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Zusammenfassung

Das Reaktionsverhalten der Komponenten eines LWR-Cores, U02, Zircaloy und
austenitischer Stahl wird bei verschiedenen Temperaturen bis zum Aufschmel-
zen betrachtet. Untersuchungen zur Konstitution in den terndren Teilsyste-
men U~Zr—-0, U-Fe-0 und Zr-Fe-0 werden beschrieben und isotherme Schnitte
dieser Systeme bei 1000, 1500 und 2000°C aufgestellt. Das Reaktionsverhal-
ten einer Anordnung von U02, Zry und Stahl, das Niederschmelzen sowie das
Abdampf- und Mischungsverhalten der Schmelze in Abhingigkeit vom Oxidations-—
grad wird beschrieben. Erste Schmelzen bilden sich schon unterhaldb 1500°¢
sowohl an der Berilihrung Zry-Stahl als auch am Kontakt U02—Zry. Zunehmende
Oxidation verschiebt den Schmelzbeginn zu hdheren Temperaturen. Aus der
Schmelze dampfen unter inerten Bedingungen bevorzugt Uran, Zirkon und Sau-
erstoff ab. Je nach Stahlgehalt und Oxidationszustand der Gesamtschmelze
tritt eine homogene metallische oder oxidische Schmelze auf,oder entmischt
sich die Schmelze in eine fliissige metallische und eine fliissige oxidische

Phase.

Constitution and reaction behaviour of LWR-components at core-melting conditions

Abstract

The reaction behaviour of the components of a LWR-core, U02, Zry and
austenitic steel is investigated at different temperatures up to the mel-
ting. The constitution of the main ternary systems U-Zr-0, U-Fe-O and .-Zr-
Fe-0 is discussed and isothermalsections are given for 1000, 1500 and 2000°C.
The reaction behaviour of an arrangement of UO29 Zry and stgel, the melting
and vaporization behaviour as well as the miscibility behaviour of the
occuring melts, is described in dependence of the degree of oxidationm.
Melting starts already below 1500°C at the contacts Zry-steel and UOZ-Zry.
With increasing oxidation the beginning of melting shifts to higher tempe-
ratures. In inert atmosphere mainly U, Zr and O vaporize from the melt
Depending on the steel content and the oxidation state of the melt one can
observe a homogeneous metallic or oxidic melt or a separation in one me-

tallic and one oxidic melt.
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1. Einfiihrung

In letzter Zeit verstdrkt sich weltweit das Bediirfnis, potentielle Sicher-
heitsrisiken beim Kernkraftwerksbetrieb genauer abzuschitzen und nach Mdg-
lichkeit ausschalten zu k8nnen. Dabei werden auch hypothetische Reaktorun-
fdlle mit in die Betrachtungen einbezogen, wie es das Coreschmelzen eines
Leichtwasserreaktors darstellt. Erst wenn trotz strengster Qualit#dtsiiber-
wachung bei der Fertigung und laufender Priifung und Betriebsinspektion
ohne Vorwarnung ein gréBeres Leck im Hauptkiihlsystem auftritt, und wenn
dariiberhinaus auch noch gleichzeitig alle Notkiihlsysteme versagen, kommt
es infolge der starken Wirmeproduktion im Brennstoff durch den radioakti-
ven Zerfall der Spaltprodukte und Transuranelemente sowie bei h&heren Temr
peraturen zusitzlich durch die exotherme Zircaloy/Wasserdampf-Reaktion

zum teilweisen bzw. vollstdndigen Niederschmelzen der Brennelemente und
Reaktorcoreeinheiten., Die Wahrscheinlichkeit und die Auswirkungen eines
solchen Ausfalles der gesamten Notkiihlung wurden in jiingster Zeit im Auf-
trag der USAEC innerhalb einer umfassenden Studie /1/, der sogenannten
Rasmussen—Studie, untersucht. In dieser Arbeit werden keine Reaktionen
zwischen den Corekomponenten angenommen, sondern nur reine Komponenten
beriicksichtigt. Um zu einer realistischen Beschreibung des Unfallablaufes
zu gelangen, ist es jedoch notwendig, auch die chemischen Wechselwirkungen
und die daraus resultierenden Verinderungen in den Eigenschaften des Sys-
tems sowie die Kinetik der Reaktionen mit zu betrachten und in die Modell-
rechnungen einzugeben. Wdhrend der Aufheizperiode eines "Coreschmelzenun-
falls" erfolgen neben den Oxidationsreaktionen an der AuBenseite der Hiille
auch chemische Reaktionen zwischen dem Oxidbrennstoff, den Spaltprodukten
und dem Zry an der Innenseite. Dariiberhinaus werden Reaktionen zwischen
dem Abstandshaltermaterial (Incoloy, rostfreier Stahl) und dem Zry-Hiill-
rohr stattfinden, die u.U. fiir das lokale Versagen einzelner Brennstidbe
entscheidend sind. Beim Versagen der Brennelement-Trageplatte infolge
Aufschmelzens oder chemischer Reaktionen bei hohen Temperaturen kommt es
zum Zusammenbrechen des Reaktorcores und somit auch zu vollst#ndigen

Reaktionen des UO2 mit Zry und rostfreiem Stahl.

Um die Folgen des Niederschmelzens eines LWR-Cores iibersehen zu konnen,
missen neben dem Ablauf des Niederschmelzens die sich dabei bildenden Pha-

sen und deren Eigenschaften sowie das physikalisch-chemische Verhalten



der Komponenten und Verbindungen im Gesamtsystem Core-Druckbeh#lter-Con-

tainment bekannt oder zumindest abschitzbar sein.

Wichtige Fragestellungen in diesem Zusammenhang betreffen die Homogenitit
und Mischbarkeit der Schmelzen (Schichtenbildung), zeitliche Zwischenzu-
stdnde, die Verteilung der Hauptwidrmequellen in der Schmelze, das Abdampf-
verhalten sowie das Reaktionsverhalten der Schmelze mit Beton .des Contain-
ments,wenn der Reaktordruckbehdlter versagt. Die Ldsung dieser Probleme
macht die systematische Untersuchung einer Reihe von Parametern erforder-—
lich. Von grundlegender Bedeutung ist dabei z.B. die Kenntnis potentieller
chemigcher Reaktionen und des Phasenverhaltens der Reaktorcorematerialien
UOZ’ Zircaloy und Edelstahl im festen und fliissigen Zustand, die Kenntnis
der thermodynamischen Aktivitdten einzelner Komponenten und die Kenntnis
der Schmelztemperaturen. Des weiteren sind Naten iiber die Reaktionsge-
schwindigkeiten erforderlich, da neben Gleichgewichtszustdnden Ungleich-
gewichte eine erhebliche Rolle spielen werden.Um die aufgeworfenen Fragen
zumindest teilweise beantworten zu kdnnen, werden Untersuchungen in dem
komplizierten Vielstoffsystem U02, Zry, Stahl, Wasserdampf, Luft durchge-
fiihrt. Die Experimente gliedern sich in drei parallel verlaufende Teile,
die sich gegenseitig erginzen und stiitzen sollen:

1. Konstitutionsuntersuchungen in definierten Systemen

2. Reaktionsuntersuchungen an Corekomponenten

3. Phasenanalytische Untersuchungen an Abschmelzst#ben

Die Konstitutionsuntersuchungen erfassen ein breites Feld variabler Para-

meter wie chemische Zusammensetzung, Temperatur und Oxidationsgrad. Sie
liefern Aussagen {iber alle Phasen, die unter verschiedenen Bedingungen auf-
treten kdnnen, iiber ihre Stabilitdts— und Bildungsbedingungen und {iber ihre
Gleichgewichtsbeziehungen., Somit stellen sie eine wichtige Voraussetzung
fiir die Auslegung und die Deutung der anderen, gezielten Reaktions- und
Abschmelzexperimente dar. Ein derart komplexes Gesamtsystem wie das vor-
liegende kann nur untersucht werden, indem man auf einfacheren Teilsyste-
men aufbauend die Zahl der Komponenten schrittweise erhdht. Uber die Ergeb-
nisse der experimentellen Untersuchungen an den wichtigsten ternidren Syste-
men innerhalb dieses Gesamtsystems, U=Zr-0, Zr-Fe-0 und U-Fe-~0, wird im

Rahmen dieser Arbeit berichtet.



Die Reaktionsuntersuchungen werden hauptsdchlich an den Materialien, die im

LWR-Core vorliegen, U0,, Zircaloy und Stahl, durchgefiihrt. Spaltprodukte und
Absorbermateriaglien wurden hier noch nicht beriicksichtigt. Die chemischen
Wechselwirkungen werden hierbei i.allg. nicht an homogenisierten Proben,
sondern an massiven, miteinander in Beriihrungskontakt stehenden Materialien
untersucht, Es ist offensichtlich, daB bei diesen Experimenten die Reaktions-—

kinetik eine erhebliche Rolle spielt.

Die phasenanalytischen Untersuchungen an—- bzw. niedergeschmolzener simulier-

ter LWR-Brennstidbe sollen schlieflich detaillierte Aussagen iiber die chemi-
schen Wechselwirkungen zwischen Brennstoff und Hiille unter mdglichst weit-
gehender Anndherung an realistische Unfallbedingungen und im weiteren zu-
sdtzliche Angaben {iber den Abschmelzvorgang liefern. Diese Untersuchungen
bilden dariiberhinaus die Grundlagen fiir die Ermittlﬁng der physikalischen
Eigenschaften der Abschmelzphasen sowie der entstehenden Coreschmelze, de-
ren Kenntnis zur analytischen Beschreibung eines Coreschmelzenunfalles er-
forderlich ist. Mit der vorliegenden Arbeit, die im Rahmen des Projektes
Nukleare Sicherheit (PNS) durchgefiihrt wurde, werden die ersten Ergebnisse
eines einzelnen Vorhabens aus dem Teilprojekt "Coreschmelzen", das seiner-
seits Teil des Forschungsprdgramms "Reaktorsicherheit" des Bundesministers

fiir Forschung und Technologie (BMFT) ist, dargestellt.

2. Kenntnisstand und bisherige Ergebnisse

Die Untersuchung hypothetischer Reaktorunfille wie das Coreschmelzen ist
erst in den letzten Jahren verstdrkt Gegenstand der Reaktorsicherheitsfor-
schung geworden. Aus diesem Grund sind {iber das hier zu behandelnde Problem
bis heute kaum Arbeiten ver8ffentlicht worden. Lediglich auf dem Gebiet der
Konstitution von Reaktormaterialien existiert eine gr6fere Zahl von Verdf-
fentlichungen. Die hieraus zu entnehmenden Daten reichen jedoch nicht aus,
um die chemischen Wechselwirkungen der LWR-Corematerialien beim Coreschmel-

zen zu erfassen.

2.1 Konstitutionsuntersuchungen

Aus dem komplexen Vielstoffsystem, wie es das hier untersuchte System dar-
stellt, sind bislang nur die bindren Randsysteme und einfachste Teilsysteme

untersucht worden.



Das System Uran—Sauerstoff wurde im Hinblick auf seine technische Bedeu-

tung vielfach bearbeitet (vgl. /2=7/). Unterschiede bestehen vor allem

im Bereich der Liquiduslinie im dauerstoffarmen Teil des Systems. Die un-
terschiedlichen Ergebnisse wurden kiirzlich von Politis /8/ gegeniiberge-
stellt. Im System Zirkon-Sauerstoff (vgl. /8,9,10/) 18st das hexagonale
o=Zr bis zu 34 At.7 O bei 19OOOCo Als einzige Oxidphase ist das in drei
Modifikétionen auftretende ZrO2 bekannt. Das System Eisen—Sauerstoff
(vgl./11,12/) weist drei Oxide auf,Fe0, Fe0, und Fe,0,, deren Stabilitdts~

bereiche stark vom Sauverstoffpartialdruck abhingen.

Der Aufbau der metallischen Systeme ist seit ldngerem in den Grundziigen
bekannt /13/. Neuere Arbeiten im System Zirkon-Eisen beziehen sich auf

eine neue gisenreiche Hochtemperaturphase /14/ und auf neue teilweise

nicht gesicherte Phasen auf der Zr-Seite /15,16/. Eine Untersuchung im
terndren System U-Zr-O /17/ erfaBt nur den Temperaturbereich von 540 bis

n 1090°C, in welchem noch keine fliissigen Phasen auftreten. Charakteristisch
ist ein zentrales 3-Phasenfeld mit den Phasen U02, sauerstoffgesidttigtes
a~Zr und Y—U/B-Zr~Mischphase. Der Schnitt Zr—UO2 /18/ wird in einer vor-
ldufigen Darstellung als pseudobindr und monotektisch mit einer Mischungs-—
liicke im Schmelzbereich und einer Solidus=Schmelztemperatur von ~ 1900°C
angegeben. Dieser wiedergegebene Schnitt beriicksichtigt allerdings nicht
das von diesen Autoren als Reaktionsprodukt gefundene o~U. Uber den Schmitt
UOZ-ZrO2 existieren mehrere voneinander abweichende Darstellungen /19-26/.
Hier sind insbesondere die Homogenit#tsbereiche des kubischen und des

tetragonalen Oxids auf der ZrO,-Seite umstritten. Aus dem System Zr-Fe—O

wurde bisher nur ein sehr kleiier Teil, der Bereich von 60-70 At.7 Zr und
1-20 At.7Z 0, bei 1000°C untersucht /27]/. Die Autoren wiesen in diesem Be-
reich die Existenz einer terndren Phase vom TizNi“Typ, einer sogenannten
n-Phase mit 5-10 At.% Sauerstoff, nach (vgl. auch /13./). Der Schnitt Zr0,-
FeO /28/ ist quasibindr, das Futektikum (134000) liegt weit auf der FeO-
Seite. Der Schnitt ZrOZWFQBOQ /29/ ist nur fiir einen OZ—Partialdruck von
0.2 bar  bekannt (Versuchsdurchfiihrung unter Luft) und ist bestimmt durch
eine Zersetzungsreaktion von FeZO3 bei 1430°C (~ Fe304) und ein Eutektikum
bei 1525°C. Der Schnitt U308mFe203 /30/ enthdlt bei gleichen Bedingungen
ein Eutektikum bei 13480C, die Zersetzungstemperatur von Fe O3 liegt hier

