion der metallischen Zry/Stahl-~
Schmelze mit dem UO2 erheblich schneller (Bild.e,f). Bei 2350°C war das
UO2 bereits nach 2 Minuten vollstdndig aufgeldst (Bild. g,h). Beim erneuten

Hochheizen der erstarrten Corium-Proben schmelzen diese bereits bei etwa

2000°¢.

- Die Mikrosondenuntersuchungen ergeben im wesentlichen drei Phasen (Bild h):
eine helle (Fe,Cr)-Phase mit geringen Ni-Gehalten, eine gelbliche uranhal-
tige (U,Fe,Ni,Zr)-~Phase und eine keramische Zirkon/Sauerstoff-Phase, die in

Form von gerichteten primiren Ausscheidungen auftritt (Bild h).

- In der erstarrten Corium-Schmelze sind die verschiedenen Phasen statistisch
iiber den Probenquerschnitt verteilt (Bild h), d.h. es sind keine Entmi-
schungen festzustellen. Der {iberwiegende Teil der Phasen besitzt metalli-
schen Charakter. Bei diesen Versuchen war in keinem Fall eine Schichtenbil-

dung in der erstarrten Schmelze festzustellen.

~ Chemische Analysen der Schmelzproben zeigen, dass mehr als 607 des Sauer-—
stoffs, sowie in erheblichen Mengen Uran und Zirkonium abgedampft sind. Ge-
nerell waren bei den Schmelzexperimenten Gewichtsverluste bis zu 307 zu be-
obachten. Die im Lichtbogenofen geschmolzenen Proben verhalten sich bezlig-
lich der Abdampfraten #hnlich wie die im Induktionsofen geschmolzenen Corium-—

Proben.

- Beim Aufheizen der teiloxidierten Corium-Proben unter Schutzgas wird die
erste fliissige Phase durch den Schmelzpunkt des Stahles bestimmt (ca.14SOOC).

Erst oberhalb 2000°C finden stirkere chemische Wechselwirkungen des ZrO2

mit dem Stahl und dem UO2 statt. Bei etwa 2400°C sind alle Phasen fliissig.

Der liberwiegende Teil der erstarrten Probe besitzt aufgrund der starken

Sauerstoffverluste beim Glithen metallischen Charakter. Z.T. werden noch

Reste einer keramischen Phase festgestellt.
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- Bei ca. 1300°C kann man erste fliissige Phasen beobachten, und bereits bei
etwa 1600°C bildet sich eine homogene Schmelze, unabhidngig davon, ob die
Experimente unter Schutzgas oder Luft bzw. Wasserdampf durchgefiihrt wer-

den.

3. Metallkundliche Untersuchungen an Abschmelzstdben

Von Stdben, die in inerter Atmosphire angeschmolzen worden waren (vgl. auch
Beitrag PNS 4241), wurden in verschiedener StabhShe Querschnitte entnommen
und metallographisch pridpariert sowie durch Abfeilen einzelner Schichten

bzw. mikroskopisches Herausprdparieren kleiner Bereiche Proben fiir die
rbntgenographische Untersuchung gewonnen. Die Abb. 4244-8 und 4244-9 geben
Schliffbilder von zwei Proben des gleichen Stabes wieder. Abb. 4244-8 zeigt
einen Querschnitt aus dem unteren Stabteil. Die Ubersichtsaufnahme (a) lédsst
die urspriingliche ringf6rmige Anordnung, innen Wolframstab, umgeben von ei-
nem U02— und einem Zry-Ring, sowie Verdickungen durch herabgelaufene Schmel-
ze erkennen. Die vergrdsserte Teilansicht (b) gibt die Positionen der mikro-
skopischen Detailaufnahmen ¢ bis £ an. Am Kontakt Wolfram/UOz-Ring (Posi-
tion ¢) finden sich Schmelzanteile mit freiem Uran, die durch einen breiten
Riss im UOZ—Ring (Position e) eingedrungen sind. Durch chemische Wechselwir-
kung dieser Schmelze mit dem Wolfram—Heizstab bildete sich die Phase ZrWz.

Position d liegt im ungeschmolzenen Teil des UO,-Ringes; auch hier wird

2
freies Uran nachgewiesen, Die erstarrte Schmelze (Positionen e und f) enth#lt
die Phasen UOZ’ a-Zr(0) und U(Zr), die aufgrund der Konstitutionsuntersu-

chungen als die Gleichgewichtsphasen des Schnittes UOZ-Zr anzusehen sind.

Abb. 4244-9 enthdlt Schliffbilder eines Querschnittes vom oberen Teil des
gleichen Stabes. Hier werden in der erstarrten Schmelze zwar die gleichen
Phasen beobachtet, jedoch in anderen Mengenverhiltnissen. Auffallend ist der

grdssere Anteil an UO, in der Schmelze bei stark verringerten Anteilen an

2
U(Zr) wund geringeren Mengen an o~Zr(0). Die metallischen Phasen sind also
im unteren Teil des Stabes angereichert. Es ist daher anzunehmen, dass zu
verschiedenen Zeiten Schmelzen verschiedener Zusammensetzung und verschie-

dener Temperatur abfliessen, wie auch erwartet werden musste.



- 266 -

Die r¥ntgenographische Bestidtigung der metallographischen Phasenbefunde
liefert Abb. 4244-10, die Guinier-Filmaufnahmen (CuKa]) verschiedener

herausprdparierter Zonen in Gegeniiberstellung mit den Referenzphasen U02,
a~2r, o~U, W und er2 zeligt.,
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Abb. 4244-1 Isotherme Schnitte in terndren Systemen mit
Corekomponenten

a) Uran - Zirkon - Sauerstoff

b) Eisen - Uran - Sauverstoff

c) Eisen - Zirkon - Sauerstoff
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Abb. 42444 Schliffbilder einer Schmelzprobe im System
ZrO2 ~ Pe (oben: Gesamtansicht; unten: Detail
aus“dem umrandeten Quadrat)
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Abb. 4244-5 Schliffbilder einer Schmelzprobe im System
- Fe (oben: Gesamtansicht; unten: Detail

Uo
au% dem umrandeten Quadrat)
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Abb. 4244-6  Konzentrationsschnitt Fe - ZrO, im System
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Abhi | Abb.2
1050°C/10min (600 Torr Ar) »
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2350°C/2min (600 Torr Ar) Position 3 (gedtzt) 20pm+—

Abb. 4244-7 Schliffbilder von "Corium E"=-Proben nach Glihen
bzw. Schmelzen in inerter Atmosphare




Abb. 4244-8 Schliffbilder eines angeschmolzenen simulierten

LWR-Brennstabs (unterer Stabteil)

a) Querschnitt als Ubersichtsaufnahme

b) Teilansicht mit Zuordnung der mikroskopischen
Detailaufnahmen ¢, d, e und f




Abb. 4244-9 Schliffbilder eines angeschmolzenen simulierten

LWR-Brennstabs (oberer Stabteil, gleicher Stab
wie Abb. 4244-8)
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Abb. 4244-10

ROontgenographische Phasenanalyse (Guinier-

aufnahmen, CuKa,) an Proben eines angeschmol-
zenen simuliertg

n LWR-Brennstabs mit Zu-
ordnung der Probeentnahme
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4300 AUSBREITUNGS~ UND REAKTIONSVORGANGE VON NUKLEAREN SCHADSTOFFEN
BET SCHWEREN STORFALLEN

310 Untersuchung der zeitabhinglgen Ausbreitungs- und Reaktionsvor-

génge von Spaltprodukten und Aerosolen bei schweren Stdrfillen

4311 Nukleare Schadstoffe in der Nachunfall-Atmosphére eines Leicht-

wasser-Reaktor (LWR)-Containments

Beschreibung von Modellen der Nachunfall-Atmosphfre eines Leicht-
wasser-Resktor (LWR)-Containments - erste Ergebnisse.
(G. Haury, H.Jordan, IASR)

I. Einleitung

Das PNS-Vorhaben 4311 dient der Erweiterung des physikalischen Versténdnisses
Uber das Verhalten von luftgetragenen radiocaktiven Partikeln in LWR-Contain-
ments nach einem schwerenhypothetischen Stérfall. Ziel ist die Entwicklung
eines Computer-Codes, der die Aktivitdt partikelfdrmiger Spalt— und Aktivie-
rungsprodukte in einem beliebigen Zeitpunkt nach einem solchen Stdérfall

berechnet.

Die Berechnung des Aerosolverhaltens im LWR-Containment stellt somit die not-
wendige Verkniipfung zwischen Aktivitétsfreisetzung aus der Schmelze und Aus-
breitung in die Atmosphére dar. Die wichtige Rolle, die luftgetragene Partikeln
flir die Gesamtstrahlungsbelastung einer Person durch Inkorporation in der
Umgebung einer Unfallstelle spielen, wird in /1/ nachdriicklich betont, wo

131 nicht partikelfdrmig

gezeigt wird, daB von den 12 wichtigsten Nukliden nur J
vorliegt. Darliber hinaus zeigen vergleichende Dosisberechnungen, die die Er-
gebnisse von groBen blow-down Simulationsexperimenten benutzen /1/ sehr

klar den starken EinfluB, dén Wasserdampf und Spriihsystem in der Contain-

ment-Atmosphére als Dosisverminderungsfaktoren haben.

Die zu Beginn der Arbeiten durchgefihrte Literaturstudie /2/ ergab, daB zwar
eine Reihe von Modellen existiert, die den Partikelabbau in Wasserdampfatmos-—
phére mit und ohne Sprithsystem behandeln. All diesen Modellen ist jedoch
gemeinsam, daB sie entweder Untersysteme behandeln, die fiir sich allein das

Gesamtsystem nicht représentieren konnen, oder daB sie sterk vereinfachende
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Annehmen beinhalten, flir die es nur ungeniigende theoretische oder experi-

mentelle Begriindungen gibt,

Eine Beschreibung des Gesamtsystems in Teilmodellen kann nur so erfolgen,

daB getroffene Annahmen Jeweils experimentell bestftigt werden miissen,

bevor sie in weiteren Schritten verbessert und verfeinert werden.

In Abschnitt 3 dieses Berichtes stellen wir vier Modelle mit zunehmender Komple-
xit8t vor. Das letzte sehen wir vorldufig als hinreichend genaue Néherung an.
Wir begriinden die in diesen Modellen enthaltenen vereinfachenden Annah-

men mit Hilfe der Ergebnisse detaillierter Untersuchungen der beteiligten
Einzelprozesse /3/.

Insbesondere stiitzen wir uns auf eine in /3/ vorgenommene Untersuchung des
empfindlichen Einflusses der Wasserdampfkondensation an Partikeln auf den
Auswasch-Mechanismus sowie auf eine im Detail in Abschnitt L4 dieses

Berichtes diskutierte Berechnung zur Kondensation, wie sie im ersten

Modell auftritt. Die vorgeschlagenen Modelle miissen so geartet sein, daB

sie ohne zu groBen Aufwand experimentell verifiziert werden k&nnen. Sie

wurden daher unter verschiedenen Gesichtspunkten ausgewdhlt:

1. Jedes der vier Modelle eignet sich fiir die experimentelle Uberpriifung,
wobel die experimentell einstellbaren Parameter auch EingabegroRen fiir
das Modell sind.

2, Die Modelle werden in der Reihenfolge zunehmender Komplexitit entwickelt.
Ergebnisse und experimentelle Bestdtigung jedes Modells sind notwendige
Voraussetzung flir die Entwicklung des nachfolgenden Modells.

3. Jedes Modell kann numerisch geldst werden.

4. Das letzte Modell spiegelt die Natur der tatséchlichen Atmosphire eines

LWR-Containments nach einem Stdrfall geniigend gut wieder.

IT. Generelle Anforderungen an ein Modell der Nachunfallatmosphire eines

LWR-Containments

Das System, welches in den Containments eines Leichtwasserreaktors nach
einem theoretischen Coreschmelzunfall erwartet wird, besteht sehr wahr-
scheinlich aus einem gemischten Kondensationsserosol, aus Gasen, Wasser-
dampf, Tropfen aus kondensiertem Wasserdampf und Spriihtropfen mit chemi-
schen Zus#étzen. Die genaue Natur des Systems héngt sicherlich ab vom

Verlauf des Unfalls, insbesondere vom zeitlichen Verlauf der Aktivitéts—
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freisetzung und der Dampferzeugung, vom Druckverlauf und von r&umlichen
Inhomogenitéten. Eine allgemeine mathematische Beschreibung eines solchen
Systems ist schon wegen der Vielfalt der mdglichen Unfallabl&ufe nicht
durchfihrbar. Beschraénkt man sich auf einen spezifischen Ablauf, so ver-
liert die Beschreibung an Generalitét. Dariliber hinaus ist selbst in diesem
Fall zu erwarten, daB die zur Systembeschreibung ndétigen Gleichungen nicht
16sbar sind. Deshalb ist es a priori notwendig, das System durch ein phy-
sikalisches Modell darzustellen. Dieses Modell muB die Anforderungen er-—
flillen, daR es 18sbar ist und daB es geniigend genau die Bedingungen der
Containmentatmosphére wiedergibt,

Annliche Bedingungen gelten fiir Atmosphiren ohne Wasserdampfanteil fiir

die umfassende Erfshrung in Zusammenhang mit der Sicherheitsforschung

flir schnelle Brutreaktoren zur Verfiligung stehen, Hierbei ist die grund-
legendste Modellannahme, daR im betrachteten System eine homogene Durch-
mischung stattfinden muB. Diese Annahme scheint durch die gute Uberein-
stimmung zwischen Modellrechnungen und Experimenten /4/ zumindest fiir
trockene Atmosphéren gerechtfertigt zu sein. Containments, von denen man
weiB, daB in ihnen aufgrund von Zwangsumlauf keine homogene Durchmischung
stattfindet, kOnnen trotzdem mit homogenen Modellen behandelt werden,
indem man beispielsweise homogene Zellen einzeln und nur als schwach
untereinander abhinglg betrachtet. Bei der Atmosphére des Leichtwasser-
reaktors kann sich dieses Vorgehen in jedem Fall als notwendig erweisen,
da zu erwarten ist, daR der in diese Atmosphére eintretende Wasserdamp?f

im Verlauf der Vermischungsvorgénge einer Phasenénderung unterliegt und
der wichtigste Mechanismus der Kondensation im Gegensatz zu den anderen
elementaren Mechanismen eine im Vergleich zur Durchmischungszeit der
Containmentatmosphére kurze Relaxationszeit besitzt. Die Annahme der homo-
genen Durchmischung stellt auf jeden Fall eine starke Vereinfachung flir die
Mathematik dar, der sich zum gegenwirtigen Zeitpunkt filir "trockene'" Modelle
als notwendig erweist und deswegen fiir das komplexere '"nasse" Modell

noch weitaus notwendiger ist.

