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JAHRESKOLLOQUIUM 1976

des

PROJEKTS NUKLEARE SICHERHEIT

Wichtigste Aktivit&dten und Ergebnisse des Projekts Nukleare
Sicherheit im Jahr 1976

M. Fischer

1. Einleltung

Hinter dem Projekt liegt ein Jahr der Meilensteine. GroRe Ver-
suchsanlagen wurden fertiggestellt und in Betrieb genommen.

In stark zunehmendem MaRe wurden Ergebnisse erzielt.
Als Beispilele mdchte ich herausgreifen:

- Die Fertigstellung der Blowdown-Versuchsanlage zur Unter-
suchung des Brennstabverhaltens in der sogenannten Blowdown-
Phase eines Kihlmittelverluststdrfalles, Abb. 1;

- Die Fertigstellung und Inbetriebnahme der Flut-Versuchsan-
lage zur Untersuchung des Brennstabverhaltens in der Auf-
heiz- und Flut-Phase eines Kihlmittelverluststorfalles,

Abb. 2. Hier werden Zircaloy-umhiillte Brennstidbe und Brenn-

stabblindel mit bis zu 25 Brennstdben, beili voller Linge von
3,90 m hinsichtlich Aufbl&h- und Berstverhalten untersucht;

- Die Durchfiihrung der ersten 5 transienten Inpile-Experimente
im Dampf-Kontaminations-Loop des FR2 zur Untersuchung der
nuklearen EinfluRgrdfen, insbesondere der Abbrandeinfliisse

auf das Brennstabverhalten beim Kihlmittelverluststorfdllen;



- Bel den umfangreichen Arbeiten zur Untersuchung des extrem
hypothetischen Kernschmelzenunfalles wurde die erste
Versuchsphase mit der Kernschmelzanlage SASCHA abgeschlos-
sen, Abb. 3. Hier wird die Freisetzung und der Transport
vonSpaltprodukten aus einer Kernschmelze erstmals unter
realistischen Bedingungen ermittelt, d.h. in Luft- und
Dampfatmosphire, bei Temperaturen der Kernschmelze zwischen
1700 und 3000 OC, Reaktion der Kernschmelze mit Beton-

strukturen, Simulierung innerer Wirmequellen etc.

Die Ergebnisse der Abschmelzexperimente zeigen, daf im
Verlauf eines solchen hypothetischen Kernschmelzenunfalls

nicht mit einer Dampfexplosion gerechnet werden muB.

- Die Versuchsanlage KRETA zur Entwicklung der Krypton 85-Ab-
trennung aud dem Abgas der geplanten grofen Wiederaufar-
beitungsanlage wurde fertiggestellt und in Betrieb ge-

nommen, Abb. 4,

Entscheidend wichtig flir die erfolgreiche Durchfiihrung unserer
Projektvorhaben, die ja zum groRten Teil sicherheitstechnisches
Neuland betreten, ist die stdndige Riickkopplung mit der Her-
steller- und Betreiber-Industrie sowie mitGutachtern und Ge-

nehmigungsbehdrden.

Trotz der schwierigen Situation in der sich z.Z. Genehmigung

und Bau von Kernkraftwerken insbesondere aber die Wiederauf-
arbeitung befinden, hat sich in dem Dreiecksverhdltnis Industrie,
Begutachtung und Genehmigung und unabhingige Sicherheits-
Forschung und -Entwicklung eine erfreulich gute und offene

Zusammenarbelt entwickelt.
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Dafir sind wir dankbar, setzt doch eine solche Kooperation,
wie wir sie heute haben, ein hohes MaB an Vertrauen in unsere

Tdtigkeit voraus.

2. Ubersicht liber das erweiterte Arbeitsprogramm des Projekts

Lassen Sie uns einen Blick werfen auf das Arbeitsprogramm
des PNS, Abb. 5.

Wir haben einerseits unsere Kridfte und Kapazititen im Zuge
einer Prioritdtensetzung noch stirker auf die folgenden

Teilprojekte konzentriert:

- Untersuchung und Verbesserung des dynamischen Verhaltens
von RDB-Einbauten, Containmentsystemen und Sicherheitsarma-
turen bei Storfdllen

- Untersuchung und Verbesserung des Brennelementverhaltens
bel St8rfidllen

- Ablauf und Mdglichkeiten zur Beherrschung hypothetischer Kern-
schmelzenunfélle

- Weiterentwicklung von Rilickhalteeinrichtungen flr stdrfall-
bedingt freigesetzte Spaltprodukte.

- Untersuchung der Ausbreitung und der Auswirkungen von in
die Umgebung bei hypothetischen Stdrfidllen freigesetzten
Spaltprodukten.

Gleichzeitig mit der Konzentration der Krifte auf diese Arbeits-
schwerpunkte wurde das Arbeitsprogramm des Projekts erweltert

um F+E-Arbeiten zur Sicherheit der grofen Wiederaufarbeitungsan-
lage. Zusdtzlich zu der bereits seit 1973 auf vollen Touren
laufenden Entwicklung der sicherheitstechnisch und flr die
Genehmigung entscheidend wichtigen Abgasreinigung in

grofen Wiederaufarbeitungsanlagen wird das PNS zundchst eine
umfassende Stdrfallablaufanalyse flir die Wiederaufarbeitungs-
anlage durchfiihren.
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Dies geschieht in Abstimmung und Zusammenarbeit mit dem

flir die Entwicklung der WA-Anlage zustindigen Projekt Wie-
deraufarbeitung und Abfallbehandlung sowie in Zusammenarbeit
mit den Firmen KEWA und GWK.