2
bei 1410°C.
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Das LWR-Core enthdlt an Hauptbestandteilen UO,, Zircaloy-4 und austeniti-

s
schen Stahl (X CrNiNb 18 9). Unter der Vorauszetzung, daB der Reaktor-
druckbehdlter intékt bleibt, kann‘man zwel durchschnittliche Zusammen-
setzungen des geschmolzenen Cores (sogenanntes 'Corium'") abschitzen

(vgl. /31/). Hierbei werden auf der Basis hypothetischer Modelle iiber den
Abschmelzverlauf zwei charakteristische, zeitlich nacheinander auftreten-—
de "Corium"-Zusamﬁensetzungen definiert (vgl. Tab.1): 1.Corium—A (A=An-
fang); hierin sind die Bestandteile des Cores (Brennelemente, Abstandshal-
ter etc.,) und die Brennelement-Trageplatte eingeschlossen; 2.Corium-E
(E=Ende); diese Zusammensetzung erfaft sidmtliche Komponenten innerhalb

des Reaktordruckbéhélters, jedoch nicht Spaltprodukte und Absorbermateri-
alien (B4C, AgInCd). Die beiden so definierten Corium—Zusammensetzungen

unterscheiden sich in ihrem Stahlgehalt, widhrend das Verhdltnis U02/Zry

gleich ist.

Zum Schmelzen solcher Proben in einem Graphit-Widerstandsofen wurden von
Peehs /31/ Tiegel aus TaC und aus ZrC-beschichtetem Graphit verwendet.

Als Temperatur fiir das erste vollstdndige Niederschmelzen wird flir beide
Corium-Zusammensetzungen 2400°¢C angegeben, beim erneuten Aufheizen erfolgt
bereits bei 1900-2000°C vollstindiges Niederschmelzen, Anhand von Mikro-
sondenanalysen gibt der Autor flir erschmolzenes und wiedererstarrtes Corium-A
fiinf Phasen und fiir erschmolzenes und wiedererstarrtes Corium-E acht Pha-
sen an. Es liegen allerdings keine Analysendaten des Gesamtsystems vor, so
daB weder Sauerstoffgehalt noch Konzentrationsﬁﬁderungen der Metalle oder
Verunreinigunggn durch Kohlenstoff, Tantal (Tiegelmaterial) oder Wolfram
(Elektrodenmaterial) eingeschatét werden kénnen. Eigene Untersuchungen
/33,34/ haben spiter ergeben, daR die Verwendung von Carbidtiegeln das
Reaktionsverhalten stark beeinflufit. In TaC—Tieéeln geschmolzene Corium—

proben enthielten bis zu 55 Gew.% Ta und bis zu 2,7 Gew.Z C.



3.1 Konstitutionsuntersuchungen

3.1.1 Experimentelle Durchfiihrung

Die Versuche wurden an homogenen Proben,- entweder an homogenisierten Pul-
verpreflingen oder Lichtbogen—Schmelzk8rpern, — vorgenommen. Zur Einstellung
des thermodynamischen Gleichgewichts wurden die Proben bei verschiedenen Tem—
peraturen zwischen 1000 und 2000°C - je nach Temperatur und Dampfdruck der
beteiligtén Komponenten in einem widerstandsbeheizten Hochtemperaturofenvmit
Wolframheizelement im Hochvakuum (offenes System) oder in zugeschweiften
Quarzglasampullen (geschlossenes System) — bis zu 140 Stunden gegliiht. Nach
dem Abkiihlen bzw. Abschrecken wurden die Proben réntgenographisch und z.T.me-
tallographisch untersucht; in einzelnen F#llen wurden Mikrosondenaufnahmen
herangezogen und Réntgendiffraktometeraufnahmen in einer Hochtemperaturkammer
durchgefiihrt. Der iiberwiegende Teil der Proben wurde chemisch analysiert; hier-
bei wurden geringfiigige Konzentrationsverinderungen gegeniiber den Einwaagen

aufgezeigt.

3.1.2 Versuchsergebnisse

Die Phasenverhdltnisse, die sich aufgrund dieser Versuche fiir die drei Syste-
me U~Zr—0, U=Fe-0 und Zr—~Fe-0 bei 1000, 1500 und 2000°¢C ergeben, sind in

Abb.1 als isotherme Schnitte dargestellt. Die Beziehungen dieser 3 terniren
Systeme als Randsysteme des 4=Stoffsystems  U-Zr-Fe-0 sind in Abb.1 und 2 deut-
lich gemacht. Das gemachte 4-Stoffsystem soll. im Verlauf spéter genannte
Untersuchungen als gendhertes Modellsystem fiir das komplexe System U-Zry-Stahl-0
bearbeitet werden. In dem grau markierten Schnitt liegen z.B., die chem.Zusam
mensetzung eines einzelnen DWR-Brennstabs (A) sowie die chem.Zusammensetzungen
von Proben des 4-Stoffsystems analog zu "Corium A" (B) und "Corium E" (C). Ge-
strichelte Linien dokumentieren Gleichgewichte, die nicht direkt experimentell
beobachtet wurden. Schraffierte Bereiche stellen Einphasengebiete dar,

System U-Zr-0 (ausfiihrlicher dargestellt in Ref./32/). Der Schnitt des Systems

U-Zr-0 bei 1000°C stimmt in den wesentlichen Punkten mit dem von Saller u.a./17/
fiir 1090°¢C aufgestellten Phasendiagramm tiberein. Wdhrend die L8slichkeit von
Sauerstoff in Uran sehr gering ist (v0.05 At.% O bei TS=1133°C) vermag Zirkon
bei 1000°C bis zu ~30 At.Z O aufzunehmen. Dieses sauerstoffgesdttigte Zirkon
bleibt im Gegensatz zum sauerstofffreien, welches sich bei TemperaturerhShung
oberhalb ~900°C in die B-Form umwandelt, bis zum Schmelzpunkt in der a-Form
(hexagonal) stabil. Im folgenden soll dieses sauerstoffgesittigte Zirkon als
"a=Zr(0)" bezeichnet werden, um Verwechslungen mit sauerstofffreiem Zr zu ver-

vermeiden.
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Gem#R Abb.lg existiert auf der Linie UOZ-Zr bei 1000°C kein quasibindres