Abgesehen von der recht starken Vereinfachung, die die Einschrénkung auf
Homogenitét mit sich bringt, wird im derzeit entwickelten Modell der Nach-

unfall-Atmosphére (NAUA) fiir LWRs eine zweite Gruppe von Vereinfachungen
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vorgenommen, die im folgenden beschrieben werden. (Wir greifen auf eine
zweite Gruppe von Vereinfachungen zuriick, da sie sich flir die experimentel-
le Uberpriifung im kleinen MaRstab eignen, wihrend réumliche Inhomogenits-
ten Experimente im groRen MaBstab erfordern wiirden, die fiir das NAUA-Programm
nicht vorgesehen sind). Wir mSchten insbesondere ins Feld filhren, daR die
nachstehend zu behandelnden Vereinfachungen zumindest in einer ersten Pha-
se notwendig sind, um die Basis flir eine begriindete Hoffnung auf Erfolg bei
der numerischen Behandlung des Modells zu schaffen. Selbst mit diesen Ver-
einfachungen, deren Anwendbarkeit im Experiment noch gepriift werden muB,
wird der Glltigkeitsbereich des Modells weitaus groRer sein als der bereits
bestehender Modelle /2/.

Das Ziel des Modells besteht grunds&tzlich in der Vorhersage der zeitlichen
Abhéngigkeit der in der Luft befindlichen radiosktiven Massenkonzentration
M(t). Diese ist ableitbar von der Verteilung der TeilchengrdBe n (re,t)dre

mit

5=

_ 7k 3
M(t) = £ 5 f r.on (r, t) dr_ (1)

n(re,t)dre ist die Anzahl der Teilchen zum Zeitpunkt t mit dem massenéquiva-
lenten Radius T in dre. p ist die Dichte der priméren radioaktiven Kon-
densationspartikeln, die als inneres Gemisch angenommen werden und aus

der Schmelze freigesetzt werden., Wenn kein Wasserdampf und keine Sprih-
tropfen vorhanden sind, kann die zeitliche Entwicklung von n(re,t) wie

folgt beschrieben werden /U4/:

re/a@?
on = - te ' e .
ot (re, t) = 8 (re, t) a(re) n (re, t) + £ K (re , T, ) n (re ,t) ¢ (2)
2
r, ®
n(re', t) ;;TvQ dre' -n (re, t) £ K (re, re') n (re', t) dre'

S(re,t) ist eine willkiirliche Partikelquelle.
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alr )

o ist der Koeffizient flir die elementaren
Ablagerungsprozesse
K(re, re') ist die Kollisionshiufigkeit zwischen
einer Partikel mit Radius r, und einer
; anderen mit Radius re'
re" = V/re3 - re'3

Die Kondensation von Wasserdampf kann auf mindestens zwei Arten in., G1.
(2) aufgenommen werden, Man kann den Kern K so erweitern, daB er die Mole-

kulardiffusion der Wassermolekiile als zweiter Partikelspezies einschlieBt.
Die zweite MOglichkeit ist die Addition des Glieds

dr
=
dt

Bra (n(re, t)

wobel dre/dt die Geschwindigkeit des Kondensationswachstums des Teilchen-
radius aus der rechten Seite der Gl. (2) ist. Der wichtige Punkt besteht

hier darin, daR man bei beiden MSglichkeiten eine neue kontinuierliche Variable
(die Dichte) als Argument zu der Funktion hinzunehmen muR: im ersten Fall,

weil n(r,t) nun zwei unsbhéingige Partikel-Spezies (Teilchen und Wasser-—
molekiile) und verschiedene Kombinationen beider mit jeweils unterschied-
licher Dichte enth#lt; im zweiten Fall gilt dasselbe, weil die Massen-

dichte eine Funktion des Wassergehaltes der Partikeln ist. Unter dem Ge-
sichtspunkt der numerischen Behandlung des Modells kdnnte man unter AuRer-
achtlassung der zeitlichen Abhéngigkeit sagen, daB die Dimension der unend-

lichen Matrix n(r,t) von eins auf zwei erhdéht wurde.

Wihrend die Temperaturgeschichte eines Kondensationstrdpfchens im wesent-
lichen als die Temperaturgeschichte der Atmosphére des Containments ange-
sehen werden kann, gilt das nicht fliir die viel grdBeren, kalten Sprith-
tropfen, fliir die Thermophorese und Diffusiophorese von Partikeln bedeutend
sind. Deshalb miissen die Sprihtropfen zusitzlich gekennzeichnet werden,

was zu einer dritten unendlichen Dimension fiir n(r,t) flihrt.
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Innerhalb der Genauigkeilt der urspringlichen Annahme der Homogenitét

und der mathematischen Beschreibung der Elemtarprozesse kdnnte eine voll-
sténdige Gleichung fiir die zeitliche Entwicklung dieses dreidimensiona-
len n(r,t) in Analogie zu Gl. (2) geschrieben werden. Aufgrund dersel-

ben Analogie ist es jedoch ersichtlich, daR die numerische Ldsung undurch-
fihrbar ist, Wir haben die Erfahrung gemacht, daB unter einigen Bedingungen
von praktischem Interesse die numerische Behandlung von Gl. (2) zu Insta-
bilitdten in Zusammenhang mit den erforderlichen, sehr langen Rechenzeiten
fihrt. (Bs sind Arbeiten zur L3sung dieser Instebilitéten geplant). Men
muR daher davon ausgehen, daf &hnliche Schwierigkeiten bei der Behandlung
eines dreidimensionalen n auftreten. Ds aufgrund einer groben Schétzung

(dinm (n)) ist, wlirden sich diese Schwie-

die Rechenzeit proportional zu 2
rigkeiten entsprechend vergrdRern. AuBerdem kann damit gerechnet werden,
daB die Rechenzeiten prohibitiv lang wéren. Aus diesen Grinden werden im
NAUA-Modell die oben erwihnten Vereinfachungen der zweiten Gruppe vorge-
nommen. Thr Ziel besteht im wesentlichen darin, die Dimension von n(r,t)
nach Moglichkeit zu reduzieren oder, wenn das nicht mdglich ist, das
Kontinuum einer Dimension von n(r,t) auf den kleinstméglichen diskreten
Satz zu reduzieren. Da dies flir das einfachste System em leichtesten
durchgefiihrt werden kanh, haben wir uns entschlossen, das Modell in

vier Stufen mit zunehmender Komplexit#ét zu entwickeln, wobei jede Stufe
ein allgemeineres System beschreibt. Jede Stufe muR flir sich experimentell
auf die Anwendbarkeit der in ihr gemachten Annshmen gepriift werden.

Die Modellergebnisse von jeder Stufe sollen in die folgende Stufe einge-

arbeitet werden. Die vier Stufen sind:

Modell I: Am Anfang vorhanden: Partikeln, Wasserdampf.
Weitere Partikeln oder Dampf werden nicht freigesetzt.

Kein Spriihsystem.
Modell II: Modell I mit kontinuierlichem Sprayeinsatz.
Modell ITII: Am Anfang vorhanden: Partikeln, Wasserdampf.

Weitere Partikeln werden nicht freigesetzt. Kontinuierliche

Freisetzung von Wasserdampf, Kein Spriihsystem.
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Modell IV:  Modell III mit kontinuierlichem Sprayeinsatz.

ITI. Beschreibung und Begriindung der vier NAUA-Modelle

Modell I:

Anfangsbedingungen

a) Ein definierter Grad der Anfangsiiberséttigung von Wasserdampf.
b) Keine Quelle fiir Wasserdampf.

c) Sémtliche Partikeln sind am Anfang vorhanden.

d) Kein Spriihsystem.

e) Schnelle Durchmischung.
namik

Wir nehmen die instantane Zugabe von Partikeln mit logarithmisch normaler
Verteilung in einer Atmosphére mit vorher festgelegter Wasserdampfilber-—
séttigung an. Berechnungen zur Aufstellung dieses Modells, die in Abschnitt k4
behandelt werden, zeigen, daR diejenigen Teilchen, deren Radien einen
kritischen Radius Ubersteigen, fast spontan durch Kondensation auf eine
stabile EndgrdBe anwachsen, die fiir sémtliche beteiligten Teilchen

nahezu dieselbe ist und vom Grad der Uberséttigung abhéngt. Die Zeit, in der
sich das System stsbilisiert, ist so klein, daB sich die {librigen Prozesse,
die eine Rolle spielen, praktisch noch nicht auswirken kénnen. Die Konden-
sation kann daher tatséchlich als spontan angesehen werden,

Modell I verwendet dsher als Anfangsbedingung eine GroRenver-—

teilung n(r,t), die identisch mit der Anfangsverteilungvder Partikel bis

zu einem kritischen, durch den Grad der Ubers8ttigung bestimmten Radius ist.
Uber diesen Radius hinaus ist sie gleich Null, mit Ausnahme einer monodis-
persen Fraktion, die bei der EndgrdBe der Kondensationstrdpfchen suftritt.
Nach Festlegung dieser Verteilung wird angenommen, daB die Atmosphdre nicht

mehr Ubers#dttigt ist und daher kéine weitere Kondensation auftritt.

Die Dichte der Kondensationstrdpfchen wird gleich der Dichte des Wassers
gesetzt. Das stimmt innerhalb einer Genauigkeit von 1 %, wenn das Verh#lt-

nis des Radius des Wassertrdpfchens re 2u dem des festen Kerns Ty mindestens
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a > 3 /1, - ow/ps
T 0,01 Pw/Ps
pw = Dichte des Wassers, ps = Dichte des festen Kerns, Fiir
ps = 10 g/cm3 gilt deshalb
>
rd Z 10 rs

Unsere bisherigen Berechnungen (Abschnitt 4) deuten darauf hin, daR der-
artige Radiusverh&ltnisse durchaus auftreten kdnnen.

Unter diesen vereinfachenden Annashmen wird die Dimension von n auf zwel
gehalten, wobei die Dichtedimenéion ein diskreter Satz der beiden Elemente,

ndmlich Dichte der Schmelze und Dichte des Wassers ist.

Da die monodispersen Trdpfchen so groR sind, daB sie schnell sedimentieren,
kann man Kosgulation der Trdpfchen untereinander auBer Acht lassen. Die
Tropfchen—-Partikel Koagulation erfolgt iiberwiegend durch Diffusion,

da die Wirkungsgrade der Impaktion und der Interzeption fiir Teilchen< 2um
vernachléssigbar klein sind. Fiir Teilchen >2 um k&nnen diese beiden
letztgenannten Mechanismen in den Kern des Integrals von Gl. (2) ein-

gearbeitet werden,

Da die Kondensation sehr schnell aufhdrt, spielen Thermophorese und Diffu-
siophorese bei den Kondensationstrdpfchen eine vernachlissigbar kleine
Rolle. Sie kOnnen an den Winden eine Rolle spielen, an denen der Wirme-
transport zu einem Temperaturgradienten und einem Dampfgradienten fihrt.
Diese Effekte kdnnen leicht in das Glied o (re) von Gl. (2) eingear-
beitet werden. Der Warmetransport durch die Wande zusammen mit der homoge-—
nen Durchmischung bedingen auch eine kontinuierliche Quelle der Ubersatti-
gung, von der jedoch erwartet wird, daB sie einen geringfiigigen Effekt

auf das Teilchenwachstum hat und daher zunichst vernachlissigt wird.
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Neben der Abschéidung durch Thermophorese und Diffusiophorese tritt eine
Verminderung der luftgetragenen Massenkonzentration durch Diffusion der
Partikeln an die Windk und Sedimentation der Partikeln und Trdpfchen am

Boden auf.

Modell II:

Anfangsbedingungen

a) Ein definierter Grad der Anfangsiiberséttigung von Wasserdampf.

b) Keine Quelle fiir Wasserdampf.

c) Sémtliche Teilchen sind zu Beginn vorhanden.

d) Eine kontinuierliche Quelle kalter Sprithtropfen mit gegebener
GréRenverteilung.

e) Schnelle homogene Durchmischung.

Dynamik

Die Annshme ist vernilinftig, daB eine gewisse Dampfatmosphire vor Beginn des-
Sprithvorgangs vorhanden ist., Als Anfangsbedingungen dieser Atmosphére werden
die Bedingungen flir Modell I angenommen, vorausgesetzt, daB ihre Berech-
tigung experimentell bestitigt ist.

Dieser Atmosphére werden groBe ( > 100ym ) kalte Sprilhtropfen zugefiihrt,
um den Druck im Containment durch Abkithlung zu verringern. Diese Abkithlung
impliziert eine sténdige Erneuerung der Uberséttigung und daraus folgende
Kondensation, nun jedoch hauptséichlich an den Sprilhtropfen, weil sie den
gréBten Temperaturgradienten aufweisen., Die fiir kleine Partikeln besonders
wirksame Thermophorese und Diffusiophorese £indet nun an den Sprlihtropfen statt,
bis sie das Temperaturgleichgewicht mit ihrer Umgebung erreichen oder bis

die gesamte Uberséttigung esbgebaut worden ist. Wegen der Existenz der kal-
ten Sprithtropfen findet der hauptséchliche Warmetransport nicht mehr zu

den Wianden statt, so daB Kondensation und die daraus folgende Thermophorese
und Diffusiophorese an den Wénden vernachldssigbar werden.

Die Wirksamkeit des Auswaschens (Impsktion und Interzeption) durch die Sprih-
tropfen ist nur fiir Teilchen>2 um bedeutend /3/. Das bedeutet, daB Sprith-
tropfen praktisch nur Kondensationstr&pfchen einfangen. Es kann daher er-—
wartet werden, daR die Kondensationstrdpfchen nach kurzer Zeit verschwun-

den sind und ihre Rolle beim Einfang der Partikeln durch Diffusion
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(Partikel-Trdpfchen Koagulation) von den polydispersen Spritntropfen iiber-

nommen wird.

Aus diesem Grund betrachtet Modell II nur zwel Arten von Wechselwirkungen:
Partikel-Partikel-Koagulation und Wechselwirkung zwischen Partikeln und
Spriihtropfen durch Diffusiophorese und Thermophorese sowie durch Diffu-
sion. Sie kdnnen in den Kern des Integrals von Gl. (2) eingearbeitet wer-
den. Der Abbau der luftgetragenen Massenkonzentration durch Diffusion

und Sedimentation findet wie bei Modell I statt.

Modell TITI:

Anfangsbedingungen

a) Ein definierter Anfaﬁgsgrad der Uberséttigung von Wasserdampf.
b) Eine kontinuierliche Quelle fiir Wasserdampf.

c) S&mtliche Teilchen sind zu Beginn vorhanden.

d) Kein Spriihsystem.

e) Schnelle homogene Durchmischung.

Dynamik

Die Anfangsbedingungen fiir dieses Modell unterscheiden sich von denen des
Modell I hauptséchlich darin, daR die Fraktion der monodispersen Konden-
sationstrdpfchen wegen der sténdig erneuerten Uberséttigung nun im Laufe
der Zeit zu grdReren Trdpfchengrdfen hin wandert.,Diese Situation ist noch
komplizierter, wenn so viel Wasserdampf zugefihrt wird, daB der kriti-
sche Radius flir die Kondensation durch Brown’sche Koagulation zwischen
den Teilchen erreicht wird, die nach der urspriinglichen Bildung des

Peaks der Verteilung der Kondensationstrdpfchen "zurilickgelassen werden'.