Ich m8chte besonders die bereits gut angelaufene Zusammen-
arbeit zwischen allen Beteiligten hervorheben.

Die Ergebnisse unserer F+E-Arbeiten zur Sicherheit der Wieder-
aufarbeitung werden selbstverstidndlich sowohl dem fiir die
Planung und Bau der grcRen Wiederaufarbeitungsanlagen ver-
antwortlichen Industriekonsortium wie auch den Gutachter-

gremien und Genehmigungsbehdrden zur Verfligung stehen.

Angesichts der schwierigen Gesamtsituation in der sich die Nut-
zung der Kernenergie heute befindet, geht es jetzt darum,
die hier noch notwendigen Arbeiten entschlossen voranzu-

treiben und wo notwendig entsprechend zu verstérken.

Abb. 6 zeigt die bisherige Personalentwicklung des Projekts
sowle das Jahr der Inangriffnahme der einzelnen Arbeits-
pakete.

Obwohl bereits laufend und in zunehmendem MaRe Projektziele
erreicht werden, ‘ist es dringend erforderlich,daf flr

die notwendigen Arbeiten zur

Sicherheit der Wiederaufarbeitung (wie z.B. eine konsistente
und zundchst rein deterministische Stdrfallablaufanalyse flir
die Gesamtanlage, experimentelle Absicherung sicherheits-

technischer Einrichtungen und eine Risikobeurteilung) das
PNS verstérkt wird.
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3. Grundsétzliches Vorgehen gzur Erreichung der Projektziele

Alle experimentellen Arbeiten zur Untersuchung von Einzel-
effekten und zum integralen Verhalten sicherheitstechnisch
wichtiger Komponenten und System sind systematisch alle so
geplant, daB die parallel laufende Entwicklung von Rechen-
programmen verifiziert werden kann. Denn allein mit Hilfe
verifizierter Rechenprogramme ist es mbglich, die sicher-
heitstechnischen Reserven groBer nuklearer Anlagen zuverlissig
guantitativ zu ermitteln, vorhandene Konservativitidten abzu-
bauen oder, gezielt sicherheitstechnische Verbesserungen zu

errelchen.

Der Schlilissel zum Erfolg der nuklearen Sicherheitsforschung
liegt daher im engen Zusammenwirken zwischen analytischen
bzw. modelltheoretischen Entwicklungsarbeiten einerseits

und den experimentellen Projekten andererseits.

Abb. 7 zeigt die auf dieser Grundlage stehende Programm-

Matrix des PNS. Die Planung und Durchfihrung der einzelnen
Teilprojekte erfolgt unter der Primisse einer mSglichst

engen Wechselwirkung zwischen Modelltheorie und der schritt-
weisen experimentellen Untersuchung von Einzeleffekten bis

hin zu abschlieRBenden Integral-Experimente. In dieser Programm-
Matrix, Abb. 7, sind auch diejenigen Forschungsarbeiten

anderer in- und auslidndischer Institutionen aufgefiihrt, die

in unmittelbarem Zusammenhang zu den PNS-Arbeiten stehen.



b, Ziel und Stand der Arbeiten, wichtigste Ergebnisse und

ndchste Schritte

HDR-BLOWDOWN-PROGRAMM

1) Zielsetzung

Im Rahmen der HDR-Blowdown-Versuche wird die dynami-
sche Beanspruchung von Reaktordruckbehilter-Einbauten,
von Containment-Systemen und von Sicherheitsarmaturen
unter realistischenStdrfallbedingungen ermittelt. Anhand
dieser experimentellen Daten werden die heutigen,
insbesondere aber die zur Zeit in der Entwicklung

stehenden Rechenprogramme verifiziert.

2) Stand der Arbeiten

- Der Versuchskernmantel wurde konstruiert, Abb. 8,

und befindet sich jetzt in der Fertigung, die plan-
midlig verliuft.

- Der Mefistellenplan, Abb. 9, zur Untersuchung der
durch die pldtzliche Druckentlastung bei einem
Kihlmittelverluststdrfall hervorgerufenen asymmetri-
schen Belastungen und Beanspruchungen wurde fest-
gelegt.

- Die Auslegung des neuen Versuchskreislaufes, Abb. 10,
wurde hinsichtlich einer stabilen Einstellung der
erforderlichen Enthalpieschichtung im Reaktordruck-
behdlter nochmals einer genauen Prifung unterzogen
und muBte anschlieRend gedndert werden. Der Kreislauf
befindet sich jetzt in der Fertigungstellung.

- Auf dem Gebiet der MeRtechnik wird z.Z. eine Vor-
auswahl fir die MeRgeber aufgrund von Labortests
mit Autoklaven versucht. In den bisherigen Labor-
tests zeigten die MeRwertgeber fir Druck, Druck-
differenzen, Beschleunigung und Wege eine hohe Aus-
fallrate bel den angestrebten Versuchsbedingungen.