Gleichgewicht, sondern ein 3-Phasen-Gleichgewicht UO, +a=Zr(0)+(y-U, 8-Zr)

auf der UOZ—Seite und ein 2~Phasengleichgewicht a—Zr%0)+(y—U,B—Zr) auf der
Zr-Seite. Bei 1500°C tritt bereits eine metallische fliissige Phase auf, die
im oben genannten 3-Phasenfeld die Mischphase (U,Zr) ersetzt. Bei 2000°C
existieren ein ausgedehnter Schmelzbereich, ein 2-Phasenfeld (U’Zr)OZ—x+
Schmelze und das Einphasenfeld (U,Zr)Oz_x. Die bisher im System U-Zr-0 ge-
messenen Schmelztemperaturen (Solidus) sind in Abb.3 wiedergegeben. UO2

und 0~Zr(0) sind bei T=1000 und 1500°C nebeneinander stabil. Der Schnitt
UOE 0~Zr(0) ist in Abb.4 dargestellt. Er ist quasibindr und weist ein Eu-
tektikum bei 1800—19OOOC,ein Monotektikum bei v 2400°C und eine Mischungs-
liicke im Schmelzbereich (L1+L2) auf. Dieser Schnitt stimmt in seinen Grund-
ziigen mit dem von Juenke und White /18/ in einer vorliufigen Darstellung

mitgeteilten Phasendiagramm Zr—UO2 iiberein.

Einige fiir das Problem "Coreschmelzen" wichtige Folgerungen aus diesem

Schnitt sind: UOzund Zr befinden sich unter inerten Bedingungen bei

T 2 1000°C nicht miteinander im Gleichgewicht; auf dem Schnitt U02—Zr bil-

det sich schon bei T < 1500°C eine metallische U-Zr-Schmelze. Unter leicht
oxidierenden Bedingungen, entsprechend dem Schnitt vos a~Zr(0) (s.Abb.4),
erfolgt der Schmelzbeginn erst bei T 2 1800°C. In stirker oxidierender Um-

gebung, entsprechend dem Schnitt UO —ZrO2 (vgl.Abb.5), liegen die Schmelz-

2
temperaturen oberhalb 2500°C.

System U-Fe-0 (vgl., Abb.1b). In diesem System ist U0, das stabilste Oxid.

Daher stellen sich hier Gleichgewichte zwischen UO2 einerseits und Fe, Fe-

Oxiden und U-Fe-Phasen andererseits ein. Das metallische Randsystem U-Fe
weist das niedrigst schmelzende Eutektikum aller drei terndren Systeme auf
(7250C). Bei 1000°C tritt eine Schmelze bereits in einem weiten Bereich
zwischen Fe und U auf der uranreichen Seite auf. Das metallische Schmelzen-
feld (Ll) weitet sich bei 15000C erheblich aus, eine oxidische Schmelze

(LZ) tritt hinzu. Bei 2000°C ist als einzige feste Phase UO2 - in den 2-
Phasenfeldern neben einer Schmelze - stabil. Die Ergebnisse zeigen, daBR das
Vorhandensein von freiem Uran in der Coreschmelze HuBerst gefdhrlich in bezug

auf die Stabilit#t des RDB ist, da dann die Schmelztemperatur des RDB durch

niedrig schmelzende Eutektika erheblich gesenkt wird.

System Zr=Fe-0 (vgl. Abb.lc). In diesem System sind die Phasenverhdltnisse

- . , . o . . .
komplizierter als in den vorigen. Bei 1000 C wird eine terndre Phase vom
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TiZNi—Typ (n—-Phase, 5-10 At.%Z O) beobachtet, in Ubereinstimmung mit den
Ergebnissen von Nevitt y,a, /27/.Diese n-Phase stellt eine Art Bindeglied
zwischen den metallischen Phasen und den keramischen Oxidphasen dar; sie
gehdrt zur Verbindungsgruppe der sogenannten Nichtmetall-stabilisierten
Phasen. Sie steht neben anderen Zr-Fe-Verbindungen (FeZZr, Fe3Zr) und Fe

sowie drei Fe-Oxiden mit ZrO,, dem stabilsten Oxid in diesem System, im

s
Gleichgewicht. Ein enger Berzich metallischer Schmelze existiert bereits
bei 1000°C. Bei 1500°C vergrifert sich dieses Schmelzenfeld; es liberdeckt
dabei das Stabilitdtsgebiet der n-Phase und dringt bis zu Sauerstoffgehal-
ten von & 20 At.% vor. Ein oxidisches Schmelzenfeld tritt hinzu. Bei 2000°C
existiert ein durchgehender Bereich metallischer Schmelze, der sich auch

in das ternﬁfe'Gebief ausWeitet und’ auf der zirkonreichen Seite bis etwa

40 At.7% Sauerstoff reicht.

Von besonderer Bedeutung sind die Konzentrationssé¢hnitte Oxid-Metall in al-
len drei Systemen. Sie spielen eine wichtige Rolle bei Entmischungserschei-
nungen in der Schmelze. Die Abb.6 und 7 zeigen Schliffbilder von Lichtbo-
gen~Schmelzproben aus den Systemen ZrOz—Fe und U02—Fe. Nach Aussage dieser
Schliffbilder sind die Schmelzen sowohl makroskopisch (oberes Bild: Fe-Ein-
schluB im Oxid) als auch mikroskopisch (unteres Bild: tropfenfdrmige Oxid-
einschliisse in Fe) heterogen. Aufgrund dieser Befunde kann man fiir beide
Oxid-Metall-Systeme eine Mischungsliicke im fliissigen Phasenfeld annehmen,

wie sie auch der Konzentrationsschnitt UO,-Zr(0) aufweist (vgl.Abb.4). Die-

2
se Entmischung in zwei Schmelzen ist filir viele Oxid-Metall-Systeme charak-

teristisch.

Die Experimente wurden mit sogenanntem "Corium—A" und "Corium-E" durchge-

fiilhrt, das sich aus den Corekomponenten UO,, Zircaloy-4 und Stahl (1.4550)

s
zusammensetzt (Tab,!). Die Anordnung der Cgrekomponenten bei diesen Reak-
tions- bzw. Schmelzversuchen ist ringfdrmig. Sie ist in Abb.lla zu erkennen.
Um einen UOZ—Kern herum befindet sich ein Zircaloy-Rohr, das von einem Hus-
seren Stahlring umgeben ist., Die Experimente wurden im Induktions- und im

Lichtbogenofen unter Schutzgas, Luft und Wasserdampf durchgefiihrt (offenes
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Abb.6: Schliffbilder von im Lichtbogen geschmolzenen Proben auf dem

Schnitt ZrOz-Fe



Abb.7: Schliffbilder von im Lichtbogen geschmolzenen Proben auf dem

Schnitt UOZ-Fe
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System)., Auf Grund umfangreicher Vorversuche hat sich nur hochdichtes ThO2

als geeignetes Tiegelmaterial bewidhrt /337.