Dieser zweite Effekt wird vom Modell zunfchst ignoriert.

Aufgrund des langfristigen Kondensationsprozesses spielt nun der Partikelein-
fang durch Diffusiophorese durch die Kondensationstr&pfchen eine Rolle. Die
Thermophorese ist unbedeutend, da kein merklicher Temperaturgradient am
Teilchen auftritt. Davon abgesehen ist die Dynamik von Modell III iden-

tisch mit der von Modell I.
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Modell TIV:

Anfangsbedingungen

a) Ein definierter Anfangsgrad der Ubers#ttigung von Wasserdampf.

b) Eine kontinuierliche Quelle fiir den Wasserdampf.

c) S#mtliche Partikeln sind zu Beginn vorhanden.

d) Eine kontinuierliche Quelle kalter Sprilhtropfen mit gegebener
GréRenverteilung.

e) Rasche homogene Durchmischung.

namik

Unter der Annshme, daB der iiber einen langen Zeitraum hinweg aufrechter-
haltene Ubersittigungsgrad so gering ist, daR keine neuen Partikeln kriti-
scher GrdBe gebildet werden, gelten auch hier die Argumente, die zu der
Eliminierung des Kondensationstr&pfchen-Peak in Modell II fithren. Das
bedeutet, daR der Hauptunterschied zwischen den Modellen II und IV im
kontinuierlichen Wachstum der Sprihtropfen von Modell IV lieght und damit
in dem Vergleich zu Modell II vergrdRerten Partikeleinfang durch Diffusio-
phorese und Thermophorese.

Die lbrige Dynamik von Modell IV ist identisch mit der von Modell IT.

4. BErste Rechnungen zu Modell I und III

Von den in /3/ aufgefiihrten physikalischen Effekten, die am Abbau eines
Aerosolsystems beteiligt sind, wurde zundchst im Rehmen der Modellannahmen
von Modell I und III die Kondensation an einem System von festen Partikeln
nédher untersucht. In /3/ wurden die wichtigsten Schritte und Annahmen fir

die Herleitung der Kondensafionsgleichung von Mason aufgefihrt und das Wachs-—
tum einzelner Teilchen bei verschiedenen Ubers#ttigungen und einer Atmos-
phérentemperatur von 130 °C perechnet. Die Riickwirkung der Kondensation am
Tropfen auf den Zustand der Gasphase blieb dabei unberiicksichtigt. Der Ein-
fluR dieser Riickwirkung sowie die Betrachtung einer ganzen Aerosolverteilung
ist Gegenstand der Rechnungen, deren erste Ergebnisse hier mitgeteilt werden

sollen.
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Die Mason’sche Gleichung zur Beschreibung des GrdRenwachstums einer
kugelférmigen, stationdten Partikel unter dem EinfluBR einer libersdttig-
ten Wasserdampfatmosphére wurde unter verschiedenen Annahmen hergelei-

tet.

S - exp {EOM(pW RTr) « 1/r }

-
= RT

a Loy gy, e

KT_ 'RT_ MDP_ (T )

mit S = Dampfséttigungsgrad
0 = Oberflichenspannung der Fliissigkeit (Wasser)
M = Molekulargewicht
p._ = Spez. Dichte des kondensierenden Stoffes (Wasser)

R = Gaskonstante

Tr’ T, = Tropfen- bzw. Gastemperatur
L = Latente Warme von Wasser
r = Tropfenradius
K = Warmeleitféhigkeit des Dampfes
Po(T,) = Shttigungsdampfdruck bei der Temperatur T_

Die wichtigsten dieser Annahmen sind folgende:

a) die mekroskopischen Transportgleichungen (Gln 29, 30, 31 in /3/)
gelten auch fir kleine Teilchen.

b) Das ideale Gasgesetz gilt auch fiir eine wasserdampfgesittigte Atmosphire.

Y] fatnd _— -
C) Teo T und R ( T e ) << 1

r
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In Abhéngigkeit von der gewiinschten Genauigkeit sind diese Annahmen nur
zum Teil haltbar. Die empfindlichen GrdBen in Gleichung (3) sind r, T und
S. Sind sie nur grob bekannt, kdnnen auch verbesserte Annahmen bei der
Herleitung der Gleichung keine sinnvolle Verbesserung der Rechnung brin-

gen. Mogliche Verbesserungen in den Annahmen sind folgende:

(r > », Kn + 0; Kundsenzahl Kn = A/r mit A freie Weglinge des Gases)

durch Transportgleichungen fiir Ubergangsgebiete, z.B. fiir das Slip-flow

Gebiet

Folge: Korrekturen in den beiden Termen im Nenner von Gleichung (3). Dadurch wird
eine Verlangsamung des Tropfenwachstums in der GrdéBenordnung von einigen

Prozent bedingt.

flir die Wachstumsgeschwindigkeit zu erhalten. Wir erhielten ohne diese
Annahme Gleichung (4) fiir die Tropfenwachstumsgeschwindigkeit, die nicht

explizit 18sbar ist.

dr _ DM Py (To) - ML2"L d (4)
*3% = Res S, {s~-4A-.exp /A 5 T E%
L To RKT
2mM 1 -
=) /)
pLRToo r -
mit
1
A=

Wir untersuchten, ob der Nachteil der nicht mehr expliziten L&sbarkeit von
Gleichung (3) aufgewogen wird durch einen Gewinn an Genauigkeit der Ergeb-

nisse. Wir 18sten daher Gleichung (4) durch ein iteratives Verfahren flir
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verschiedene Ubersittigungen S und Temperaturen T _ und verglichen die
L8sungen fiir das Anfangswachstum (t <1072 sec) mit den entsprechenden
Werten, wie sie aus der Masongleichung mit Annahme ¢ erhalten wurden.

Wir erhielten maximale Abweichungen der Iterationsldsung von der Ldsung
der Masongleichung in der GrdRenordnung zwischen 0,1 % (T = 293 °¢) und
1,6 % (T,= 130 °C).

Die Abweichungen der Ergebnisse der Iterationsl®sung von denen der expli-
ziten Masongleichung sind also so gering, daB es selbst flr den vom physi-
kalischen Gleichgewicht am weitesten entfernten Anfangszustand der Konden-
sation nicht sinnvoll erscheint, den grdReren Rechenaufwand einer Itera-

tionsldsung zu betreiben.

Insgesamt 18Rt sich feststellen, daB, vorbehaltlich des noch zu untersuchenden
Einflusses einer Van-der-Waals Korrektur (zu Annshme b), die Mansongleichung
benutzt werden kann, solange nicht fiir die anderen EingabegrdBen (S, T,
GréRenverteilung) ein hohes MaR an Genauigkeit erreicht werden kann.

Unter Umsténden wird es dann sinnvoll werden, direkt die eigentlichen
Transportgleichungen statt der daraus abgeleiteten Masongleichung in einem
Rechenprogramm zﬁ benutzen, insbesondere dann, wenn man die Annshme ruhen-

der Tropfen fallen 1&Bt.

Kondensation an einer Partikelverteilung

Ausgehend von éiner Verteilung trockener Partikeln der Dichte 1 wurde die
zeitliche Verdnderung der daraus entstehenden Tropfen- und Partikelvertei-
lung berechnet, wobei auBer der Kondensation asuch die Sedimentation und
Diffusion der Partikeln und Tropfen beriicksichtigt wurde. Als Anfangs-

verteilung wurde eine Log-Normalverteilung der Form

No 1 1 fnr -fnr )
n (r,t = 0) = T oexp (-5 (——& )7 (5)
/EF'GL o

gewdhlt, Die Parameter NO, o, und rg wurden so gewdhlt, wie sie in den TUNA-
Experimenten /4/ gemessen wurden. Fiir die Berechnung der Diffusion und

Sedimentation wurden die GrdRen der TUNA-GeféBgeometrie benutzt.
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Benutzte Gleichungen:

1,

Kondensation

dr 1

ar _ 1, entsprechend Gl. (3)
e = ¢ (r) D

Integration ergibt

T (t) =M (rO’ t)

Damit ergibt sich filir zwei verschiedene Radien r, und r,

r1' ( 0O+ At) =M (r1, At)
r2' (o+At) =M (rg, At)
oder -
r,' - rt' = M (r2, At) - M (rT, At) (7)
far r1' - r2' gilt
M (r,, At) =M (r,, At) + —g—h-ﬁ—(—ll’-ﬁ-)— v (ry, - ry)
Mit r2' - r1' + dr' und (5) ergibt sich
daraus
dr' = %%LELJQEL dr (8)

Da durch die Kondensation die Partikelzahl erhalten bleibt gilt

n(r} dr = n (') dr'. (9)

n(z') = n(e) (& 7 o) ( L. AE) ) o (10)
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i

2. Sedimentation und Diffusion ohne Quellterm fiir Aerosole und homogene

Durchmischung :

Bn(r,t) = ( a

9t D(r) + ds(r)) . n(r,t) (11)

bzw. integriert
n{r,t + At) = n (r,t) - (uD(r) + as(r)) n (r,t) At (12)

flir o_(r) gilt:

D
F F
_ D kKT . 1, D
ap(r) = vy« 3 6rnr 5 v (13a)
wmd fur o (r):
Fs 2 r2 c g Fs
0s (T) =V 7 = —5%——~ T (13 b)

Die in 13 a und 13 b benutzten GréRen haben folgende Bedeutung

: Dichte des Partikelmaterials
¢ Boltzmann Konstante
: Temperatur des Gases

¢ dynam. Zihigkeit des Gases

o 3 H w O ®

o

Dichte der Diffusionsgrenzschicht

.o

Oberfléche der GefdRinnenwand

¢ Bodenfliche des GefiRes

[¢7]

¢ Volumen des GeféiRes

(1] =
= (w]

Erdbeschleunigung

.o

Insgesamt ergibt sich aus(10) und (12) folgende Modellgleichung

n(r',t+Aat) =n (r,t) « ( §M§§LJ&EL- ) Tt (1h)

« (1= Cap (r) +a(r) ) - at)
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Zusammengefaft sind in Gleichung (14) und im Rechenprogramm folgende

Annahmen enthalten:

- Der EinfluB von Sedimentation und Diffusion wird entsprechend der
Partikelverteilung zu Beginn eines jeden Zeitschrittes berechnet. Das
Wachstum dieser Teilchen durch Kondensation wihrend des Zeitschrittes

hat sauf die Sedimentation und Diffusion keinen Einfluf mehr.

- Flir verschieden groRe Teilchen existiert keine Kopplung der Terme o
S

und op . Eine direkte Integration iiber die Zeit ist also erlaubt.

- Eine vorgegebene Uberséttigung wird, falls sie nicht durch Abkiihlung
des Systems oder durch Zufuhr von Wasserdampf kiinstlich aufrechterhal-
ten wird, nur durch Kondensation an als ruhend angenommenen Partikeln
abgebaut., Die Wasserdampfkondensation an den Winden bleibt unberiick-
sichtigt. Ebenso wird ein Wiederverdampfen sedimentierter oder an die

Wiande diffundierter Trdpfchen nicht angenommen.

-~ Kondensation findet nur an solchen Partikeln (trockene Teilchen oder
Tropfen) statt, deren Radius grdBer als ein von der momentanen Ubers&tti-

gung und der Temperatur abhingiger kritischer Radius RC ist.

- Trépfchen mit Radien kleiner RC (die dann auftreten kdnnen, wenn sich die
bersittigung schnell &ndert) geben solange durch Verdampfen ihren Wasser-
gehalt ab, bis der Radius der urspringlich als Kondensationskern dienenden

trockenen Partikeln erreicht ist.

- Der Abbau der Ubersittigung wird durch die Masenbilanz der Tropfen zu Be-
ginn und am Ende eines jeden Zeitschrittes berechnet., Die durch Sedimen-

tation und Diffusion sbgeschiedene Masse wird dabel beriicksichtigt.

Ergebnisse:

Einige Beispiele fiir durchgefilhrte Rechnungen sind in den Abb. 4311-1 bis
4311~4 dargestellt. In doppeltlogarithmischem MaBstab ist jeweils eine gege-
bene Anfangsverteilung von Log-Normaler Form (ganz links) und die jeweils
verdnderte Verteilung als Funktion der Zeit aufgetragen. Die senkrechten Li-

nien haben folgende Bedeutung: In der Anfangskurve kennzeichnen sie die Lage
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des kritischen Radius Rc’ in allen anderen Kurven jeweils den Radius der
kleinsten Teilchen in der verdnderten Verteilung, die im entsprechenden
Zeitschritt noch wachsen. Die an diesen Linien aufgetragenen Zahlentripel

ergeben jeweils von oben nach unten an: Reslzeit t (in sec), Uberséttigung S(in %)

zur Zeit t und kritischer Radius als Funktion von S(t).

In Abb. 4311-1 ist die zeitliche Verdnderung einer Log-Normalen Anfangsver-
teilung mit rq = 0,2 * 10_5 cm und Op = 0,4 bei einer Gastemperatur von

130 °C und einer Anfangsiiberséttigung von 1,5 % dargestellt. Die Anfangs-—
Uberséttigung wird nicht durch Zufuhr von Wasserdampf aufrechterhalten,
sondern durch Kondensation abgebaut. Beginnend mit einem Zeitschritt wvon
1.10_3 sec wurde die Verdnderung der Verteilung berechnet, fiir jeden

20. Zeitschritt wurde die berechnete Verteilung geplottet.

Die Fraktion F 2 der Verteilung mit r >R, wichst sehr schnell und bildet

nach 0,025 sec eine sehr schmale, vom Rest F 1 der Anfangsverteilung vdllig
getrennte Verteilung. Die Anfangsiiberséttigung hat im gleichen Zeitraum auf
0,75 % abgenommen. Der kritische Radius liegt zu diesem Zeitpunkt bei 0,085 um
und damit weit unterhalb des kleinsten Teilchenradius von F 2 (Rmin = 0.41 um ).
Die Fraktion F 1 der Anfangsverteilung mit r'<Rc bleibt wihrenddessen vdllig
unveréndert.

Im néchsten dargestellten Zeitschritt hat S auf 0,28% abgenommen, der kritische
Radius auf 0,23 um zugenommen, Rmin betrigt jetzt 0,49 um, die Verteilung

F2 ist noch etwas schmaler geworden,

Erst im dritten dargestellten Zeitschritt (t=0,5 sec) sind RC und Rmin etwa

gleich groB geworden, die Ubersittigung betrigt jetzt 0,12 %. Die Verteilung
F 2 ist noch schmaler geworden. Der EinfluB von Sedimentation und Diffusion
ist in der graphischen Darstellung noch nicht zu erkennen. Bel weiterer

Abnahme der Ubersdttigung wird Roip Vo R "iberholt", d.h. die kleinsten

in
Tropfen von F 2 wachsen langsamer als Rc' Von diesem Zeitpunkt an miilssen alle
Tropfen von F 2 mit r< RC wieder verdampfen. Das so frei gewordene Wasser

kommt dem weiteren Wachstum von Tropfen mit r> RC zugute.