- Die Vorausberechnung der Versuche 1ist angelaufen.
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WEITERENTWICKLUNG UND VERIFIZIERUNG GEKOPPELTER FLUID-
UND STRUKTIRDYNAMISCHER CODES

Der modifizierte 2-dimensionale YAQUI-Code (kompressible
Fluide) steht fir die Vorausberechnung der asymmetri-
schen Fluiddynamik im HDR-Ringraum zur Verfligung;

Eine einfache Version eines linear-elastischen struktur-
dynamischen Codes (Schalenmodell) steht fiir die Voraus-
berechnung der HDR-Kernmantelbeanspruchung bereit;
Experimente im LabormaRstab zur Unterstiitzung der Inter-
pretation der HDR-Blowdown-Versuche werden z.7Z.

konzipiert.

MESSUNG VON BLOWDOWN-MASSENSTROMEN

1)

2)

Zielsetzung

Entwicklung, Kalibrierung und Einsatz von 2-Phasen-
Massenstrom-MeBverfahren zur Untersuchung von Kihl-

mittelverluststdrfillen

Stand der Arbeiten und wichtigste Ergebnisse

Auf dem Gebiet der MassenstrommeRfRtechnik beim Blowdown
konnten unsere MeBverfahren im Rahmen der Marviken II-
Blowdown-Versuche erprobt und verbessert werden. Bei
allen 9 Blowdown-Versuchen im Marviken II-Programm
konnte mit Hilfe des kombinierten Einsatzes der
RadiotracermeRmethode des LIT und der Infrarotabsorptions-
methode des IRE jeweils der komplette transiente 2-Pha-
sen-Massenstrom gemessen werden.

Zusdtzlich und darauf konzentrierte sich unser Haupt-
interesse - wurde das Tracerverfahren am Bruchstutzen
des Marviken-Reaktors eingesetzt, Abb. 11 (mit 4
Ventilen, 3 MeBebenen und 12 Detektoren).

Diese Versuche haben uns wertvolle Erfahrungen flir den
geplanten Einsatz des Tracer-Verfahrens am HDR-Bruch-
stutzen gebracht. Die Genauigkeit der Massenstrom-
bestimmung aus den Geschwindigkeiten und der Dichte

dlirfte besser als 10 % sein.
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Unser Teststand im IRB zum Kalibrieren der verschie-
denen Massenstrom-MeRBmethoden, der im vergangenen

Jahr errichtet wurde, wurde flir station8re Versuche

in Betrieb genommen. Die Erweiterung flir instationdre
Strémungen erfolgt 1977.

Im Augenblick zeichnet sich ab, daR der Teststand eine
wichtige Rolle flir die Nachkalibrierung der bel LOFT,
Semiscale und PBF eingesetzten MassenstrommeBverfahren
spielen wird., Von dieser Kalibrierung hdngt dann
praktisch die Verifizierung der verschiedenen RELAP-

Versionen ab.

4,2 Brennelementverhalten bei Stdrfidllen

Dieses Teilprojekt konzentriert sich in erster Linie auf ein
detailliertes Verstidndnis des Verhaltens von frischen und

abgebrannten Brennelementen bei Kihlmittelverluststdrfdllen.

Die in der Bundesrepublik Deutschland und in den USA gel-
tenden Notkihlungskriterien, die in den beiden Lindern nur

geringfligig verschieden sind, sind bewuft konservativ

angesetzt worden.

Es hat sich gezeigt, da® mehr quantitative Detailinformation
auf dem Gebiet des Brennstabverhaltens erforderlich ist,

um die Sicherheitsreserven quantifizieren zu kOnnen.

Unsere Arbeiten auf diesem Gebiet haben daher zum Ziel,
das Brennstabverhalten bei Kihlmittelverlust-Stérfdllen zu-

verldssig zu beschreiben.

Dazu gehdrt zunidchst die Entwicklung und experimentelle

Verifizierung des Rechenprogrammsystems SSYST.
ENTWICKLUNG UND VERIFIZIERUNG VON SSYST+)

1) Zielsetzung

Bereitstellung eines experimentell verifizierten Code-
systems (SSYST zur Beschreibung des Brennstab- bzw.

Core-Verhaltens bei Reaktorstdrfillen.

+)SSYST - Rechenprogramm-System zumBrennstabverhalten
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Dieses Ziel soll in 3 Schritten erreicht werden:

- Beschreibung des Einzelstabverhaltens (SSYST-Mod 1,2)

- Beschreibung von Stabblindeln (Stabgruppen bzw.
klassen) gleicher Schadenserwartung (SSYST-Mod 3)
unter Verwendung des Einzelstabmodells

- Beschreibung des Schadensumfangs im gesamten Core
unter EinschluB von Stab-zu-Stab-Wechselwirkung

und Schadenspropagation

Stand der Arbeiten und wichtigste Ergebnisse
Zur Zeit laufen in erster Linie die folgenden Arbeiten:

- Verifizierung und daraus folgende Verbesserungen des
Einzelstabmodells, insbesondere
Kopplung zwischen Deformationsanalyse und Hydro-
dynamik des Kiihlkanals
. Erstellung verbesserter Stoffgesetzte flir Zry
auf der Basis der Materialuntersuchungen im IMF
Einfilhrung statistischer Methoden in die De-
formationsanalyse des Einzelstabes (Wahrschein-
lichkeitsverteilungen des Ortes und der GroBe
auftretender Hillrohrverformungen)
- Vorarbeiten zur Beschreibung des Blindelverhaltens
- Anwendungsrechnungen flr die experimentellen Unter-

suchungen zum Brennstabverhalten

Die Arbeiten zur Verbesserung des Einzelstabmodells

sind weilt fortgeschritten.