Tab.l: Chemische Zusammensetzung von Corium—A
und Corium-E (in Gew.?Z)

vo, Zry~4 | Stahl

(1.4550)
Corium—A 65 18 17
Corium~E: 35 10 55

e s e e g

(Das Verdampfungsverhalten der "Corium''-Schmelzen)

Das Reaktionsverhalten der Komponenten h#ngt stark von deren Konzentration
und vom Sauerstoffpotential der Versuchsatmosphdre bzw. vom Oxidationsgrad

des Zircaloy und des Stahles ab.

Bei den Schmelzexperimenten mit Corium—E unter Schutzgas waren bei allen
gewdhlten Versuchsbedingungen Gewichtsverluste bis zu 307 zu beobachten,
Durch die Abdampfung einzelner Elemente aus der Schmelze "indert sich die
chemische Zusammensetzung von Corium-E und damit u.U:. auch die Phasenzu-
samménsetzung. Es ist deshalb wichtig zu wissen, welche Elemente abdampfen

und in welchem AusmalR.

Die Ergebnisse entsprechender Schmelzexperimente mit Corium~E im Induktions-
ofen (0.8 bar Argon) und Lichtbogenofen (5 bar Argon) zur Bestimmung der
integralen und partiellen Abdampfraten sind in Abb.8 dargestellt. Der Ver-—
gleich der Gewichtsanteile der einzelnen Elemente nach dem Schmelzen mit

der Ausgangskonzentration zeigt deutlich, daB die Uran~, Zirkonium—~ und be-
sonders die Sauerstoffkonzentrationen in den Schmelzproben abgenommen haben,
d.h, diese Elemente dampfen bevorzugt ab. Die Konzentration der Stahlkompo-

nenten Fe, Cr und Ni nimmt dadurch relativ zu (Abb.9).
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Abb.8: Anderung der chemischen Zusammensetzung von Corium E durch
Schmelzen im Induktions— bzw. Lichtbogenofen unter Argon



- 15 =

504 '
~ il Fe
40-

°\; T Corium -E_(pulverférmig)

& 35 Gew. % U0

~ 304 10 Gew. */o Zry-4

© 55 Gew.%/o Stahl {1.4550)

L=

£ —U
(o

g 204 meh |

Q

Lid

Haltezeit der Schmelze [ min)

Abb.9: Zeitliche Anderung der Corium E-Zusammensetzung bei ~ 2400°C
und 600 Torr Argon



- 16 -

Die Proben, die im Lichtbogenofen geschmolzen werden, zeigen ein #hnliches
Abdampfverhalten wie die im Induktionsofen hergestellten Proben, ocbwohl die
Temperaturen der Schmelze, die Haltezeiten im fliissigen Zustand und die
Schutzgasdrucke sich bei beiden Schmelzverfahren erheblich unterscheiden.
Aus Abb.9 kann man entnehmen, daB sich die endgiiltige Elementzusammensetzung
der. Schmelze nach kurzer Zeit (3 min.) einstellt. Danach sind die Konzen-
trationsénderungen gering, Die Versuchsergebnisse zeigen auBerdem, daB nicht
bevorzugt Cr, Ni und Fe abdampfen, die im reinen Zustand den grdften Dampf-
druck besitzen. Die partiellen Abdampfraten des komplexen Vielstoffsystems,
wie es "Corium" darstellt, k&nnen daher nicht anhand der‘Dampfercke der -
reinen Elemente abgeschitzt ﬁerden, ohne die Verbindungsbildung zu beriick-

sichtigen,

3.2.3 Phasen_in_geschmolzenem Corium

Bei Corium—A bilden sich im Qesentlichen eine metallische und eine oxidi-
sche Schmelze, die nicht miteinander mischbar sind. Abb. 10 zeigt die er-
starrten Schmelzen. Die metallische Schmelze dringt zum Teil in die friiher
erstarrende (ca. 2250°C) oxidische Phase ein, teilweise sind noch Oxidpar-
tikel in der metallischen Schmelze zu beobachten. Die chemischen Zusammen-
setzungen -der erstarrten oxidischen und metallischen Schmelzen sind in Tab.2
wiedergegeben.

. + . . .
Tab.2: Integrale chemische Zusammensetzungen von Corium—A und seinen beim
Schmelzen entmischten Phasen (Mittelwerte aus zwei Schmelzproben)

Ausgangsmaterial nach dem Schmelzgn LichtbQRen)‘
Gesamtanalyse metall.Teil oxid.Teil
Element| Gew.7 At.Z | Gew.% - At.7 Gew.7% At.7Z Gew.% At .7
Cr 3,3 5,1 2,2 3,4 5,9 9,8 0,5 0,8
Fe 11,8 17,1 9,7 13,9 26,6 41,2 1,8 2,5
Ni 1,9 2,6 1,5 2,1 4,1 6,0 0,3 0,4
i 57,3 19,6 60,4 | 20,3 |45,6 16,5 | 67,3 21,8
Zr 18,0 16,2 17,3 15,2 16,4 15,6 17,8 15,1
0 7,7 39,4 9,0 45,0 2,0 10,8 12,3 59,3
C - - <0,01 <0, 1 <0,01 <0, 1 <0,01 <0, |
Phasenanteil: Y n 68

+. . . . . .
Die umfangreichen chemischen Analysen der verschiedenen Corium-Schmelzpro-

ben (vgl. auch Tab.3) sind in Ref. /34/ ausfilhrlicher dargestellt.



inbettmasse

Abb.10: Schliffbilder von Corium A-Proben nach dem Aufschmelzen
Lichtbogen (5 bar Argon)

1
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Beim Schmelzen von Corium~E unter Schutzgas findet dagegen keine Entmischung

statt. Das Reaktionsverhalten der Corekomponenten UO,, Zry und rostfreier

>

Stahl in Abhdngigkeit der Temperatur ist in Abb.1l dirgestellt.

Bei ca. 1000°C finden erste chemische Wechselwirkungen zwischen dem Zry und

dem Stahl statt (Abb.11b). Bei etwa 13500C kommt es, infolge einer eutekti-

schen Reaktion des Zircaloy. mit dem Stahl, zur Bildung fliissiger Phasen

(Abb.11c), auﬁerdem reagiert ein Teil des Zry mit aem UO2 (Abb.11d). Bei h&he-

ren Temperaturen kommt es zu starken chemischen Wechselwirkungen der metalli-

schen Zry/Stahl-Schmelze mit dem UO2 (Abb.1le,f), wobei dieses bei 2400°C

innerhalb einiger Minuten teilweise zersetzt wird oder verdampft (Abb.11g).