In der Rechnung wurde angenommen, daR dieses Verdampfen der kleinen Tropfen
pldtzlich, d.h. innerhalb eines Zeitschrittes geschieht. Dies ist deshalb
verniinftig, weil der Zeitschritt, dessen GrdRe an die Abnahme der Ubersitti-
gung pro Zeitschritt gekoppelt ist, inzwischen wesentlich grdBer als zu
Beginn der Rechnung ist. Diese Tropfen geben ihr gesamtes Wasser an die
Atmosphére ab und nehmen wieder ihren unrspriinglichen Radius ein. In der

graphischen Darstellung wurden diese Teilchen nicht aufgefihrt.



_29h_

Die weitere zeitliche Ver&nderung der Fraktion F 2 wird zunehmend gekenn-
zeichnet durch den EinfluB von Sedimentation und Diffusion, entsprechend
der groRen Tropfenmasse und der angewachsenen Real-Zeit sowle der Tat-
sache, daB der durch Sedimentation und Diffusion hervorgerufene Massen-
verlust nicht mehr durch Kondensation von Wasserdampf aus der Gasphase

ausgeglichen werden kann.

In Abb. 4311-2 ist der entsprechende Vorgang fiir eine Log-Normal-Vertei-

lung mit r, = 0,4 ° 10_5 em undo, = O,4 dargestellt. Der Unterschied

zum Fall 1Gbesteht vor allem dargg, daB ein groBerer Teil der Anfangs-
verteilung an der Kondensation teilnimmt. Dadurch wird die Uberséttigung
schneller abgebaut und der Zeitpunkt, zu dem Rc = Rmin wird, ist friher
erreicht. Dies hat zur Folge, daB F 2 nicht ganz so schmal wird und der

EinfluB der Sedimentatlion und Diffusion schon frither sichtbar wird.

Abb. L4311-3 und 4311-4 zeigen Falle, in denen die Ubersdttigung ihren
Anfangswert durch Zufuhr von Wasserdampf beibehdlt. In Abb. 4311-3 ist es
eine Ubersattigung von 1,5 %, in Abb. 4311-L4 0,5 %. Die Parameter der
Anfangsverteilung sind dieselben wie in Abb. 4311-1.

Der Unterschied zu den F#llen 1 und 2 ist sehr deutlich: Die unterschied-
liche Wachstumsgeschwindigkeit verschiedener Teilchen bzw. Tropfen be-
wirkt, daB schon nach kurzer Zeit alle Tropfen der Fraktion F 2 praktisch
den gleichen Radius haben, ein Vorgang, der in den F&dllen 1 und 2 nicht
in dieser Deutlichkeit auftreten konnte, da die Kondensation von einer
bestimmten Zeit an nicht mehr aus der Gasphase allein gendhrt werden

konnte.
Das weitere Wachstum der Fraktion F 2 liber den dargestellten Zeitraum hinaus
kann parktisch aus Tabellen in der Art wie in Tab. 4311-5 in /1/ entnommen

werden.

Zusammenfassung

- Die Kondensation von Wasserdampf an einer vorgegebenen Verteilung ruhender
Partikeln filhrt in Abh#ngigkeit von der Ubersdttigung und von der Aerosol-

verteilung zu einer Aufspaltung der Anfangsverteilung in zwei Fraktionen.
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Die Zeit, in der dies geschieht, ist kurz gegeniiber der Zeit, in der
andere Effekte wie Sedimentation, Diffusion und wahrscheinlich auch

Koagulation wirksam werden.

- Flir die Zeit nach der deutlichen Herausbildung der beiden Fraktionen
sollte das dargestellte Verhalten der durch Kondensation gebildeten Frak-
tion nur im Rshmen der gemachten Annahmen gesehen werden. Der EinfluB der
anderen, hier nicht berlicksichtigten Effekte, insbesondere Koagulation,
Impaktion und Interzeption wird beide Fraktionen deutlich gegeniiber der
dargestellten Form verdndern. Eine prinzipielle Anderung der Aussage,
daB sich in kurzer Zeit zwel Fraktionen herausbilden, wobei die eine

fast monodispers ist, ist jedoch nicht zu erwarten.

- Die Bildung der beiden Fraktionen ist fiir die weitere Behandlung des Gesamt-

systems von entscheidender Bedeutung.
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4312 Theoretische und experimentelle Untersuchungen zur
Ausbreitung radioaktiver Gase

Die Untersuchungen dienen dem Ziel, die Kenntnis der Aus-
breitung radioaktiver Stoffe in der Atmosphire soweit zu
verbessern, daR die Folgen einer stdrfallbedingten Frei-
setzung solcher Stoffe mit ausreichender Zuverldssigkeit

und Genauigkeit abgeschitztwerden kdnnen. Diese Zielsetzung
ist voll eingebettet in die der BMFT-ad hoc-Gruppe "Risiko
und Zuverlidssigkeit'". Es werden vorrangig die methodischen
Grundlagen der Ausbreitungsrechnungen unter Beriicksichtigung
meteorologischer Bedingungen bearbeitet und somit ein Ele-
ment flir den Entscheidungsprozess der Genehmigung geschaffen.

An einem 200 m hohen Mefturm werden die filir die atmosphd-
rische Ausbreitung relevanten Daten gemessen und auf Magnet-
band gespeichert. Im Rahmen von Ausbreitungsversuchen

werden Leitsubstanzen liber einen Kamin oder vom MeBturm ih die
Atmosphdre abgeleitet und das Konzentrationsfeld der Leit-
substanzen im Lee der Quelle gemessen. Die am Turm und bei
Ausbreitungsversuchen gesammelten Daten dienen als Ausgangs-
material fir theoretische Untersuchungen.

1., Meteorologisches Informationssystem fiir Kernkraftwerke
(H. Dilger, W. Hibschmann, P. Thomas)

Kernkraftwerke emittieren im Normalbetrieb und bei potentiellen
Stérfdllen radioaktive Stoffe in die Atmosphéré. Die dadurch
bedingte Strahlenbelastung in der Umgebung des Kernkraft-
werkes 148t sich nur dann zuverlissig berechnen, wenn
ausreichende meteorologische Informationen vorhanden sind.
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Im Kernforschungszentrum Karlsruhe ist seit mehreren Jahren
ein meteorologisches Informationssystem in Betrieb /1/. Auf-
grund der damit gewonnenen Erfahrungen iliber Genauigkeit und
Verfiligbarkeit verschiedener MePBmethoden wird ein verein-
fachtes System vorgeschlagen, welches zuverldssig und mit
vertretbarem Aufwand in einem Kernkraftwerk die notwendigen
meteorologischen Informationen liefert. Dazu gehOren zu-
mindest die Windrichtung, die Windgeschwindigkeit und die
Ausbreitungskategorie. Um stdrende Gebdudeeinfliisse zu eli-
minieren, soll ein MePmast von mindestens der Hohe des
Kamins in einigen hundert Metern Entfernung vom Reaktorge-
baude stehen. Die Windmessungen sollten etwa in der Mitte
zwischen wirksamer OberflZche und KaminhShe mit einem
Schalensternanemometer und einer Schwertwindfahne vorgenom-
men werden.

Die herrschenden Ausbreitungskategorien A-F (nach Pasquill
/2/)konnen mit Hilfe mehrerer Methoden bestimmt werden /3/.
Ein direktes MaB flir den Turbulenzzustand der Atmosphire
stellt die aus der vertikalen Windrichtungsfluktuation ermit-
telte Streuung o@ dar. Diese wird mit einer Vektorfahne be-
stimmt. Diese Methode Nr. 1 ist allerdings wegen der Empfind-
lichkeit des MePBgeridtes stdranfdllig und wartungsintensiv,
s.Tab.4312-1.Auch die aus den horizontalen Windrichtungsfluk-
tuationen ermittelte Streuung Og ist ein brauchbares MaB

fiir die Ausbreitungskategorie. Flir diese Methode Nr. 2 ist
lediglich eine Schwertwindfahne erforderlich. In % sind

aber zeitweise Anteile von Winddrehungen enthalten, welche
den MeBwert verfélschen. Daher wird nach Methode 2 in etwa

25 % der Fdlle die Kategorie um 1 Stufe falsch bestimmt

(s. auch folgenden Abschnitt).

In einem indirekten Verfahren verwendet die Methode Nr. 3

den vertikalen Temperaturgradienten und die horizontale
Windgeschwindigkeit. Daflir sind Je ein Widerstandsthermometer
10 m Uber der wirksamen Oberfldche und in Hbhe der Mastspitze
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sowle ein Schalensternanemometer in Hohe der unteren Tempe-
raturmeBstelle erforderlich. Mit diesem Verfahren wird
allerdings in 1/3% aller Fille die Kategorie um 1 Stufe
falsch bestimmt.

In einem Kernkraftwerk, in dem es vor allem auf die Zuver-
ldssigkeit und hohe Verfligbarkeit der sicherheitsrelevanten
Informationen ankommt, sollten mindestens zwei der beschrie-
benen Methoden angewendet werden, und zwar Methoden 1 und 3%,
ersatzweise die Methoden 2 und 3.

Abb. 4312-1 zeigt das Blockschaltbild des vorgeschlagenen Systems.
Der Scanner fragt die MePwertgeber abj der Analog-Digital-
Wandler digitalisiert die analogen Signale. Beide Gerdte
werden vom Rechner gesteuert. Die Impulse der Anemometer
gelangen direkt in den Kernspeicher. Ein ProzePBrechner ist
ohnehin vorhanden, z.B. fiir Aufgaben des Reaktorschutz-
systems /4/ oder der Personendosimetrie /5/. Nur wihrend

eines Bruchteils der Zeit bedient der ProzeBrechner das
meteorologische MePwerterfassungssystem. ‘

Die halbstiindigen Mittelwerte, s. Tab. 4312-1, speichert der
Rechner auf Band und Platte. Zeitunkritische Hintergrund-
programme (z.B. Darstellungen der MePBwerte auf dem Bild-
schirm) befinden sich ebenfalls auf der Plattey ein Tasta-
turbefehl 14dt sie bei Bedarf in den Arbeitsspeicher. Die
Hintergrundprogramme werden so gesteuert, daP zeitkritische
Programme, z.B. die MePwerterfassung, nicht beeintrdchtigt
werden und der Rechner optimal ausgelastet ist.

Die Ausbreitungsklasse wird berechnet aus der Streuung Oy,
Oy oder bei Ausfall der zugehorigen Geber aus der Tempera-~
turdifferenz AT und der mittleren Windgeschwindigkeit u.
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Komplettes meteorologisches MeBsystem

Geber MeBgriope MeBhthe Abfrage- | mittlere Wartungs~
1 ’ > rhythmus | Ausfallzeit | intervall
Widerstands— Temperatur H +10m| Hy 1 min 5 % 6 mon
thermometer
Schalenstern- mittl.horizontale Ho+10 m HK+HO 30 min 2 % 12 mon
anemometer Windgeschwindigk. 5
mittl.horizontale 1 s
Schwert- Windrichtung Hy+H Hy 5 % 36 mon
windfahne .
Streuung og der 2 3 min
horizontalen WR
mittl.horizont.WR 1 min
mittl.vertik.WR 1 min
Vektor- mittl.Windgeschw. Hy - 1 min 18 % 2 mon
fahne Streuung oy der 1 min
vertik. WR
Streuung Og der 1 min

horizont. WR

HO Hohe der wirksamen OberflHche

HK Hohe des Kamins

Meflinstrumente

Scanner ——j
| ADC
Steverung f=———
1

|

— Rechner
Band

Platte
Tastatur
Sichtgerdt

Abb. 4312-1: Blockschaltbild des MeBwerter -

fassungssystems
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Mit Hilfe dieser Informationen ist es moglich, jederzeit

die Ausbreitungsverhdltnisse in der Umgebung des Standortes
libersichtlich darzustellen. Fiir jede Ausbreitungsklasse und
jede gewinschte Emissionshthe werden der Maximalwert der
Aktivitatskonzentration sowie dessen Quellabstand und die
Kontur der 10 %- Isolinie gespeichert. Auf Abruf wird auf
dem Bildschirm das den tatsé@chlichen Ausbreitungsverh&dltnis-
sen (Windrichtung, -geschwindigkeit, Ausbreitungsklasse)
entsprechende Diagramm dargestellt /6/.

2. Aufstellung und Vergleich verschiedener Schemata zur
Bestimmung von Ausbreitungskategorien
(H. Dilger, K. Nester)

Ausgehend von den meteorologischen Messungen am Kernfor-
schungszentrum Karlsruhe wurden fliinf verschiedene Schemata
zur Bestimmung von Ausbreitungskategorien aufgestellt.
Basis flir die Festlegung der Kategorien war die Streuung
der vertikalen Windrichtungsfluktuation Op . Die anderen
Schemata wurden dieser Einteilung angepaBt (siehe Tab.
4212-2 sowie Abbn. 4312-2 und 43%12-3). Durch einen Vergleich
mit dem Schema Nr. 1 (Einteilung nach og) wurden mittels
Korrelationsuntersuchungen Aussagen iiber die Zuverlassig-
keit der Ubrigen Schemata gewonnen. Eine Zusammenstellung
der wesentlichen Ergebnisse dieses Vergleichs ist in Tabelle
4%12-3% enthalten. Die groBte Ubereinstimmung erreicht man
mit dem Schema 2 (Eintelung nach 0gy). Dies liegt daran, daP
Og» ebenso wie Op, direkt von den Turbulenzbedingungen ab-
hédngt. 99 erfaBt aber auPerdem noch Winddrehungen, die eine
Turbulenzzunahme vortduschen. Die beste indirekte Methode
zur Bestimmung der Ausbreitungskategorien ist das Schema 3
(Einteilung nach dem Temperaturgradienten dT/dz und der
Windgeschwindigkeit u). Da in 97 % dler Fdlle eine Abwei-
chung von hochstens einer Kategorie auftritt, ist seine
Zuverlédssigkeit noch ausreichend, um Einzelsituationen zu
beurteilen. Die Parameter Strahlungsbilanz S/Windgeschwin-
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digkeit U sowie der Exponent p des Windprofils eignen sich
dagegen kaum zur Beurteilung von Einzelsituationen, sondern

nur flir statistische Untersuchungen, da

in 12 % aller Fille

die Ausbreitungskategorie um 2 und mehr Stufen falsch

bestimmt wird.