Ein Leistungsvergleich zwischen unserem Brennstabver-
haltensprogramm SSYST Mod 1 und dem Rechenprogramm
FRAP-T2 der USNRC ergab am Beispiel eines Standard-
problems eine bemerkenswert gute Ubereinstimmung. Das
Standardproblem war die Blowdown-Phase eines 2F-Bruches
im kalten Strang eines amerikanischen DWR.

Abb. 12 zeigt den Verlauf der Hilllrohrtemperatur nach
SSYST und FRAP-T. Die noch bestehenden Unterschiede
sind u.a. auf unterschiedliche Modellansitze flr den
Spaltwdrmedurchgang zuriickzufilhren.

Abb. 13 zeigt, daR das Hiillrohraufbl&hen (Ballooning)
(in der Blowdown-Phase eines Kiihlmittelverluststérfalles)

nach 8 sec beginnt und nach 11 sec beendet ist.
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Die Ubereinstimmung kann insbesondere auch hin-
sichtlich der Dehnungswerte durch Harmonisierung der

eingegebenen Stoffwerte noch verbessert werden.

Neben der schrittweisen Verbesserung und Verifizierung
des Einzelstabmodells werden verstdrkte Anstrengungen
auf die Erstellung des Stabblindel-Modells inclusive
Stab-zu-Stab-Wechselwirkung und Schadenspropagation
erforderlich. AuRerdem wird im Hinblick auf die deutsche
Risikostudie flir DWR die Einfihrung statistischer
Methoden in die Deformationsanalyse des Einzelstabes

und des Core-Verbandes mit Vorrang betrieben.

ZIRCALOY-VERHALTEN BEI STORFALLEN

1)

2)

Zielsetzung

Aufstellung eines Stoffgesetzes zur Beschreibung des
Deformationsverhaltens von Zircaloy-HUllrohren in Ab-
hidngigkeit vom Werkstoffzustand und von Stdrfalltran-

sienten der Temperatur und des Differenzdrucks.

Im Mittelpunkt standen hier die Untersuchungen zum in-
elastischen Verhalten von Zry-4, zur Zircaloy-Oxida-
tion bei hohen Temperaturen und zum EinfluR der Spalt-
produkte und des Sauerstoffpotentials des Brennstoffs

auf das Verformungsverhalten von Zry-Hillrohren.

Die wichtigsten Ergebnisse lassen sich wie folgt

zusammenfassen:

- Bei niedrigen Verformungsgeschwindigkeiten(é < 10_33
wurde nur zwischen 850 und 950 °¢ superplastisches
Verhalten beobachtet, siehe Abb. 14. AuRerhalb dieses
Temperaturbereiches sowie bel grdferen Verformungs-

2

geschwindigkeiten (& > o 10 s™1) wurde in allen

Fdllen normalplastisches Verhalten beobachtet.

_1)



- 11 =

- Abb. 15. Es gibt nun eine ausreichende experimen-
telle Grundlage dafilir, daR im Verlauf eines Kihl-
mittelverluststédrfalles bei 1200 °C die insgesamte
Zry-Oxidation um rund 50 % niedriger bleibt als die
im Genehmigungsverfahren angewandte Baker-Just-
Beziehung. Diese neuen Daten wurden sowohl hier in
Karlsruhe wie auch von Forschungsstellen in USA
mit Hilfe transienter Versuche gewonnen, die typisch
fir Kihlmittelverluststdrfdlle sind.

- Auch die detailllierte Berechnung der Oxidations-
kinetik steht in guter Ubereinstimmung mit den
experimentellen Ergebnissen.

- Je hther die Hlllrohrtemperatur in der Blowdown-
Phase desto niedriger die Sauerstoffaufnahme in der
Wiederauffill- und Flutphase eines Kihlmittelverlust-
stdrfalles.

- Abb. 16 zeigt u.a., dak auch schon bei 900 °a die Oxidation
in Wasserdampf eine Verfestigung des Zry und eine

deutliche Duktilit&dtsminderung bewirkt.

INPILE-EXPERIMENTE ZUM BRENNSTABVERHALTEN,
IM DK-LOOP DES FRZ2

1) Zielsetzung

Untersuchung der nuklearen EinfluRgrdRen auf das
Brennstabverhalten in Storfdllen: thermisches und
mechanisches Brennstoffverhalten, Abbrandeinflilisse
durch Spaltprodukte und Sauerstoffpotential des

Brennstoffs, Bestrahlungseinflisse im Zircaloy.
Diese Zielsetzung beinhaltet den Vergleich von nuklear
und elektrisch beheizten Priflingen unter gleichen

thermohydraulischen Randbedingungen.