Die erstarrte Schmelze besitzt metallischen Charakter und die entstandenen

Phasen sind statistisch i{iber den Probenquerschnitt verteilt (Abb.11lh). Die

im Lichtbogenofen geschmolzenen Proben zeigen das gleiche Reaktionsverhal-

ten. Die Mikfosondenuntersuchungen,ergeben fiir CoriumE im wesentlichen

drei Phasen (Abb.12):

~ eine helle (Fe, Cr)-Phase mit geringen Ni-Gehalten

~ eine gelbliche uranhaltige (U,Cr,Fe,Ni,Zr)-Phase entsprechend der Zusam-
mensetzung (U,Zr)(Cr,Fe,Ni)&s

- und eine Zirkon/Sauerstoff-Phase, die in Form von Ausscheidungen auftritt
(Abb.11h und 12).

Die chemischen Analysendaten von Corium~E und seinen beiden Hauptphasen

sind in Tab.3 angegeben.

Tab.3: Mittlere chemische Zusammensetzung von Corium~E vor und nach dem
Schmelzen und der im erstarrten CoriumE auftretenden Matrixphasen

Blement Corium-E ' Corium~E | Phase I ‘Phase 1I
Ausgangsmaterial nach dem Schmelzen (dunkel) (hell)
Gew. % At.7 Gew. 7 At.7 Gew.Z | At.7 | Gew.%Z ] At.7%
Cr 10,5 13,4 13 17,1 4 7 24 26
Fe 38 45,0 50 61,1 32 48 70 70
Ni 6 6,7 8 9,3 14 20 4 4
Zr 11 8,0 7,3 5,5 14 13 : - -
30 8,3 20 5,7 35 12 <1 -
4,5 18,6 0,2 0,9 - - - -
Th - - 1,5 0,4 - - - -
Phasen-
anteil /37/ A 54
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Abb.11: Reaktionsverhalten von Corekomponenten (Zusammensetzung ent-—
sprechend Corium E) in Abh#ngigkeit von der Temperatur



Abb.12: Mikrosondenaufnahmen einer geschmolzenen Corium E-Probe
(zwei Matrixphasen, eine Ausscheidungsphase)
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Die Schmelzpunkte einmal bereits geschmolzener Corium-E-Proben liegen deut-
lich unterhalb der Temperatur von ca. 240000, die zum erstmaligen vollstidn~—

digen Aufschmelzen von Corium—E erforderlich ist (vgl.Tab.4).

3.2.4 Schmelzversuche mit teilweise oxidiertem Corium-E

Wird das Zircaloy in der Corium-Zusammensetzung vollstdndig durch ZrO2 er-
setzt, so bilden sich unter Schutzgas die ersten fliissigen Phasen bereits

bei n 145000, entsprechend dem Schmeizpunkt des Stahles. UO2 und ZrO2 rea-
gieren miteinander unter Bildung einer Mischoxidphase, die zwischen 2400 und
2500°C schmilzt. Die metallische Schmelze (Stahl) und die oxidische Schmelze
(U,Zr)Oz) sind nicht miteinander mischbar, es kommt nur zu geringfiigigen
chemischen Wechselwirkungen zwischen beiden Schmelzen. Die entmischten Schmel-
zen im erstarrten Zustand sind in Abb.13 zu erkennen. Bei nur 50%igem Ersatz

des Zircaloy durch ZrO, findet keine Entmischung mehr statt, die erstarrte

2
Schmelze besitzt metallischen Charakter.

3.2.5 Schmelzversuche mit Corium—E unter oxidierenden Bedingungen

Expe;imente mit CoriumE unter Luft bzw. Wasserdampf zeigen, daBR das Zry
wihrend dexr Aufheizpefiode (Aufheizgeschwindigkeit n 1°/sec) mit dem Sauer-
stoff reagiert und vollstidndig zu ZrO2 aufoxidiert wird. Da der Ablauf der
Stahloxidation im Vergleich zur Zry-Oxidation relativ langsam ist, bleibt
der Stahl zunichst metallisch. Die erste fliissige Phase in diesem teiloxi-
dierten‘System_wird durch den Schmelzpunkt des Stahles bestimmt, UO2 und
ZrO2 reagieren miteinander unter Bildung einer Mischoxidphase, die zwischen
2400 und 2500°C schmilzt. Die metallische Schmelze (Stahl) und die oxidi-
sche Schmelze (U,Zr)O2 sind nicht miteinander mischbar. Die entmischten

Schmelzen im erstarrten Zustand sind in Abb, 14 deutlich sichtbar.

Nach lédngeren Haltezeiten der Schmelzen unter Luft oder Wasserdampf wird
auch der Stahl oxidiert und die entstehenden Oxide l8sen sich in der Schmel-
ze. Bei vollstidndiger Oxidation des Stahles bildet sich eine homogene oxi-

dische Schmelze aus.
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Abb.13: Schliffbilder von teilweise oxidierten Corium E-Proben nach
dem Aufschmelzen im Lichtbogen
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keramische Phase metallische Phase

Zr : 56,2 ° Fe: 70,5 °h
U . 168 ° Cr: 169 °
Cr: 93 ° Ni: 106 °6
Fe: 33 % U: <0t %
Ni: 23 ° 0 : 006°%
0 : 120 %

Zr09

2200°C /4min

Abb, 14: Schliffbild einer Corium E-Probe nach dem Schmelzen in Luft

3.2.6_Schmelztemperaturen

Tab.4 enthdlt die Schmelzbereiche fiir verschiedene, einmal bereits voll-
stidndig aufgeschmolzene Coriumproben. Diese Temperaturen liegen deutlich
unterhalb denjenigen die zum erstmaligen vollstdndigen Aufschmelzen fiihren.
Zur Ermittlung der Schmelzpunkte wurden kleine metallische und oxidische
Teile aus groBen Schmelzreguli unter 2 bar Argon auf ThOz-Unterlagen in
einem speziellen Hochtemperaturofen geschmolzen. Die Geometrie der Proben
wurde so gewdhlt, daB sowohl der Schmelzbeginn als auch das vollstindige
Schmelzen beobachtet werden konnte. Die Temperatur wurde mit éinem Zwei-
farben-Mikropyrometer (550 nm u. 650 nm) gemessen. Die Versuchsanordnung
wurde durch die Schmelztemperatur von A1203 (205000) und Mo (261000) ge~
eicht. Zum Vergleich zu diesen Schmelzpunkten sind in Tab.5 die Schmelz-
punkte bzw. -bereiche der reinen Komponenten sowie der wichtigsten Teil=-

systeme wiedergegeben.
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Tab.4: Schmelztemperaturen wiederaufgeschmolzener Corium—Proben