Schema Schema 2 Schema 5
Ausbrei- Hiufig- | Streuung der Windrichtungs- |Exponent des
tungskate— keit fluktuationen Windggschwin—'
gorLe vertikal horizontal |I+BKeLtspro-
9 fils p
H % op |Grad| og |[Grad)
A 2,1 o> 14,0 o> 18,0 p<0,07
B 6,0 1%4,0=0>10,5 [118,020>13%,0}0,07<p=<0,13
C 11,7 10,52z0> 7,0 13,0=0> 9,5[0,13<p <0,20
D 43,1 7,020> 3,0| 9,520> 5,0[0,20<p=0,40
E 20,9 3,0=0> 1,5 5,0z0> %,0]0,40<p=0,50
F 16,2 1,520 3,0=z0 0,50<p

Tabelle 4312-2:

Einteilung verschiedener Parameter in Ausbrei-
tungskategorien und deren Haufigkeitsvertei-~

lung
Schema|Parameter|Korrelations-| ibereinstim- |Kategorienabweichung
Nr. koeffizient ggﬁggnKate- 1 Stufe [=2 Stufen
2 Og 0,86 74 24 2
3 %%— u 0,81 62 %5 2
4 S, 0,68 49 29 12
5 p 0,65 49 29 12

Tabelle 4312-%:

Korrelationskoeffizient und prozentuale Haufig-

keiten von Ubereinstimmenden bzw. abweichenden
Kategorien verschiedener Schemata in bezug auf
das O -Schema
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3. Ausbreitungsklimatologischer Standortvergleich
(8. Vogt)

Ziel der Jjetzt abgeschlossenen Untersuchung ist die Beant-
wortung der Frage, inwieweit die im Kernforschungszentrum
Karlsruhe gemessenen meteordogischen Daten fur die Rheinebene
reprasentativ sind, und zwar insbesondere hinsichtlich der
Ausbreitung von Schadstoffen.

Im allgemeinen werden die Ausbreitungsverhaltnisse durch die
Windgeschwindigkeit, die Windrichtung und durch die Intensi-
tdt der turbulenten Diffusion bestimmt. Durch Vergleich
solcher Daten von mdglichst vielen Orten im Rheintal 1is?t

es méglich, Unterschiede oder geographische Tendenzen im Aus-
breitungsverhalten der Atmosphdre festzustellen. Durch die
bereitwillige Mithilfe des Deutschen Wetterdienstes und des
Geophysikalischen Beratungsdienstes der Bundeswehr ist es
gelungen, umfangreiches Datenmaterial dieser GroBen von
sieben Stationen bereitzustellen, die etwa gleichmdBig im
Oberrheingebiet zwischen Freiburg und Frankfurt verteilt
liegen. Mit diesen Daten wurden mehrjgdhrige Statistiken der
Windrichtung, der Windgeschwindigkeit, der Ausbreitungsklassen
und weiterer flir die Ausbreitung wichtiger Parameter erstellt.

Hieraus konnten folgende Schliisse gezogen werden:

I. Flir Orte im Rheintal mit geniligendem Abstand von den
seitlichen Bergflanken (Odenwald, Kraichgau, Schwarzwald,
Pfilzer Wald, Vogesen) werden die Hauptwindrichtungen,
ghnlich wie in Karlsruhe, durch den Verlauf der Talachse
bestimmt.

Standorte am West- oder Ostrand des Rheingrabens oder an
den Mindungen der Seitentédler ins Rheintal besitzen eigene
charakteristische Richtungsverteilungen (z.B. Neustadt
und Freiburg).
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IT. Die in Karlsruhe gemessene Windgeschwindigkeitsvertei-
lung kann als typisch angesehen werden flr Standorte in
Stadtrandndhe. Stationen in relativ ungestorter Lage _
zeigen dagegen einen héheren Anteil der Windgeschwindig-
keiten lUber 6 m/s und einen viel geringeren Anteil der
Winde unter 1 m/s(z.B. Flughafen S8llingen).

ITI. Die Haufigkeitsverteilung der Ausbreitungsklassen von
Karlsruhe ist zwar weder auf Standorte innerhalb der
Stadte noch auf Standorte in ungestdrten Lagen Ubertrag-
bar. Sie ist jedoch typisch filir Standorte mit einer
Topographie zwischen diesen beiden Extrema.

Eine Zusammenfassung aller vorliegenden Statistiken und Daten
erlaubt die SchluPfolgerung, daf die in Karlsruhe gemessenen
meteorologischen Werte im Oberrheintal auf andere Standorte
mit 8hnlicher Topographie libertragen werden kodnnen.

4, Ausbreitungsversuche
(P. Thomas, H. Schiittelkopf)

1974 wurden insgesamt finf Ausbreitungsversuche durchgefihrt.
Bei den Versuchen 24 und 25 wurde neben dem bisher als Leit-
substanz verwendeten Tritium (HB) auch Dibromdifluormethan
(CBr2F2) {iber den FR2 -~ Kamin emittiert (H = 100 m), um u.a.
das Verhalten beider Tracer vergleichen zu konnen. Mit beilden
Tracern ergaben sich innerhalb der Fehlergrenzen gleiche
Ausbreitungsparameter. Diese Versuche bestdtigen, wie bereits
bei friheren Versuchen festgestellt, daB in der Umgebung des
KFZK die Parameter o_ und o, deutlich groBer sind als die von
Pasquill/Gifford angegebenen, s. /7/. Die Erhdhung entspricht
bei neutraler Wetterlage (Kategorie D), wie sie bei den
Versuchen 24 und 25 herrschte, einer Verstidrkung der Labili-
tat um 1,5 bis 2 Stufen der Kategorienskala.



- 310 -

Das dhnliche Verhalten beider Leitsubstanzen erlaubte es, hei den folgenden
Versuchen auf das radioaktive H3 zu verzichten und die Vorteile der chemischen
Leitsubstanz zu nutzen. Solche sind die ErhGhuna der Zahl der MeBstellen, die
beliebige Wahl der Emissionshohen am meteorologischen Mast und eine vereinfach-
te Probenahme,

So gelang es 1974 bei gleichem Personalaufwand die Zahl der Sammelstellen von
25 auf 50 zu erhdhen. Bei gleichem Winkelabstand zwischen den einzelnen Posi-
tionen, wurde dadurch der Uffnungswinkel des Probenahmesektors verdoppelt. So
konnte die Zah1 der MiBerfolge (Wind dreht aus Probenahmesektor wahrend des
Experimentes heraus!) von ca. 70 % auf4l5 % reduziert werden.

Die gleichzeitige Emission mehrerer Leitsubstanzen in verschiedenen Hohen und
die Durchfiihrung von Experimenten bei Nacht erfordert eine automatische Probe-
nahme mit billigen Probenahmegerdten. Ein entsprechendes Gerdt befindet sich
in der Entwicklung.

Die gleichzeitige Emission mehrerer Lejtsubstanzen und die mit der automatischen
Probenahme zusammenhdngende Erhthung der Zahl der Probenahmestellen vervielfacht
die Auswertearbeit. Daher wurde eine sorgfdltige Priifung der Miglichkeiten einer
automatischen Auswertung der Gaschromatogramme durchaefiihrt. Die beste Losung
stellte die Kopplung eines automatischen Probengebers, eines Peakintegrators und
eines damit verbundenen Tischrechners mit dem verwendeten Gaschromatographen dar.
Die Beschaffung wurde in die Wege geleitet.

Un den Abstand zwischen Untergrund und MeBwert bei den billigen
Leitsubstanzen CCl4 und CFCI5 zu erhchen, wurde ein Tank fir

60 kg/h (das entspricht dem 4-fachen der bisher moglichen
Emissionsrate) gebaut und geprift.

Bei den Versuchen 26, 27, 28 erfolgte die Emission erstmals in 60 m Hohe vom
meteorologischen Mast. Die aus den Versuchen 26 und 28 ermittelten Ausbrei-
tungsparameter oy und o, sind in den Abbn. 4312-4 und 4312-5 dargestellt.

Die Erhdhung gegeniiber o-Scharen nach Pasquill/Gifford ist noch stdrker

als bei der Emissionshohe 100 m. Offenbar verstdrkt sich mit abnehmender
Emissionshohe die durch die Bodenrauhigkeit verursachte mechanische Turbulenz.
Versuch 27 ist bei Berilicksichtigung aller MeBwerte nicht auswertbar.
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4400 EINDAMMUNG UND BESEITIGUNG DER FOLGEN VON STORFALLEN

4410 Isolierung und Beseitigung von Kontaminationen
4411 Entwicklung von Dekontaminationsverfahren

1. Entwicklung einer Dekontaminationspaste
(S. Kunze, ABRA)

Die im !. Halbjahr beschriebenen Arbeiten zur Entwicklung einer Dekonta-
minationspaste wurden mit Untersuchungen {iber die Abhingigkeit der De-
kontaminationswirkung von der Pastenzusammensetzung an radioaktiv kon-

taminierten Stahloberflichen fortgesetzt,

In der Reaktortechnik werden - wenn iiberhaupt mit Erfolg- nur Pasten auf
Minerals#durebasis eingesetzt. Deshalb wurde die hdufig verwendete SHure-
kombination 3 Gew-Z FluBRsiure mit 20 Gew-%-~Salpetersiure (sog. 3-20er-

Mischung) als Grundlage gewidhlt.

Pasten werden praktisch nur bei Raumtemperatur, selten bei hsheren Tem-
peraturen wegen der dann geminderten Viskositdt zu Dekontaminations-
zwecken eingesetzt. Wegen der niedrigen Arbeitstemperatur ist das An-
laufen der Reaktion zwischen Paste und kontaminierter Oberfliche und da-
mit der Dekontaminationserfolg allein von der Wirksamkeit der in die
Paste eingemischten Chemikalien abhidngig. Da optimale Dekontaminations-
ergebnisse nur von homogenen Pasten erwartet werden kdnnen,wurde vor dem
Zusammenmischen die Benetzbarkeit der Komponenten durch Herabsetzung der

Oberflichenspannung in der SHuremischung erhdht.

Unter dem Gesichtspunkt einer guten Vertridglichkeit mit den derzeitigen
zur Fixierung des radioaktiven Abfalles angewandten Verfahren wurde eine
Vielzahl bis 200°C thermisch bestindiger Pasten angesetzt durch Mischen

von

- Kunststoffpulvern (Firmen BASF, Hoechst, Veba) mit
- fluBsdurebestdndigen Fiillstoffen (Firmen Bayer, Titangesellschaft) und

- SHuremischungen (HNO,, HZSOA’ HF, HC1),

3
deren Oberflichenspannung durch Zusitze von sdurebestidndigen Netz-

mittel auf mindestens 20 dyn/cm herabgesetzt worden war.
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Die Mischungen wurden nach bestimmten Zeitintervallen auf Sedimentation
tiberpriift und die Dekontaminationswirkung an autoklavenkontaminierten
Edelstahlproben (1.4541) getestet. Rasch sedimentierende Mischungen
kdnnen in Grenzen durch Erh8hung des Feststoffanteils stabilisiert, also
im pastenfdrmigen Zustand gehalten werden; jedoch wird dadurch der SHure-
gehalt relativ herabgesetzt und somit die Dekontaminationswirkung erheb-

lich gemindert,

Die Untersuchungsergebnisse bestdtigen, daB z.B. chemisch gleichwertige
Kunststoffpulver eine unterschiedliche thermische Stabilitit aufweisen

und mehr oder weniger sidmige Pasten bilden. Fermer wurde festgestellt,

daB bisher nur eine Type eines fluBsdurebestidndigen Fiillstoffes die De-
kontaminationswirkung positiv beeinfluBt. Die Pasten auf FluBsHure— Sal-
petersdure-Basis ergaben an unter Reaktorbedingungen kontaminierten Proben
nur noch miBige Resultate. Pasten, die auf Schwefelsdure oder Schwefelsdure-
FluRsdure - Salpetersidurebasis aufgebaut waren, zeigten zwar bessere, aber
immer noch keine mit konventionellen Beizpasten vergleichbare Dekontamina-
tionswerte. Erst nach Zudosierung geringer Mengen SalzsHure zu flufsiure-
salpetersiurehaltigen Pasten "sprang" die Reaktion Paste/Edelstahlober-

fliche an, und es wurden gute Dekontaminationsresultate erzielt,

In der Tabelle 4411-1 sind die Dekontaminationsergebnisse der neuen Paste
den Ergebnissen der in der Gerdtedekontamination der Abteilung Dekonta-

minationsbetriebe verwendeten Industriebeizpaste gegeniibergestellt,

Obwohl der Salzsiuregehalt der neuen Paste weniger als 257 des Sdurege-
haltes der Industriebeizpaste betrdgt, sind die Dekontaminationsergeb-

nisse der neu entwickelten Paste um mindestens den Faktor 10 besser.

Da die entwickelte Paste auch bei Verwendung in der Gerdtedekontamination
der Abteilung Dekontaminationsbetriebe gute Erfolge zeigte, wurde mit der
bisherigen Lieferfirma ein Lizenzvertrag abgeschlossen. Die bisher einge-

setzte Industriebeizpaste wird durch die entwickelte Paste ersetzt.

Die Entwicklungsarbeiten an Dekontaminationspasten werden mit dem Ziel
fortgesetzt, die Konsistenz bei hheren Arbeitstemperaturen zu verbessern
und den bis jetzt noch unumgdnglichen Anteil an Salzsiure durch andere

Agentien zu ersetzen.



Tabelle 4411 - 1 Dekontaminationsergebnisse mit Pasten
(Restaktivitdt in Z der Ausgangsaktivitit)

Werkstoff Edelstahl Nr. 1.4541, unbehandelt

Dekontaminationszeit 1 Stunde 2 Stunden

Nuklid Ce-144 Ru-106 Co-60 Ce~-144 Ru-106 Co—-60
neue Paste ' 0,1 1,2 0,7 <0,01 <0,o0l 0,1
Industriebeizpaste 17,9 54,9 44,7 10,4 33,5 25,0
Werkstoff Edelstahl Nr. 1.4541, mit SchweiBnaht
Dekontaminationszeit 1 Stunde 2 Stunden

Nuklid Ce-144 Ru-106 Co-60 Ce-144 Ru-106 Co-60
neue Paste 2,4 2,5 4,6 2,1 2,1 4,0
Industriebeizpaste 18,8 54,2 45,6 8,5 31,9 23,8

- 91€ -
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2. Dekontamination metallischer Oberflichen mit Salzschmelzen

(D. Hentschel, ABRA)

Zu den Schmelzen, deren Dekontaminationseigenschaften im 1., Halbjahres-
bericht 1974 beschrieben wurden, sind aus folgenden Griinden fiinfzehn

weitere Schmelzen ausgewdhlt worden.

- Da bisher keine organischen Schmelzen zum Einsatz kamen, wurden Ver-

suche mit drei organischen Komplexbildnern durchgefiihrt.

- Die gut dekontaminierende Kombination NaOH/KOH/Na bereitet aufgrund

0
272
ihrer hydroskopischen Eigenschaften erhebliche Handhabungschwierig-
keiten, Deshalb wurde ihr A1203 bzw. NaZCO3 zugesetzt. Das Dekonta-
minationsvermdgen und die Handhabung dieser neuen Kombination muBte

getestet werden.

- Ammoniumsalze k&nnen die Fixierung von Abfallkonzentraten in Bitumen
stdren., Deswegen war es notwendig die gut dekontaminierenden Ammon-—

phosphate durch KH P04 zu ersetzen.

2

Die Dekontaminationswirkung dieser neuen Salze wurde in Bezug auf solche
Nuklide untersucht, die bei Dekontaminationen zu entfernen sind und durch

ihre speziellen Eigenschaften diese besonders erschweren.
2.1 Versuchsdurchfiihrung

Als Versuchsmaterial dienten gebeizte Edelstahlproben (Werkstoff 1.4541)

der GrdBe 25 x 25 x 1,5 mm, die im Autoklaven wie unter {1 } beschrieben

kontaminiert und dekontaminiert wurden. Auf anderes Versuchsmaterial, das
lediglich durch einfache Wirmebehandlung kontaminiert ist, wurde wegen

dann untypischer Arbeitsbedingungen verzichtet.