2) Stand der Arbeiten und wichtigste Ergebnisse

- Nachdem die ersten inpile-Experimente mit frischen
Stdben bereits im Oktober 1975 durchgefiihrt wurden,
konnten im Berichtszeitraum nach Verbesserung der

Kreislaufinstrumentierung und der Datenerfassungs-
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anlage weitere U4 Experimente mit Nullabbrand
und verschiedenen Innendrlicken erfolgreich durch-
gefihrt werden.

Die Berstdaten dieser Experimente sind in Abb. 17

zusammen mit den Ergebnisse verschiedener out-of-pile-
Experimente dargestellt.

- Leider stellt die Nachuntersuchung der geborstenen
Stdbe in den HeiRen Zellen einen ausgesprochenen
Engpass dar, so daB bisher nur die Nachunter-
suchung des ersten Nuklearversuches vom Oktober
1975 vorliegt.

Die wesentlichen Ergebnisse dus den Nachuntersuchungen
sind:

- bleibende Lingung des Stabes 5,5 mm

Beulenlédnge ca. 60 mm

groRte Umfangszunahme an der Beule 65 %

Li&nge des Risse 19 mm
- Max. RiBbreite 1,3 mm

Die Gesamtaufnahmen des ersten Stabes zeigen, daB es
neben der groBen Beule keine weiteren Beulstellen

mehr gibt.

Einen Ausschnitt der R&ntgenaufnahmen zeigt Abb. 18.

BRENNSTABVERHALTEN IN DER WIEDERAUFFULL- UND FLUTPHASE
EINES KUHLMITTELVERLUSTSTORFALLES

1) Zielsetzung

Untersuchung des Verhaltens einzelner Brennstdbe und

von Brennstabbiindeln unter Einbeziehung realistischer

thermohydraulischer Randbedingungen des Wiederauffull-

und Flutvorganges,von Langzeiteffekten und Stab/Stab-

Wechselwirkungen.

Diese Zielsetzung schlieft folgende Aspekte ein:

- Ermittlung des zeitabhingigen Aufbl&hvorganges an
Einzelsté&dben,

- Ermittlung der Beeinflussung des Aufbldhvorganges durch

die Kernnotkiihlung,




2)
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- Untersuchung der thermischen und mechanischen

Wechselwirkung benachbarter Stibe beim Aufblihen
im Stabbiindel,

Gewinnung von Aussagen liber eine mdgliche Versagens-
fortpflanzung,

Untersuchung Uber AusmaB und Verteilung von Kiihl-
kanalversperrungen.

Stand der Arbeiten und wichtigste Ergebnisse

Die Versuchsanlage ist jetzt fertiggestellt und wurde

in Betrieb genommen. Die Versuche mit verklirzten in-

direkt beheizten Brennstabsimulatoren, bei denen erst-

malig Innendruck, HiUllrohrtemperatur und Verformung gleich-

zeitig als Funktion der Zeit in Luftatmosphire gemessen

wurde, ergaben folgende Ergebnisse:

bei einem Stabinnendruck von 70 bar ergeben sich
Berst-Umfangsdehnungen von etwa 36 %, hdhere Stab-
innendriicke fiihren zu niedrigeren Dehnungen,

die ermittelten Werte filir Dehnungsgeschwindigkeit
und Temperatur entsprechen enem normalplastischen
Verhalten,

je nach Dehnungsverlauf treten azimutale Temperatur-
unterschiede auf der Zircaloy-Hilille bis zu 100 K auf,
die Mantellinie des Rohres, auf welcher die Berst-
stelle liegt, hebt sich praktisch nicht von der
Warmequelle ab, Abb. 19,

die gegentliberliegende kdltere Stabseite zeigt ein
ausgeprédgtes Abheben des Zircaloy-Hlillrohres ohne
Wandstidrkenschwidchung,

das Hillrohr hebt iiber eine grofe Linge ab und

fiihrt zu keiner stark ausgepridgten, lokalen Beule,
Abb. 20 zeigt die Berstdaten im Vergleich mit Berst-
experimenten; eingetragen ist hier insbesondere auch

der erste inpile Berstversuch im DK-Loop des FR2.
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In diesen Tagen werden die Einzelstabversuche mit
voller Linge in Dampf und realistisch simulierter

thermischer Umgebung aufgenommen.

AUSWIRKUNGEN UND KUHLKANALBLOCKADEN AUF DIE WIRKSAMKEIT
DER KERNNOTKUHLUNG BEIM KUHLMITTELVERLUSTSTORFALL

1) Zielsetzung

Ermittlung des Einflusses einer durch aufgeblidhte
Hillrohre entstandene Kihlkanalblockade auf die Not-

kiihlung w&hrend der Flutphase.

2) Stand der Arbeiten

Nach dem Aufbau der Versuchsanlage und der Be-
reitstellung der Datenerfassungsanlage erfolgte
die Aufnahme des Versuchsbetriebes Mitte 1976.

Schwerpunkte der Arbeiten lagen auf:

- dem Einfahren der Teststrecke mit teilweise in-
strumentierten Sté&ben,

- der Verbesserung des Sicherheitssystems und einzelner
Kreislaufdetails,

- der Erprobung der MeRdatenerfassung und ~-verarbeitung,

- der Entwicklung der Filmtechnik zur Stromungsvisu-
alisierung und

- der Aufnahme des Versuchsbetriebes mit voll instru-

mentierten Stdben ohne Blockaden.