Temperatur Temperatur des Chemische
Corium-Probe des Schmelz- | vollstdndigen Analysen
beginns [©C] | Schmelzens [0C] | der Phasen
-+ +
Corium-E (Vgl 3.2.3) 1870 = 30 1950 = 50 Tabelle 3
Corium~E (teilweise’
oxidiert) +
(vgl.3.2.4) metall.Phase - 1660 - 20 -
oxid.Phase - 2420 * 50
Corium-A,metall.Ph 1750 < 20 2180 < 30
orium-A,metall.Phase : : Tabelle 2
(vgl.3.2.3) oxid.Phase - 2240 - 30
Corium-E (vollstédndig + _
oxidiert) - 1910 - 20
(vgl.3.2.5)

Tab.5:

eines LWR-Cores

Phase Schmelzpunkt [©C]
System Schmelzbereich
Fe 1535
U 1130
Zr 1850
FeO N 1400
FejO4 1590
vo,, - 2865
“o~Zr(0) ~ 1900
ZrO2 2700
' Fe~U 720 ~ 1535
Fe-Zr 935 - 1850
U-Zx 1130 = 1840
Fe~00, v 1500 - 2865
Fe—ZrO2 @ 1500 - 2700
Z'r“'UO2 n 1500 - 2865
U02~aZr(O) 1840
UOQ"ZrO2 2550
Fe304?U02 1350 = 2865

Schmelzpunkte bzw. Schmelzbereiche von Komponenten bzw. Systemen
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4, Phasenanalytische Untersuchungen an niedergeschmolzenen simulierten

LWR-Brennstidben

Ziel der Untersuchungen zum Abschmelzverhalten ist es, Aussagen zu erhalten
iiber die zeitliche Folge der Entstehung fliissiger Phasen, deren AusmaB und
Zusammensetzung in Abhingigkeit von der Temperatur, vom Ort der Entstehung
und von der Zeit, mach welcher das System betrachtet wird. Bisher wurden
etwa 15 Stdbe, die in inerter oder oxidierender Atmosphidre niedergeschmol-
zen wurden oder bei denen der Aufheizvorgang bei einer bestimmten Tempera-
tur abgebrochen wurde, nachuntersucht, Die Abschmelzexperimente wurden an

anderer Stelle durchgefiihrt und ausfilhrlicher beschrieben /35,36/.
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Abb.15: Metallographische und rdntgenographische Phasenanalyse (Guinier,
CuKa]) von Proben aus einem abgeschmolzenen Stab
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Die LWR-Simulationsstdbe bestehen aus ringfdrmigen UO,-Pellets, welche auf

einen 6 mm dicken W-Stab aufgefidelt und mit Zircaloyzumhﬁllt sind. Sie wur-
den in direktem Stromdurchgang unter inerten oder oxidierenden Bedingungen
erhitzt, Von solchen simulierten LWR-Brennstdben wurden an reprisentativen
Stellen im unteren, mittleren und oberen Teil des Stabes Scheiben heraus-
geschnitten, An diesen Scheiben wurden metallographische und rdntgenpgra-
phische Untersuchungen durchgefithrt, um die einzelnen beim Niederschmelzen

gebildeten Phasen 2zu identifizieren.

Die Feinstrukturuntersuchungen erfolgten mit Guinier-Aufnahmen (Cu—Ka]-Strah—
lung). Dazu war es erforderlich, aus den einzelnen Schmelzbereichen des Stab-
querschnittes Proben zu entnehmen. Es wurden deshalb sorgfidltig unter dem
Mikroskop kleine Mengen zwischen | und 10 mg Substanz aus verschiedenen Stel-
len herauspridpariert und r8ntgenographisch analysiert. Abb.15 zeigt die
Rontgenaufnahmen der Proben, ihre digekte Zuordnung zu den einzelnen Probe-
entnahmestellen und die Referenzaufnahmen von U02, o-Zr(0), o~U und Wolfram.
Der rdntgenographische Befund wird auch durch mikroskopische (Abb.16) und
mikroanalytische Aufnahmen bestdtigt. Die #uBere Schmelzzone besteht aus

UOZ’ a~Zr(0) und etwas o~U. Bei der Versuchstemperatur befindet sich die
Zusammensetzung des Stabes gem#f dem terndren System U-Zr-0 in einem Drei-

+ a-2r(0) + Schmelze. Die UQ,-Zone ist an meh-

2 2
reren Stellen durch Risse unterbrochen. Durch diese Risse wurde der Raum

phasenfeld bestehend aus UO

zwisgchen UOZ—Pellets und Wolfram~Heizstab mit Schmelze gefiillt. Dabei bil-

det sich eine intermetallische Phase ZrW2 durch direkte Reaktion von o-Zir-

kon aus der Schmelze mit dem Wolfram aus dem Heizstab,

In Ubereinstimmung mit den Phasenverhdltnissen auf dem Schnitt UOZ—Zr wird

der Schmelzbeginn an der Innenseite des Hiillrohres, am Kontakt U02-Zry beob-
achtet. Dies verdeutlicht das Schliffbild eines bis auf etwa 1700°C aufge-
heizten und 1 h auf dieser Temperatur gehaltenen Stabes (Abb.17),welches die
Entstehung einer Schmelze schon unterhélb der Schmelztemperatur von Zry offen-
kundig macht.Abb.16 zeigt Anschliffe eines Querschnittes durch einen niederge-
schmolzenen Stab, zwei Ubersichtsaufnahmen (a u.b) und Details aus verschiede-
nen Zonen (c bis f£).Durch die metallographische wie auch die r®ntgenographi-
sche Untersuchung werden die Phasen UOZ, d—Zr(O) und U(Zr),also die Gleichge-

wichtsphasen des Schnittes U0,-Zr im System U-Zr-O,nachgewiesen.Die Mengenan-

2
teile dieser drei Phasen in den aufgeschmolzenen Bereichen des Stabes sind un-

terschiedlich, je nach der Stelle der Probeentnahme. In der vom oberen Teil
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Abb.16: Schliffbilder von Proben aus dem unteren Teil eines abgeschmol-
zenen simulierten LWR-Brennstabes. a)Gesamtansicht, b)Teilan-
sicht mit Zuordnung der Detailaufnahmen c,d,e und £
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des Stabes entnommenen Probe findet man in der erstarrten Schmelze bevor-

zugt UO, neben o0-Zr(0) und geringen Anteilen von U(Zr), in der Schmelze

2
aus dem unteren Stabteil dagegen weniger U02, mehr Zr(0) und eine Anreiche-
rung an U(Zr). Diese Befunde verdeutlichen; daBf zu verschiedenen Zeiten
Schmelzen verschiedener Zusammensetzung und damit verschiedener Temperatu-

ren den RDB-Boden erreichen werden.