Die Aktivititsmessungen erfolgten - abweichend zu {1} - an einem MeB-
platz mit Vielkanalanalysator und GeLi-Detektor. Bestimmt wurde die auf
den Proben nach der Dekontamination verbliebenen Nuklide Co-60, Ru-106
Rh und Ce-144, Wihrend der Experimente wurde festgestellt, daB Cs-137
auf Edelstahlpldttchen nicht haftet, Es wurde daher bei weiteren Unter-

suchungen mit diesem Werkstoff nicht mehr beriicksichtigt.
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2.2 Ergebnisse

Die untersuchten Salzschmelzen sowie die Dekontaminationsergebnisse
sind der Tabelle 4411~ 2 zu entnehmen., Folgende Aussagen lassen sich

treffen

- Organische Schmelzen sind fiir die Dekontgmination ungeeignet,da sie
schlechte Dekontamintationsergebnisse liefern, sich bei den erforder-
lichen Arbeitstemperaturen teilweise zersetzen oder sublimieren und
damit nicht mit den gingigen Fixierungsmethoden fiir den radioaktiven

Abfall vertriglich sind.

- Die gute Wirksamkeit der aluminiumchloridhaltigen Schmelzen bestidtigte

sich., Jedoch ist hier noch die Materialkorrosion zu untersuchen.

~ Alkalische Schmelzen (ohne Na,0,) zeigen nur gute Erfolge bei der

222
Dekontamination von Co—-60., Ein Zusatz von NaZO2 zu NaOH/KOH ver-
bessert das Dekontaminationsvermsgen fiir Ru~-106/Rh und Ce-144 erheb-
lich. Da diese Schmelze wegen ihrer hygroskopischen Eigenschaften
nur in Tauchbiddern einsetzbar ist, muBten Zusitze gefunden werden,
die das Auftragen diinner Schichten ermSglichen., Dazu wurde A1203

bzw, Na,CO, ausgewihlt, A120 veringert das Dekontaminationsvermdgen

2773 3
speziell fiir Ru~106/Rh erheblich. Gute Ergebnisse erhdlt man durch

Zusatz von Na2C03 bei gleichzeitiger Erhdhung des KOH-Anteils,

- Das sehr gute Dekontaminationsvermdgen phosphathaltiger Schmelzen
wurde bestdtigt. Aus Griinden der Fixierbarkeit des Abfalls ist je-

doch nur KHZPO4 fiir Dekontaminationszwecke geeignet.

- Wenig wirksam auf y-strahlenden Nuklide sind sulfathaltige Schmelzen.
Ihr Dekontaminationsvermdgen beschrinkt sich offensichtlich auf die

B-strahlenden Erdalkalinuklide.
2.3 Folgerungen und Planung

Als dekontaminationswirksame mit den Fixierungsmethoden fiir radioaktive

Abfille vertrigliche Substanzen sind zu nennen:

1) NaCl/KC1l/Alcl
2) NaOH/KOH/NaZO

3 und KCl/AlCl3

2 und Karbonatzusidtze
3) KH,.PO

2°74
4) Dbegrenzt Sulfate
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Zum Auftragen in diinnen Schichten auf die zu dekontaminierenden Ober-
flichen und damit zur Verminderung der Salzmengen in den entstehenden
Abfalldsungen diirften die Aluminiumchloride, NaOH/KOH/NaZOZ/Na CO, und

2773

KH2 PO4 geeignet sein., Flir die beiden letztgenannten konnte ein Auftrag-
verfahren alternativ zum Tauchverfahren gefunden und erfolgreich demon-

striert werden.

Die Dekontamination metallischer Oberflichen wird mit der Ausarbeitung
einer zuverlissigen Auftragstechnik, der Dekontamination von Werkstiicken
die in kerntechnischen Anlagen unter Betriebsbedingungen kontaminiert
wurden und im Hinblick auf zu erwartende Korrosionsschidden an den dekon-

taminierten Werkstiicken fortgesetzt,

2.4 Ubersichtsversuche zur Dekontamination U~ bzw., Th-kontaminierter

metallischer Oberflichen

Im Hinblick auf die Dekontamination Pu-kontaminierter Oberflichen mit
Salzschmelzen wurden Ubersichtsversuche mit U- bzw., Th-kontaminierten
Oberflichen durchgefiihrt., Als Schmelzen wurden die unter 2.2 genannten
und zusitzlich zwei weitere nitrathaltige Schmelzen ausgewiihlt, Tabelle
4411-3,

Als Kontaminationsldsungen dienten eine ca 11%-ige Th(NO
und eine 10Z-ige UOZ(NG3)2
auf ein Plittchen (s. 2.1) gegeben und das Pléittchen 1 h bei 400° im

3)2 . 4-6 H20

. 6H20—Lﬁsung. Davon wurde jeweils ein Tropfen

Trockenschrank behandelt. Die Dekontamination erfolgte in der unter {1}
beschriebenen Weise. Die R-Aktivitit wurde nach jedem Dekontaminations-—
schritt gemessen und die Restaktivitdt errechnet. Die a-Messung ist

aufgrund der geringen Zerfallsraten bei diesen Nukliden nicht m8glich.

Die erhaltenen Ergebnisse sind in Tabelle 4411-3 zusammengefaft, Es
ergibt sich, daB die fiir die B/y-Dekontamination bewihrten Schmelzen

auch hier die besten Resultate liefern.
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Fiir die Dekontaminationsversuche an plutoniumkontaminierten Oberflichen
wird Probenmaterial bendtigt, das nicht im Labor hergestellt werden kann,
da die Kontaminationsbedingungen, wie Temperatur und Zustand des Pluto-
niums nicht simuliert werden kdnnen. Zur Fortfiihrung dieser Arbeiten
werden daher zundchst in den Laboratorien des Kernforschungszentrums,

in denen in Handschuhboxen Plutonium unter typischen Arbeitsbedingungen
gehandhabt wird, Werkstoffproben ausgelegt und kontaminiert. Typische
Arbeitsbedingungen wurden dazu aus dem Bereich der Brennstoffherstellung,

der Wiederaufarbeitung und der Plutonium-Analytik gewidhlt,

Zitierte Literatur

{1} 1. Halbjahresbericht 1974 des Projektes Nukleare Sicherheit
KFK 2050




Tabelle 4411 - 2 Dekontaminationsergebnisse mit Salzschmelzen

Schmelze Mengenverhdltnis Arbeitstemperatur 60 Co 106 Ru/Rh 144Ce
g °c Zeit DX Zeit Dx Zeit Dx
min % min % min 7
Signette Salz - 100 60 78,4 60 86,5 60 68,0
Benzoesiure - 125 30 63,2 30 75,5 30 58,0
Salicylsiure - 160 15 80,0 15 70,5 15 70,5
KC1/A1C1, 7,0/27,0 180 60 3,9 45 8,9 60 4,3
NaC1/KC1/AlCl, 11,7/14,9/26,6 130 45 4,0 45 3,5 45 0,6
NaOH/Na2C03 36,0/10,6 320 45 3,9 45 44,1 45 12,9
NaOH/Na,C0,/Na,0,| 36,0/10,6/0,47 310 45 4,3 45 59,2 45 24,1
NaOH/KOH 24,0/22,4 320 45 2,4 15 25,2 15 8,6
NaOH/KOH/NaZOZ 24,0/22,4/0,47 280 45 4,9 60 2,3 60 0,3
NaOH/KOH/NaZOZ/
A1,0, 24,0/22,4/0,47/2,5 280 45 8,4 30 61,9 15 18,0
" 24,0/22,4/0,5/3,0 280 60 5,0 60 38,7 60 11,5
" 24,0/27,4/0,5/5,0 280 60 9,1 30 11,0
" 24,0/29,1/0,5/5,4 280 45 9,6 45 44,2 45 12,4
" 24,0/32,4/0,5/6,0 280 45 10,7 15 61,0 15 18,1
L 24,0/35,0/0,5/6,0 280 45 14,2 30 36,7 45 8,4
" 24,0/32,4/1,0/6,0 280 30 16,2 30 55,4 30 16,1

- |3t -



Tabelle 4411 - 2 Dekontaminationsergebnisse mit Salzschmelzen

(Fortsetzung)

e . 60¢, 106Ru/Rh 144Ce

Schmelze Mengenverhdltnis Arbeitstemperatur it D Zolt D Toit DR

g °c min z min z min z
NaOH/KOH/NaZCO3/Na202 24,0/22,4/5,0/0,5 280 45 15,6 30 18,6 45 13,2
" 24,0/24,7/5,0/0,5 280 45 4,1 15 25,3 30 8,3
" 24,0/27,4/5,2/0,5 280 45 7,4 30 4,7
" 24,0/30,0/5,5/0,5 280 15 2,4 45 7,5 45 3,0
NH4H2P04/KH2P04 51,75/6,8 280 30 0,7 30 0,4 15 <0, 1
NH4H2PO4 - 220 15 1,6 15 8,6 15 1,9
KH2P04 - 280 45 1,3 45 0,4 45 2,3
NH4H2POA/KC1 38,33/24,87 200 30 0,9 30 0,9 30 0,7
NaHSOa/KHSOA/A1203 21,4/24,2/2,28 180 60 11,6 45 36,5 |- 45 14,5
K28207/KHSO4 46,2/2,47 240 - - 60 53,8 60 23,0
Na2804/KNO3 21,3/30,6 250 60 59,5 60 81,1 60 46,8
NaZSOA/NaZCrO4/NaNO 21,3/24,3/12,75 320 45 68,6 60 81,4 60 64,4

3
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Tabelle 4411 - 3 Dekontaminationsergebnisse bei Uran— und thoriumkontaminierten Oberflichen

Schmelze Mengenverhiltnis Arbeitstemperatur °c Th (N03) 4 Uo 2 (NO3) 9
Zeit Dx Zeit Dx

min 7 min Z
KCl/AlCl3 7,0/27,0 180 60 1,0 60 0,9
NaCl/KCl/AlCl3 11,7/14,9/26,6 130 45 0,1 60 7,6
NaOH/KOH 24,0/22,4 230/320 45 3,0 15 < 0,1
NaOH/KOH/N3202 24,0/22,4/0,47 260/280 30 1,9 15 0,1
NaOH/KOH/Na2C03/Na202 24,0/30,0/5,5/0,5 260/280 60 2,2 15 0,1
KH, PO, - 300 15 0,1 15 0,1
NaHSOalKHSOA/A1203 21,4/24,2/12,28 180 45 0,2 45 0,1
KHSOA/K28207 2,47/46,2 240 60 3,2 30 0,1
NaN03/KN03 28,33/33,7 250 60 4,8 60 11,8
NaN03/KN03/NaNO 2,93/22,35/16,65 160 60 10,3 60 14,5

2

- £2¢ -
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4412 Wanderung langlebiger Transuranisotope im Boden und geologischen

Formationen

Modellvorstellungen zur Wanderung von Plutonium in der Umwelt
(A. Jakubick, ABRA)

Uber Ursprung, Stdrke und Emissionwahrscheinlichkeit von verschiedenen
Plutonium~Kontaminationsquellen wurde bereits im PNS Halbjahresbericht
1973 berichtet {1}.

Auf dieser Stelle soll eine neue, von technischen Merkmalen unabhidngige
und eher der Dynamik von Plutonium in komplexen Umweltsystemen angepaBte
Einteilung der Plutonium-Emissionen dargelegt werden. Sie bezieht sich

vor allem auf die zeitliche Dauer der Wechselwirkung zwischen Emissions-

quelle und Umwelt und unterscheidet unter:

- kurzandauernden Freisetzungen
- bestidndigen unvermeidbaren Aufgaben

- Migration aus einem Endlager.

Fiir die aufgezidhlten Gruppen sind in der Umwelt verschiedene Formen der

Wechselwirkung und verschiedene Transportmechanismen zu erwarten:

- frische Bodenkontaminationen entstehen, wenn durch das Ventilations-
system z.B. aus einer Nachunfallatmosphire Plutonium in die AuBenluft
gelangt, Die Plutonium-Partikel behalten ihre charakteristische Korn-
gréBenverteilung auch nach Ablagerung auf die Bodenoberfldche - sie
gehen kurzfristig keine Wechselwirkung mit dem Boden ein., Ahnliches
gilt auch iiber andere Freisetzungsmdglichkeiten, die den Boden direkt
kontaminieren (z.B. Transportunfall). In solchen Fillen steht Plu-
tonium relativ unverdiinnt den natiirlichen Transportmechanismen, vor

allem dem Windtransport, frei zur Verfiigung.
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- veralterte Kontaminationen, wie sie sich im Laufe der Jahre aus Plu-
tonium~haltiger Abluft in der Nihe von kerntechnischen Anlagen ergeben, -
sind bis auf einen geringen Anteil mit oberfldchennahem Boden vermischt
und daher verdiinnt. Oft sind sie physikalisch und chemisch an Boden-
partikel gebunden und stark von ihrer KorngridRenverteilung beeinfluft,
Gleiches gilt auch {iber Plutonium-Riickstinde nach Dekontaminations-
mafnahmen, Ihre Verfiigbarkeit fiir Windtransport hingt von Bodeneigen-
schaften und bodenbiologischer Aktivitit ab; sie verringert sich mit
Alter der Kontamination bis die Resuspension-wahrscheinlichkeit den
umgebenden Bodenpartikeln gleich wird. Neben Wanderung auf Bodenober-
fliche kommt hier, obwohl im wesentlichen nur durch mechanische Durch-

mischung bewirkt, auch eine Wanderung im Boden hinzu.

- verborgene Gesteinskontaminationen entstehen, wenn langlebige Trans-
urane bei nuklearer Entsorgung in den geologischen Untergrund einge-
fihrt werden; sie kommen nctgedrungen nach kiirzerer oder lingerer Zeit
mit Gesteinen des Endlagers in Kontakt. Dabei ist eine gegenseitige
chemische Reaktion und aufgrund dessen ein qualitativ neues Verhalten
wahrscheinlich, Als natiirliche Transportmechanismen aus dem Endlager

kommen Diffusion und geochemische Wanderung in Frage.

Das zeitabhingige Verhalten von Plutonium das aus den aufgezdhlten Zufahr-
quellen ins Ukosystem Abb. 4412-ecingefiihrt werden kann, 148t sich bei be-
kannter Emissionstirke nach einerSystem—Analyse auf einem Modell simulieren

{2}, Dazu ist aber notwendig

- den Anfangszustand des Systems zu erkennen, d.h., man muB wissen jwelche
Plutoniummengen bzw. Konzentrationen in interessierten Einzelbereichen

der Umwelt bereits vorhanden sind

- und den Plutonium-FluB zwischen diesen Einzelbereichen (Komponenten

des Okosystems) eindeutig zu charakterisieren.