Die Vorversuche mit einer Stabreihe von finf Stédben,
zundchst noch ohne Blockade, sind jetzt abgeschlossen.
Sie haben die Funktionstiichtigkeit der Versuchsanlage,
der Datenverarbeitungsanlage und der Schnellfilm-
technik bewiesen und das experimentelle Datenmaterial
als Basis fir den Vergleich mit den Ergebnissen der

jetzt beginnenden Blockade-Experimente geliefertn.
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Die Blockade-Experimente beginnen mit einer teilweisen
blockierten Finfer-Stabreihe. GropRe und Form der Blockade

werden veriiert. Nach AbschluR der Experimente mit der
Stabreihe werden Biindelversuche mit 25 St#ben und partieller

Blockade Anfang 1977 aufgenommen.

—— e — —— . — " — Y — 2y D M D O WD M e e W e s e e W g

EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNG DER ABSCHMELZPHASE

Die Abschmelzexperimente mit einzelnen Zircaloy-umhiillten

Brennstab-Simulatoren haben wichtige Ergebnisse geliefert

tUber

- den Mechanismus bzw. Phinomenologie des Abschmelzens
von LWR-Brennstében,

- die auftretenden maximalen Schmelztemperaturen,

- die sich beim Abschmelzen einstellende stoffliche
Zusammensetzung der Schmelze,

- und den Zustand der Schmelze vor einem Kontakt mit dem
Restwasser im Reaktordruckbehdlter.

ZusammengefaRlt ergeben sich aufgrund der bisherigen Ab-

schmelzexperimente die folgenden Schluffolgerungen:

- Das Abschmelzen beginnt an der Innenseite des Zry-HiUll-
rohres mit dem Erreichen der Zry-Schmelztemperatur
von ca. 1850 °C.

- Der Schmelzprozess setzt sich im UO2—Zr - Gemisch beil
dieser Temperatur fort.

- Die beim Aufheizen in Wasserdampf an der &duReren Oberfliche
der Zry-HUllrohre entstehende Oxidschicht hidlt die
sich im Innern bildende Schmelze eingeschlossen bis

sich L&cher bilden durch die die Schmelze austritt.

Aufgrund dieser Ergebnisse kann im Verlauf eines ohnehin
extrem unwahrscheinlichen Kernschmelzen unfalles die Mog-
lichkeit einer Wasserdampfexplosion nahezu ausgeschlossen
werden, da der Abschmelzvorgang relativ langsam erfolgt

und die Temperatur der Schmelze niedrig ist.
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Notwendige Voraussetzungen flir eine Wasserdampfexplo-
sion wdre u.a. ein Abstiirzen des geschmolzenen Reaktor-
kerns innerhalb weniger Zehntelsekunden und eine Temperatur

der Schmelze weit oberhalb des Schmelzpunktes der Schmelze.

Unsere experimentellen Ergebnisse aus den Abschmelzversuchen
zeigen, daBk diese Bedingungen bei einem postulierten Kern-

schmelzenunfall in LWR nicht auftreten kdnnen.

Die Abschmelzexperimente werden fortgésetzt mit dem Ziel, das
Abschmelzverhalten eines Brennstabbindels in strdmen-

dem Wasserdampf mit verengten Kithlkan8len aufgrund

aufgebléhter HlUllrohre zu untersuchen.

SPALTPRODUKT-FREISETZUNG UND -TRANSPORT AUS EINER KERN-
SCHMELZE

Die Spaltproduktfreisetzung aus einer Kernschmelgze, die in
Reaktion steht mit der Betonstruktur des Reaktorgebludes
stellt die zentrale Fragestellung bei einem hypotheti-
schen Kernschmelzenunfall dar, zusammen mit der Frage

nach der Betonzerstdrung durch eine Kernschmelze und

den dabei gebildeten Gasen und Dampfen.

Mit der Schmelzanlage SASCHA, Abb. 21, wurde die erste
Versuchsreihe mit insgesamt 21 Freisetzungsversuchen

abgeschlossen.

Dabel stand zun8chst die Beantwortung folgender Fragen
im Mittelpunkt. Welchen EinfluR auf die Frelisetzung hat
1. die Atmosphire (Luft, Wasserdampf, Argon)
2. die Temperatur der Schmelze (1700 - 3000
3. der Systemdruck

°0)

Zu den auffédlligsten Beobachtungen gehdrte das stark

unterschiedliche Verhalten des Schmelzgutes bel verschie-

dener Atmosphidre. Unter Luft kommt es oberhalb 2400 °¢c
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zu heftigen Oxidationsreaktionen. Unter Wasserdampf

verlduft die Aufheizung sehr ruhig.

Als Folge dieses unterschiedlichen Verhaltens ergab
sich, daf die Freisetzung der Corium-Komponenten unter
Wasserdampf deutlich am niedrigsten lag. Bei Luft war

sie um mindestens eine GrbdRenordnung h&her.

Die einzelnen Freisetzungswerte selbst sind noch zu

vorldufig flir eine Angabe.

Es wurden auch bereits Experimente mit bis zu 500 g
Coriumschmelzen in Betontiegeln mit induktiver
Nachheizung in der SASCHA-Anlage gefahren,Abb. 22.