Unter oxidierenden Bedingungen #ndert sich das Stabverhalten wesentlich.
Unter geniigend langsamen Aufheizbedingungen oxidiert die Zry-Hiille voll-
sténdig. Hierdurch erhSht sich die Temperatur des Schmelzbeginns. Aller-
dings beteiligt sich hier, wie Nachuntersuchungen gezeigt haben, auch das
Wolfram des Simulationsheizstabes am Schmelzprozess. Abb.18 zeigt die Uber-
sichtsaufnahme eines Simulationsstabes, welcher unter oxidierenden Bedin-
gungen (Luft) aufgeheizt wurde. Durch den vorhandenen Luftsaucrstoff wird
je nach Temperatur U0, zu UO bzw. U,0, und W zu WO2 oder WO3 oxidiert.

2 2+x 378

Dabei reagieren WO WO2 und W mit U0, und es entstehen niedrigschmelzen-

3’ 2
de terndre Verbindungen, wie UXWO3 und U02W04. Fiir weitere Abschmelzexperi-
mente in Luft oder Wasserdampf muB deshalb eine andere Heizvorrichtung ver-

wendet werden.

Diskussion

Ziel der beschriebenen und geplanten Arbeiten ist es, eine mSglichst realis-
tische Beschreibung eines Coreschmelzenunfalles zu geben,die entstehende
Schmelze und das Verhalten einzelner Komponenten wie z.B. das der hochakti-
ven Spaltprodukte zu charakterisieren, sowie fiir bestehende Rechenmodelle
beziiglich der Folgen eines solchen Unfalles Daten {iber das Materialverhal-
ten zu liefern. Insbesondere ist die kenhﬁnis der auftretenden Phasen Vor-
aussetzung fiir die Ermittlung und Abschﬁtzung von Stoffwerten /37/. Aus den
bisher vorliegenden Ergebnissen, insbesondere aus der Korrelation der
Gleichgewichtsuntersuchungen, Reaktionsuntersuchungen und Abschmelzexperi-
mente lassen sich erste Aussagen iiber den Beginn des Kernschmelzens gewin-
nen. Fliissige Phasen treten schon unterhalb ISOOOC sowohl an der Berihrungs-
stelle Zry-Stahl als auch an,der Hiillinnenseite am Kontakt UOZ—Zry auf. Zu-
nehmende Oxidation des Zry verschiebt den Schmelzbeginn zu hSheren Tempera-
turen. Weitergehende Vorstellungen iiber den Abschmelzverlauf werden gezielte
Abschmelzversuche vor allem auch unter Wasserdampf sowie Biindelexperimente

und die Ausweitung der Gleichgewichtsuntersuchungen auf komplexe Systeme



Abb.17: Schliffbild aus dem oberen Teil eines Simulationsstabes nach
1 Stunde bei ca. 1700°C in Helium (Reaktionszone aus U0y + a
- Zr(0) + Schmelze am Kontakt UOZ/Zry)

Abb.18: Anschliff des Querschnittes eines Simulationsstabes,der an
Luft bis etwa 2000°C aufgeheizt wurde (Bildung von Hohlrdu-
men durch Ausschmelzen terndrer Reaktionsprodukte)
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erbringen. Viele Parameter, die den Endzustand einer Coreschmelze beein-
flussen = wie z,B, Konzentration bestimmter Komponenten in der Schmelze,
Temperatur der Schmeize, Oxidationskinetik der festen und fliissigen Phasen,
8rtliche und zeitliche Entstehung der fliissigen Phasen, Verdampfungsver-
halten - werden durch den Abschmelzvorgang mitbestimmt. Solange dieser
nicht bekannt ist, muB der ParametereinfluB soweit wie m8glich mitberiick-
sichtigt werden. Dies geschieht bei den Systemuntersuchungen durch hinrei-
chende Abdeckung eines grdBeren Bereiches. chemischer und thermodynamischer

Zustidnde.

Orientierende Untersuchungen im quaterndren System U-Zr-Fe-O lassen darauf
schlieBen, daR die Gleichgewichte in diesem System fiir das komplexe System
UO,~Zircaloy-Stahl reprédsentativ sind. Die Untersuchung der Schnitte UOZ—

2
Zr-Fe, U0, -Zr(0)-Fe, U0, -ZrO,-Fe und U0, -Zr0,~Fe,0, wird damit weiteren

Einblick ii das Reaktioniverhilten des-kimpleien gyztems in Abhidngigkeit
von den verschiedenen Parametern geben. In weiteren Arbeiten miiRte auch
der eventuelle EinfluB des Absorbermaterials auf das Reaktionsverhalten
beriicksichtigt werden. Die Ergebhisse der Reaktionsuntersuchungen zéigen,
daR das Niederschmelzen von einem erheblichen Verlust verschiedener Kom-
ponenten der Coreschmelze (insbesondere Uran, Zirkon und Sauerstoff) be-
gleitet ist, was unter Umstdnden auch die Wdrmebilanz beim Coreschmelzen
wesentlich beeinfluft. Die Miteinbeziehung der.Spaltprodukte in weiteren
Untersuchungen wird in diesem Zusammenhang wichtige Aussagen iiber den Ver-
bleib dieser Hauptwdrmequellen in der Coreschmelze oder iiber deren Ent-

weichen und Wiederkondensation an anderer Stelle des Reaktordruckbehdlters

liefern.

Was das Auftreten von Entmischungserscheinungen in der Schmelze anbelangt,
so zeigt sich, daB es bei einer Schmelze entsprechend der Ausgangszusammen-
gsetzung von Corium~A zur Entmischung in eine oxidische und eine metalli-
sche Schmelze kommt. Durch weiteres Aufldsen von Stahlkomponenten wird sich
eine homogene, weitgehend metallische Schmelze bilden. Wenn jedoch ein er-
heblicher Teil des Zry oxidiert in die Schmelze gelangt, ist wieder eine
Entmischung zu erwarten. Dagegen miiBte bei vollstdndiger Oxidation aller
Komponenten eine homogene Oxidschmelze auftreten, Dieses Verhalten der fliis-
sigen Phasen in der Schmelze wird wahrscheinlich verindert, wenn nach ei-
nem Durchschmelzen des Reaktordruckbehilters auch Beton mit aufgeschmolzen

wird. Diesbesziigliche Versuche sind im Gange. Erste vorldufige Ergebnisse
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an einer homogenen im Wolframtiegel unter Schutzgas aufgeschmolzenen Mi-
schung Corium-E und Beton (1:1) zeigen eine Entmischung in eine metallische

und eine oxidische Schmelze, wobei UO2 in der Oxidschmelze geldst ist.
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