Wenn eine solche Quantifizierung vorgenommen werden kann, dann ist es auch
moglich die tatsdchliche Umwelt- und Strahlengefihrdung, die aus der Nuklid-
Zufuhr resultiert, objektiv einzuschidtzen. Ein brauchbares Pu-Transfer-

Modell ist schon auch deswegen notwendig, da wegen der extrem langen
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Halbwertszeit von Pu in absehbarer Zeit praktisch keine Abnahme, sehr

wohl aber eine Zunahme der Umweltkontamination mdglich ist,

Man hat, dank nuklidspezifischer Uberwachung bestimmter Bereiche (in BRD:
bodennahe Luft, Niederschlag; in USA: Luft, Boden, Oberfldchen-bzw. Grund-
wasser, Schwebestoff, terrestrische Flora und Fauna, Lebensmittel) sowie
einiger Einzelarbeiten {3 bis 9}, eine Ubersicht iiber die Plutonium—Kon-

zentrationen in der Bio-, Hydro und Lithosphire (Tab. 2).

Leider trifft das gleiche nicht iiber die Kenntnis natiirlicher Transport-
mechanismen von Plutonium zu, Zwar ist es mdglich die Transportwege zwischen
Donoren und Rezipienten im betrachteten Okosystem zu identifizieren, (Abb.
4412-1) physikalisch zu definieren und in Form einer Plutonium-Transfer-
Matrix festzuhalten (Tab. 4412~1), es ist aber nicht mglich den Transfer-

koeffizienten (Ubertragungskoeffizienten) gililtige Zahlenwerte zuzuordnen.

Ihre Bestimmung sollte durch Tracerversuche in der Natur, oder an physi-
kalischen Modellen vorgenommen werden, Fiir Plutonium kommen unter euro-
pdischen Verhdltnissen ausschlieBlich nur Modellversuche in Frage. Eine
anschliefende Parameter-Identifikation wiirde dann bei Anpassung der Er-—

gebnisse an das natiirliche Okosystem helfen.

Angenommen, daf man in erster Ndherung das System als linear betrachtet,
dann ergibt sich seine zeitliche Zustanddnderung - hier die Anderung der

Plutoniumverteilung in Komponenten - aus:
W = Aot + & {1}

= Vektor der Zustandsvariablen (Plutonium-Mengen in Einzelbereichen)

8L
5% = Vektor der zeitlichen Abteilung der Zustandvariablen (d /dt)
A = Matrix der Transferkoeffizienten (Tab.: 4412-1)
B

= Vektor der Quellenfunktionen
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ber das System gilt, daB die Summe der Zustandsvariablen,die in die

Gleichung 1 eingehen, zu jeder Zeit gleichvbleibt.

Stelit man die Plutonium-Bilanz fiir eine Einzelkomponente j auf, so er-

hilt man einfach die Beziehung fiir die zeitliche Anderung der Nuklidkon-

zentration & im betrachteten Medium:

j j
&, = ) Aijci - § AjicCj {2}
J i i
Randbedingungen:
0 < Mj : Ajike. O < Ci3 cj <1

Gleichzeitig gilt iliber die Nuklidkonzentration c:
¢ = m/V

m = Kontaminationsmenge in der Komponente

V = Umfang der Komponente (Einzelbereichs; je nach Medium-Volumen,

Gewicht oder Fliche)

Fiir die Strahlenbelastung innerhalb einer Systemkomponente ist vornehm-
lich die Verweilzeit ¢t von Plutonium von Interesse. Man gelangt zu ihr
nach #hnlichen Bilanzbetrachtungen, die zur Gleichung 2 fiihrten und be-

kommt schlieBlich:

3

T = g {3}

=g

T 1ist offensichtlich am kiirzesten in bodennaher Luft (fiir die Stratos-

phédre trifft es sicherlich nicht zu), etwas linger in natiirlichen Wissern
und am lingsten im Boden. In der Regel zeigt der Boden eine hohe Sorption
gegeniiber Plutonium und wirkt als natiirlicher Auffinger von Plutonium aus

Luft und Wasser.
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Um - trotz fehlender Daten iiber Verweilzeiten und Ubertragungskoeffizienten -
einen quantitativen Einblick in das kologische Verhalten von Plutonium zu
gewdhren, lassen sich Diskriminierungsfaktoren Fji definieren, die die
Plutonium-Konzentration der Rezipienten und die der Donoren ins Verhdlt-

nis setzt, Ihre Werte sind wieder in Matrixform in der Tab. 4412-3 ange-
fiihrt. Zum Gliick scheint der Plutonium-Pfad der durch die biologische Kette

zum Menschen fiihrt,nicht besonders bedeutend zu sein:

Aus 0,5MCi des bei nuklearen Tests freigesetzten Plutoniums erreichten
die Biosphire etwa 0,3 MCi. Da man im menschlichen K¥rper z.Zt. etwa
5 pCi Plutonium - davon in seiner Lunge ca. 0,4 pCi - findet, ergibt sich

fiir den Pfad ein Diskriminierungsfaktor von:

5.3 .10 . 10712 {ﬁg% . man} = 5 - 1078 , wenn
. 9]
0,3 + 10 o1 ;
man die Weltbevdlkerung mit 3 - lO9 Menschen ansetzt,

Sieht man daher von den Vorgingen ab, die iiberwiegend biologischer Natur
sind ( und auch sonst den Biologen iiberlassen bleiben sollen), so miissen be-
sonders {iber die Wirkung von physikalischen und chemischen Prozessen

(z.B. Wasserbewegung, Dispersion, L8slichkeit und Adsorption), die auf den
natiirlichen Transportmechanismen einen EinfluB nehmen, neue fach-analy-
tische (als Gegensatz zu dem hier dargelegten system—analytischem Zutritt)
Untersuchungen angestellt werden; insbesondere iiber: Transport in boden-—
naher Luft, Ldslichkeit in natiirlichen Wissern sowie Transport und Akku-
mulation in der Lithosphire. Erst dann werden geniigende Informationen zur
Verfiligung stehen um fundierte Aussagen i{iber das Verhalten von Plutonium

in Okosystemen zu wagen.
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Abb. 4412-1 TFlieBschema der Plutonium-Pfade in einem Okosystem, wenn
die einzige Zufuhrsquelle die Kernindustrie ist. Es wurde
keine Endlagerung bzw. Abgaben ins Meer oder Oberflédchen-
widsser angenommeri.
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Tab.: 4412-2 Plutoniumkonzentration in verschiedenen Umweltproben
als Folge des weltweiten Fallouts. Die Auswahl der
Lokalitditen erfolgte nach Relevanz der Daten fiir die
BRD.

- , 239 . .
gemessenes Lokalitdt und Zeit { Pu ~—-Konzentration Literatur-
Medium der Probeentnahme quelle
bodennahe Braunschweig 5,3 « 1073 ¢ Ci/m3 (3)
Luft 1971 Jahresmittel
Nieder- Leopoldshafen 2-78 . 109 £ Ci/km2 (4)
schlag 1971
Boden Miinchen 2,5 IOl2 £ Ci/km2 (5)
Grundwasser | Leopoldshafen 3 %

1971 1,7-4,0 « 10° £ Ci/1 (4)
Schlamm Leopoldshafen 7-13 . 107 £ Ci/g %
Hirschgraben,bzw, (Trockengewicht)
Altrhein 1971
Oberflichen—| Leopoldshafen 1,2-6,4+10° £ ci/1 *
wasser Hirschgraben
1971
Kiefern-
nadeln Leopoldshafen 3,4 £ Ci/g (6)
1972 (Frischgewicht)
Misch~- Menzenschwand 8,2 £ Ci/g
bewuchs 1972 (Frischgewicht)
Kartoffeln Liedolsheim 3
1971 0-5 + 10° £ Ci/g
(Frischgewicht)
Apfel Liedolsheim 4,9-25 + 1073 £ ci/g
(Frischgewicht)
Rinder- Linkenheim 1,3-12,0 - 1072 £ ci/g
leber (Frischgewicht)
Rindfleisch | Linkenheim 0 - 26 - 10“3 f Cil/g
(Frischgewicht)
Rinder-
blut Karlsruhe -2
1972 2,0 - 4,5 « 10 © £ Ci/g
(Frischgewicht)
Meeres~ Weltmeer 3,5 - 30 . lO_lO f Ci/m3 (7)
wasser 1972
Sedimente Nord-Atlantik 0,17-2,3 . lO12 £ Ci/km2 (8)
am Meeres- 1969 - 1971
boden 1 2
Mittelmeer 3,4 « 10" £ Ci/km
W von Korsika
1969
Fische Atlantik 1979 1 -3 . lO--3 f Ci/g
(Frischgewicht) (9)
Fischdarm 2 -67 + 1072 f Ci/g
Muscheln 1-2,6 - 107" £ ci/g
Zooplankton 1,5 £ Ci/g

ﬁ‘Es handelt sich um Gesamt-o-Messungen.,Daher Pu

dem angefiihrten Wert,

239

~Gehalt sicherlich unter
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Tab.: 4412-3 Matrix der Transfer-Koeffizienten bei Plutonium-Wanderung in einem Okosystem. Die der Einzel-
komponenten wurde der Abb.4412-1 entnommen. Fiir die Transfer-Koeffizienten zwischen Donor-Kompo-

nente i und Rezipient-Komponente j wird die Bezeichnung Aij verwendet.

REZIPIENTETN

Ausfuhr aus
dem System

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 0
bodennaher Luft 1 112 116 A19 AIIO 1115
Boden 2 AZI | A23 AZS
Grundwasser 3 132 A35 A39 A3]0 X313
Schwebstoffe 4 145 A46
Oberflichenwasser 5 A54 A56 158 xsg XSIO
Meereswasser 6 x67 X612
Meeressedimente 7 A71] k7]2 (L
Oberflichenwasseraufbereitung 8 A813 w
terrestrische Flora 9 AQIO A9]4 k915 |
terrestrische Fauna 10 py N
marine Fauna 11 X1014A1015
111471115
marine Flora 12 Alle x1215
Trinkwasser 13 A1316
Lebensmittel 14 x1416
Umweltschutzaspekte 15
Strahlenschutzaspekte 16
Zufuhr in das System (Quellen) O AOI XOZ x06




. . i e . . . . 1
Tab.:4412-4 Matrix der Diskriminierungsfaktoren Fji. Sie setzt die Pu23

-Konzentration des Rezipienten zu der

des Donors i?s Verhidltnis. Die Daten sind teilweise Literaturquellen {10,11}entnommen oder wurden

abgeleitet *) Fir die Resuspension stehen keine dimensionslose Zahlen zur Verfiigung
REZIPIENTEN ﬁg;fggzt:;s
2 3 4 5 6 7 9 10 11 12 13 14 15 16 0
bodennahe Luft I 1072 (1072) 1072 0,25 0,25
Boden 2 *) 3.10%
Grundwasser 3 1 10-2 2-10.5 )
Schwebstoffe 4 3—104(?)
Oberflichenwasser 5 3-104(?) 10_2 2'10—5
Meereswasser 6 3.104 IO3
Meeressedimente 7 10—2 4-10—5 (L
Oberflidchenwasseraufbereitung 8 1 0
terrestrische Flora 9 2-10-5 10_](?) I
terrestrische Fauna 10 10—](?)
marine Fauna 11 10—](?)
marine Flora 12 10—2 (?)
Trinkwasser 13 2-10'_5
Lebensmittel 14 2-10'_5
Umweltaspekte 15
Strahlenschutzaspekte 16

Zufuhr in das System (Quellen) O
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Technik der Stdrfallfolgenbeseitigung und Stillegung

4421 Entwicklung von Methoden und Verfahren zur Stillegung und
Endbeseitigung nuklearer Anlagen
(G.W. K&hler, J. Weppner, RBT)

Im Zussmmenhang mit der Einddmmung und Beseitigung von Stérfallfolgen steht
die Stillegungsproblematik von Kernkraftwerken. Die Stillegung und Endbe-
seitigung einer Anlage nach einem schweren Stdérfall stand zunfchst im Vor-
dergrund der Arbeiten. Hierfiir wurde mit der Untersuchung der technischen
M&glichkeiten zum Ausrdumen eines durch einen schweren Stdérfall beschidigten

Cores begonnen.

AuBerdem hat der vom PNS betreute BMFT-Sachversténdigenkreis "Stdrfallfolgen-—
beseitigung und Stillegung" ein Arbeitsprogramm 'Methoden und Verfahren zur
Stillegung und Endbeseitigung nuklearer Anlagen' beraten und auf dieser

Grundlage dem BMFT einige erste Entwicklungsarbeiten, die von der Industrie
durchgefihrt werden, als vordringlich zur Fdrderung empfohlen. Diese Arbeiten
sind in der Zwischenzelt in Angriff genommen worden. Ein wichtiges Ziel

dabel ist es, rechtzeitig im Bereich der Industrie die entsprechenden Erfahrungen

und Fahigkeiten auf diesem Gebiet zu entwickeln.

Bs wird jedoch schon heute deutlich, daB sich auch ohne gréBere Storfédlle
bereits in nsher Zukunft ein zunehmender Engpass bei der Dekontamination und
endlagerfertigen Aufbereitung schwerer, aktivierter Reaktorkomponenten ergeben
wird,

Die sichere Stillegung von Kernkraftwerken kann im wesentlichen auf 2 Problem-—

felder zurilickgefihrt werden:

- Der Ausbau, der Transport, die Dekontamination und die Zerlegung und
endlagerfertige Aufbereitung kontaminierter und sktivierter schwerer
Primérkreiskomponenten;

- Die Entfernung des aktivierten Stahlbetons in den Primirzellen eines
Kernkraftwerkes sowie die endlagerfertige Aufbereitung der dabel anfallenden

groBen Betonmengen.,

Es ist dabei eine wichtige Aufgabe, umgehend vorbereitende Schritte zur
Projektierung einer Konditionierungsanlage zur Dekontamination, Zerkleinerung
und endlagerfertigen Aufbereitung fiir groBe Reaktorkomponenten aus laufenden
und stillzulegenden Kernkraftwerken in die Wege zu leiten. Flir den Entwurf
einer solchen Anlage wurden gemeinsam mit der Industrie erste Arbeiten

begonnen.
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L4o2  Ferngesteuerte Arbeitsgerite und mobile Systeme

zur Schadenserfassung

(G. W. Kshler, M. Salaske, M. Selig, RBT)

»
1. Leichtes Manipulator-Fahrzeug "MF3" )

Das Fahrgestell und die zugehdrige elektrische Steuerung befinden

sich in einem fortgeschrittenen Bauzustand.

Die Einsatz-Steuerung mit Multiplexern fiir das komplette MF3-System
zur Befehlsgabe, Informationsiibermittlung und Energie-Versorgung

fiir Fahrgestell, Manipulatoren, Fernseh-Kameras und andere Gerdte sowie
einfacher Ausriistung zur Schadenserfassung wird in Kiirze ausgeschrie-
ben.

Im Zuge der Konstruktion der vorgesehenen leichten elektrischen
Master-Slave-Manipulatoren "EMSM II" lieBen sich alle wesentlichen

Probleme klHren.