Die nichsten wichtigen Schritte sind die Durchfiihrung
von Versuchen mit aktivem Schmelzgut. Dazu wird zur Zeilt
eine Anlage zur Herstellung von schwach aktiven soge-
nannten Fissium-Pellets fertiggestellt. Die Pellets
enthalten Zusidtze der wichtigsten Spaltproduktelemente
in einer Konzentration, die einem Abbrand von ca.

40.000 MWA/to entspricht.

Als ein HuBerliches Zeichen filir das Interesse, das unserer
SASCHA-Schmelzanlage entgegengebracht wird, seinen so
prominente Besucher erwdhnt, wie C.F. von Weizsicker,
Eduard Teller, 16 amerikanische EVU-Prisidenten auf ein-
mal und der ehemaliger Leiter der amerikanischen

Reaktorsicherheitsforschung H.J.C. Kouts.
REAKTIONSVERHALTEN VON KERNSCHMELZEN IN KONTAKT MIT BETON

Bei diesen Untersuchungen stand schwerpunktsmiBig der
Verbleib der Spaltprodukte und damit der Wdrmegquellen
in der Kernschmelze sowie die Wechselwirkungen von Corium

mit Betonbestandteilen im Mittelpunkt.

Bei den Untersuchungen zur Wechselwirkung zwischenCorium

und Beton zeigte sich, wie zu erwarten war, eine hervor-
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ragende Mischbarkeit und L&slichkeit von UO2 und Zr0,
mit den Silikaten des Betons. Selbst in Inertatmosphire
wird nicht voroxidiertes Zirkon vollstdndig in der
Beton/Corium=-Schmelze oxidiert. Der Zusammenhang zwischen
Erstarrungstemperatur und dem Anteil an Beton in der
keramischen Schmelze konnte ermittelt werden. Dies
ist auRerordentlich wichtig fir die beim PNS begonnene
modelltheoretische Beschreibung der Aktivititsfrei-
setzung aus der Schmelze einerseits und die Betonzer-

stdrung andererseits.

Abb. 23 zeigt qualitativ die wichtigsten Phasen beil der
Wechselwirkung einer Kernschmelze mit den Betonstrukturen

eines Reaktors.

SIMULATION GROSSER KERNSCHMELZEN IN WECHSELWIRKUNG MIT
BAUSTRUKTUREN

Der technische Teil der Feasibility=Studie Uber die
mégliche Simulation groRer Kernschmelzen ist noch nicht
ganz fertiggestellt, zeigt aber schon, dak das Erschmelzen
und Halten von Corium-Mengen im 100 kg-Bereich in Beton-
Tiegeln bei Simulation interner Wirmequellen mdglich

sein wird. Es kommt nun im weiterenVerlauf der Arbeiten
darauf an, die experimentellen Anforderungen an ein

solches scale up-Experimente zu detaillieren.

[upsutgint g oo g uling o S Ui gy = T s Gan e G e A e e o 0 ) oy e o D e e e T e

1) Zielsetzung

Das Ziel dieser Entwicklung ist die sichere und schnelle
Abscheidung von Spaltjod und radioaktiven Schwebstof-
fen aus der Atmosphire vonReaktor-Sicherheitsbeh8ltern
nach Stérfdllen. Diese Filter sollen sowohl nach
kleineren Betriebszwischenfdllen mit relativ ge-

ringer Aktivitdtsfreisetzung als auch nach einem

GaU betrieben werden.
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2) Stand der Arbeiten und wichtigste Ergebnisse

Die Priifung der einzelnen Komponenten des Stdrfall-
umluftfilters wurde unter definierten GaU-Bedin-
gungen fortgesetzt. Bei den zu erwartenden maximalen
Temperaturen im Stdrfallfilter von u.U. bis 300 °c
zeigen Silbermolekularsiebe eindeutig die besten
Abscheide~-Eigenschaften auch bei langen Einsatz-
zeiten.

Damit steht diese Entwicklung nunmehr kurz vor ihrem

erfolgreichen Abschluf.

Zusdtzlich wurde eineVergleichsuntersuchung zwischen
der Wirksamkeit von Spraysystemen im Containment und
dem entwickelten Stérfall-Umluftfilter durchgefiihrt.
Abb. 24 zeigt das Ergebnis:

- Bis auf wenige Ausnahmen, welche extrem hohe Wasser-
mengen mit chemischen Additiven zugrundelegen,
liegendie vergleichbaren Auswaschkonstanten fir
Spraysysteme weit unter den Werten von Stoérfall-
umluftfiltern.

- Die hohen Auswaschkonstanten bel Sprayssystemen
gelten nur fir elementares Jod, wdhrend Stdrfallum-
luftfilter auch Jodverbindungen mit hohen Filter-
konstanten abscheiden k&dnnen.

- Die hohen Auswaschraten flr Spraysysteme gelten nur
bel Einsatz von Frischwasser. Wegen des notge-
drungen beschrinkten Frischwasservorrates kdnnen
hohe Auswaschkonstanten auch nur flir kurze Zeitriume
gelten. Stérfallumluftfilter kinnen dagegen Uber
Tage mit hohen Filterkonstanten betrieben werden.

- Aus dem beim Einsatz von Spraysystemen entstehenden
Sumpf wird bei Uberschreiten der CGleichgewichts-
konzentration das Jod wieder desorbiert und ver-
zOgert freigesetzt!