Der Prototyp des elektrischen Master-Slave-Manipulatores "EMSM I"
konnte mit einem Teil der flir Versuchseinsidtze notwendigen Ergiénzun-
gen ausgestattet werden. Vorhanden ist bereits der Hubwagen filir die
Slave-Einheit, die Stereo-Fernseh-Anlage, die Beleuchtungs-Einrich-
tung, ein grofBer Teil der mechanischen Werkzeuge sowie die zugehdri-
gen Bereithalte- und Wechselvorrichtungen. Mit diesem Gerdét sollen
unter moglichst echten Bedingungen erste Erfahrungen im Arbeiten mit

Manipulator-Fahrzeugen in Riaumen gesammelt werden.

Es liegt jetzt der PNS-Arbeitsbericht Nr. 32/74 "Einsatzmbglichkeiten
von ferngesteuerten mobilen Gerdten in kerntechnischen Anlagen' vor,
in dem auch Empfehlungen fiir vorsorgliche bauliche MaBnahmen gegeben
werden, die eine effektivere Anwendung von derartigen Geridten er-

lauben wiirden.

*
) Siehe auch Halbjahresberichte 1972 bis 1974 des PNS,

KFK 1787, 1859, 1908 und 2050
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Mittleres Manipulator-Fahrzeug '"MF2"

Einfiilhrende Bemerkungen

Das Manipulator-Fahrzeug MF2 steht nach eingehender Erprobung
nunmehr beim Kerntechnischen Hilfszug zur Verfiigung, so daB jetzt
ein abschlieBender Kurzbericht iiber dieses Entwicklungs-Vorhaben

an dieser Stelle angebracht ist.

Nach dem Konzept und den Spezifikationen sowie ausgehend von
Konstruktionszeichungen der GfK hat das Polytechnische Institut
Dr.~Ing. W. Stdnder, 75 Karlsruhe, als Hauptauftragnehmer das
MF2-System fertigentwickelt und realisiert.

Das MF2 s0ll im Freien oder in Hallen verwendet werden, und zwar
bei eventuellen Unfdllen wihrend der Befdrderung von radioaktivem

Material oder an kerntechnischen Anlagen.

Liegen am Unfallort stark erhdhte Strahlenpegel vor, so sind
Manipulator-Fahrzeuge zur Bekdmpfung der Unfallfolgen wichtige
Hilfsmittel und k&nnen in der entscheidenden Phase der Aktionen

unerl&Blich sein.

Manipulator-Fahrzeug

2.2.17 Haupteigenschaften

Es handelt sich um ein gelidndegingiges Kettenfahrzeug, das durch
Elektromotoren angetrieben, von Blei-Akkumulatoren versorgt und
iiber Funk nach Fernsehbildern gesteuert wird. Das Arbeitsgerdt
ist ein schwerer Kraft-Manipulator vom Typ SM5-D, der an einem
schwenkbaren Turm montiert ist (Bild 4k422-1).

Das Fahrzeug hat folgende Hauptdaten:

Gesamtgewicht 3,4t

Fahrgestell-Linge 3,20 m
Verlade-Linge 3,88 m
Fahrgestell-Breite 1,54 m

Hohe bis Oberkante Schwenk-Neige-Kopf
im Einsatz

Verlade-Hdhe 1,53 m.
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2.2.2 Ausriistung

Der Manipulator verfiigt iiber sechs verschiedene Bewegungsmdglich-
keiten, jede durch einen Elektromotor angetrieben. In jeder Stel-
lung des Armes sind Gegenstdnde bis zu 200 kg Gewicht manipulier-
bar und die Tragfdhigkeit am Lasthaken betrdgt 500 kp.

Am Heck befindet sich in einem Werkzeughalter eine Schraubzange,
die gegen die normalerweise benutzte Mehrzweck-Parallelbackenzange
ausgetauscht werden kann. Ferner lassen sich weitere sechs Spezial-
zangen, ein Greifer fiir 200 1 - Abfallfidsser sowie vier mechanische
und vier elektrische Werkzeuge statt der Parallelbackenzange in den

Unterarm einsetzen (Bilder 4422-7 bis -21).
Auf dem Turm des Fahrzeuges ist ein Schwenk-Neige-Kopf installiert,
bestiickt mit folgenden Gerdten:

Einem Paar Stereo-Fernsehkameras zur Beobachtung der

Arbeiten,

einer Mono-Fernsehkamera mit Zoom-Objektiv zur Orientierung

auf groBere Entfernungen,

vier Scheinwerfern (zwei Fern-, zwei Breitstrahler), die

auch den Nachteinsatz ermbglichen sowie

zwel Stereo-Mikrofonen zur Gerduschiibertragung.

Die Ausriistung wird erginzt durch

je einen Gamma-Dosisleistungsmesser und Temperaturfiihler

in der Turmfront,

einen Luftstaubsammler am Turmheck,

einen Probensammelbehdlter auf dem hinteren Fahrzeugteil sowie

eine automatische Anhdnger-Kupplung am Heck.
Es ist vorgesehen, wahlweise zusdtzlich eine oder zwei Kleinbild-
kameras (fiir Stereo-Bilder) oder statt einer Kleinbild- eine
Schmalfilm-Kamera auf dem Schwenk-Neige-Kopf mitzufiihren. SchlieB-

lich sind noch je zwei Osen vorn und hinten vorhanden, mit denen

das Fahrzeug abgeschleppt oder an einen Kran gehingt werden kann.
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2:.2.3 Konstruktive Einzelheiten

Die Laufrollen des Fahrgestelles besitzen Drehstabfedern und
sind einzeln aufgehdngt. Die Federung kann wahlweise vor allem
zum Arbeiten blockiert werden, um eine stabile Plattform zu er-

zielen.

Jede Kette wird durch einen Elektromotor liber ein nachfolgendes Zwei-
Gang-Schaltgetriebe angetrieben. Die Geschwindigkeiten der Elektro-
motoren im Fahrgestell und Manipulator konnen mit Impulssteuerungen
stufenlos verdndert werden. Die Achsen der vorn angeordneten An-
triebsrdder konnen zur Verbesserung der Richtungsstabilitidt vor

allem bei der Geradeausfahrt im Gelidnde mit Hilfe einer elektrischen

Schaltkupplung verbunden werden.

Erfolgt an der Anhdnger-Kupplung ein Zug, so werden die Bremsen
der Fahrmotoren geliiftet, so daB das Fahrzeug im Falle eines Defek-

tes ohne weiteres abgeschleppt werden kann.

Fir die Befehlsiibertragung und die Telemetrie stehen je eine Zeit-
multiplex-Anlage mit 48 bzw. 16 Kanilen (PCM/FM) einschlieBlich
Empfingern und 1 W-Sendern (0,75 m-Band, = 150 kHz) zur Verfiigung.
Im gleichen Frequenzband arbeiten die zwei Bildsender mit 0,1 oder
10 W Sendeleistung und 5 MHz Bandbreite sowie der Stereotonsender
mit 1 W Leistung zur Ubertragung von Gerduschen und Ortung von

Gersuschquellen (vgl. Bild 4422-2).

Hilfsfahrzeuge und Sonstiges

Zu dem kompletten System (Bild 4422-3) gehSren ferner ein Leitfahr-
zeug, von dem aus das Manipulator-Fahrzeug gesteuert wird sowie ein

Transportfahrzeug zum Verladen des MF2,

In dem Leitfahrzeug (Bild 4422-4) sind auBer dem Bedienungsstand
(Bild 4422-5) im Heck mit simtlichen Bedienungsorganen, Anzeige-
instrumenten und dén Fernseh-Monitoren sowie den Empfangs— und
Sendeeinrichtungen ein Ladegerdt fiir die Akkumulatoren des Manipu-

lator-Fahrzeuges, ein Satz Reserve-Akkumulatoren und die Spezial-



2.‘*

- 340 -

Werkzeuge fiir den Manipulator untergebracht. Der Steuerkasten
mit je einem Bedienungshebel fiir das Fahrgestell und den Manipu-
lator kann aus dem Steuerpult entnommen und von einem Operateur
mit einem Gurt getragen werden. Hierdurch ist es mdglich, das

Manipulator-Fahrzeug auch unabhéingig vom Leitfahrzeug zu steuern.

Das Manipulator-Fahrzeug kann mit eigener Kraft iliber zweli mitge~
fiilhrte Rampen vom Transportfahrzeug herunter- bzw. hinaufgefahren
werden (Bild 4422-6).

Das komplette System ist lufttransportfdhig, entweder z. B. mit dem
mittleren Transportflugzeug "Transall" C-160 (alle Fahrzeuge in

einer Maschine bis 1750 km, Leitfahrzeug und Transportfahrzeug mit
MF2 in je einer Maschine bis 3000 km) oder iiber kurze Strecken als

AuBenlasten mit dem mittleren Transport-Hubschrauber vom Typ CH-53 DG.

AbschliefBende Bemerkungen

Aufgrund gesammelter Erfahrungen und zusdtzlicher Anforderungen

wird das '""MF2" noch einige Verbesserungen und Erginzungen erhalten.

Die Fertigung einer Einrichtung zum zusdtzlichen seitlichen Ausfah-
ren des Schwenk-Neige-Kopfes wurde an ein Industrie-Unternehmen ver-
geben. Ein Zusatzgeridt fiir den Kraft-Manipulator mit einem Elektro-
Schlagschrauber und automatischer Mutternzufiihrung zum schnellen
VerschlieBen von 200 1 - Abfallfidssern ist in der Planung.

Die Arbeiten fiir Adaption einer 16 mm - Schmalfilm-Kamera zur

Steuerung iiber Funk wurden angefragt.

Vom KTH wurden ausgedehnte Versuche durchgefiihrt mit dem Ziel durch
zwel zusdtzliche Fernsehkameras die Sichtverhdltnisse beim Mandv-

rieren in beengten Bereichen zu verbessern.

Manipulatoren und ferngelenkte Fahrzeuge bieten sich auBer fiir kern-
technische Zwecke auch fiir Arbeiten in anderen fiir Personal nicht
oder schwer zugdngliche Umgebungen sowie fiir Aufgaben an, die ein
hohes Risiko mit sich bringen. Natiirlich sind hierfiir gemdB den
andersartigen Bedingungen und Forderungen zweckentsprechende Abwand-

lungen gegeniiber dem MF2 ndtig.
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Bild 4422-1: Mittleres Manipulator-Fahrzeug ''MF2"

mit schwerem Kraft-Manipulator 'SM5-D"
und Fernsehkameras, funkgesteuert;
in Arbeitsstellung
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Bild 4422-3: System ''MF2"

Leitfahrzeug, Manipulator-Fahrzeug und
Transportfahrzeug

Bild 4422-4: Leitfahrzeug filir Manipulator-Fahrzeug "MF2"
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Bild 4kL22-6: "MF2" in Transportstellung und Transportfahrzeug
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Bild 4422-7: Parallelbacken-Zange 300 mm Bild 4422-8: Rohrzange 400 mm

Bild 4422-10: Vielzweckzange,

Bild 4422-9: Aufsteckbacken 660 mm

6 Funktionen; beim Innen fassen

Bild 4422-11: Zange zum Innenfassen 470 mm
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Bild 4422-15: Werkzeugtridger Bild 4422-16: Parallelschraub-
mit Steckschliissel Zange
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Heser

Abfallf

Greifer fiir 200 1

=172

Bild L4422

Hge

Stichs

19: Elektr.

Bild L4422

Schlagschrauber

18: Elektr.

Bild 4k22

Bild 4422-21: Elektr.Schlaghammer

Bild 4422-20: Elektr.Bohrmaschine
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Verdffentlichungen und Berichte zu Arbeiten im 2. Halbjahr 197h

F. Hilbert,

"Erzeugung und Freisetzung von radioaktiven Krypton—- und Xenon-Isotope
durch Kernreaktoren und Wiederaufarbeitungsanlagen und die voraus-
sichtliche radiologische Belastung bis zum Jahr 2000"

KFK 2035, August 197k

A, Bayer,

"Radiologische Belastung im Oberrheingebiet durch kerntechnische
Anlagen"

KFK-Nachrichten 3/1974, 6. Jahrgang, S. 17 - 2k

H. Jordan, W. Schikarski, H. Wild,
"Nukleare Aerosole im geschlossenen System",
KFK 1989, Oktober 197L

1. Halbjahresbericht 1974 des Projekts Nukleare Sicherheit,
KFK 2050, August 19Tk

Vergleichsrechnungen mit den Programmen BRUCH-D und RELAP 3 zum Kihl-
mittelverlustunfall eines 1200 MWe-Druckwasserreaktors

Ext., Bericht 28/7L-1, Sept. 197k

S. Malang,
HETRAP: A Heat Transfer Analysis Program,
ORNL-TM 4555

H. VWerle
Untersuchungen zur Nachbildung von Kithlturmfahnen in Modell-
experimenten,

KFK 1984, August 19Tk

H. Schittelkopf, J. Fessler,

Schnelle Radiojodabtrennung aus Abwasserproben und Bestimmung

129

der Konzentration durch Neutronenaktivierung,

KFK 2024, August 197h
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Jahreskolloquium 19Tk des Projekts Nukleare Sicherheit,
KFK 2101, November 19Tk
W. Bdhr, T. Dippel, M. Kienh&fer,

Erfahrungen bei der Dekontamination von Reaktorbauteilen,)
KFK 2114, Dezember 19Tk

Projektberichte (beschrénkter Verteiler)

H, K6hler,

Einsatzmbglichkeiten von ferngesteuerten mobilen Geréten
in kerntechnischen Anlagen,

August 197k

G. Ondracek, D. Heine, G. Neuer,
MGglichkeiten der spézifisghen Wirme und der Schmelzwérme
von Kernschmelzen,

September 19Tk

Statusbericht {iber die theoretischen und experimentellen Unter-
suchungen des PNS zum Brennstabverhalten b?im Kiihimittelverlustunfall
von'LWR und zur Auswirkung von Brennstabschéden auf die Wirksamkeit
der Kernnotkihlung,

Septenber 1974

T. Dippel,

Stofflich-funktionelle Analyse des Teilbereiches Dekontamination und
Abfallbeseitigung aus dem Problemkreis "Eindidmmung und Beseitigung der Folgen
von Stdrfallen",

September 19Tk

W. Hilbschmann,
Tagungsbericht, Physikalische und biologische Umwelteinfllisse durch
Kihlsysteme und die Ableitung von Abwédrme aus Kernkraftwerken,

September 19Tk
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D. Deuber,
Abscheidung von Jod mit diskriminierenden Probensammlern,
Oktober 1974

H, Winecke,
Rechenprogramme fiir die Berechnung groBriumiger Ausbreitungen
von radiosktiven Schadstoffen nach Reaktorstdrfélien

Oktober 197h

S. Vogt,
Ausbreitungsklimatologischer Standortvergleich
Novenber 19 Th

D. Smidt,
Die Behandlung fluiddynamischer Probleme mit der Methode der
finiten Elemente,

Dezenber 1974

M. Fischer,

Statusbericht der Projektleitung iiber das 1. Halbjahr 19T7h
des Projekts Nukleare Sicherheit,

Novenber 19Th