Die beabsichtigten Untersuchungen des Abscheidever-

haltens der Jod- und Schwebstofffilterkomponenten in

hohen Strahlenpegeln, welche im Savannah River Lab.

durchgefiihrt werden sollen, werden unter der Voraussetzung
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erfolgreicher Verhandlungen mit der USNRC 1977 durch-
gefihrt.

Bereits jetzt zeigt sich, welche grundsitzliche Bedeutung
im Genehmigungsverfahren filir die groRe Wiederaufarbei-
tungsanlage eine sowohl im Normalbetrieb wie auch beil
Storfdllen zuverlissig und wirksam arbeitende Abgas-

reinigung einnimmt.

Das PNS hat die Entwicklung der Abgasreinigung in grohen
Wiederaufarbeitungsanlagen sowohl fiir Jod, Krypton und
a-strahlende Aerosole wie auch fiir Stickoxide rechtzeitig

und umfassend im Jahr 1973 gestartet.

Daher sind diese Entwicklungsarbeiten inzwischen weit
fortgeschritten. Nach der Phase der Labortests und Kl&rung
vieler grundsdtzlicher Fragen befinden sich nun die not-
wendigen groken Versuchsanlagen HAUCH, PASSAT, REDUKTION,
ADAMO, KRETA und AZUR alle in der Detailplanung sind im

Aufbau bzw. bereits in Betrieb.
Zwel der wichtigsten Ergebnisse seien herausgegriffen:

- Das im LAF entwickelte Jodfiltermaterial zur Abschei-
dung von J-129 wurde sowohl an der WAK wie in Mar-
coule im aktiven Betrieb eingesetzt. Es hat sich
auBerordentlich gut bewdhrt. An der WAK wurde ein
Abscheidegrad von 99,98 % gemessen, in Marcoule hat sich
dieses Jodsorptionsmaterial sogar im Abgasstrang direkt
hinter dem Aufldser mit einem vorgeschalteten Schweb-

stoffilter bestens bewdhrt.

- Mit der Versuchsanlage KRETA, Abb. 25,zur Abtrennung
von KR 85 liegen die ersten erfolgversprechenden
Ergebnisse vor. Im Rahmen der Abnahmeversuche mit

der Herstellerfirma, die ohne wesentliche Rickschl8ge
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verliefen, wurde in den letzten Wochen auch das
Dreistoffgemisch Stickstoff/Krypton/Xenon, so wie

wir es spiter in der groRen Wiederaufarbeitungsanlage
erwarten, gefahren. Ohne endgliltigen und genaueren
Untersuchungen vorweggreifen zu wollen, glauben wir,

daf sich unser Konzept der Tieftemperatur-Rektifikations-
anlage mit Siebbodenkolonne C 1 und Flllkdrperkolonne

C 2 bewdhrt. Nach den bisherigen Ergebnissen scheint

es mdglich zu sein, das Dreistoffgemisch Stickstoff,
Krypton, Xenon ohne Sauerstoffzusatz (und damit zundchst
einmal ohne Ozonprobleme in der ersten Kolonne zu fahren.
Wenn in der Siebbodenkolonne C 1 ein genligend grofes
Puffervolumen mit fliissigem Krypton vorhanden 1ist.

Die in der nichsten Zukunft durchzufihrenden genaueren
Untersuchungen sollen zeigen, ob sich die Kolonne auch
bei Erhdhung des Xenon-Gehaltes im Sumpf noch stdrungs-
frei betreiben 14Rt. Z.Z. werden kleinere Mingel an

der Anlage behoben, um nach der Montage der Vorreini-
gungsstufe ADAMO dann das umfangreiche Versuchsprogramm

durchfihren zu kodnnen.

e i o . — - A S O o e e o ——— —-_——— ——— —

Die Kenntnis der Anteile elementaren Jods und Verbindung

des Jodes in der Abluft kerntechnischer Anlagen ist eine
wesentliche EingangsgrdBe in die Abschitzung der Umgebungs-
belastung durch das Jod. Aus diesem Grunde wurden Arbeiten
zur Bestimmung dieser Anteile aufgenommen.

Diese haben nun nach vorangegangener Entwicklung eines
diskriminierenden Jodsammlers zur Messung an verschie-

denen Stellen des Abluftsystems in mehreren Reaktoren gefihrt.
Dabel wurden folgende Werte filir die organischen Jodan-

teile gemessen:
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DWR 1 Betriebsraumabluft (bei Brenn- 9 %
elementwechsel)

Fortluft (bel Brennelementwechsel) 20 %

DWR 2 Betriebsraumabluft (bei Brenn- 19 - 24 %
elementwechsel)
¥R Fortluft (Normalbetrieb) 10 -~ 13 %

Die Arbeiten werden mit Messungen an verschiedenen zu-

sdtzlichen Druck- und Siedewasserreaktoren fortgesetzt.

Wegen seiner Bedeutung flr die Beurteilung der Umwelt-
belastung durch Wiederaufarbeitungsanlagen hat das PNS
vor einiger Zeit ein Forschungsvorhaben zur Erfassung
der Parameter, welche eine Veridnderung der J-129-
Konzentration in Luft - Gras (Boden-Kuh-Milch-Pfad und

im Abwasser-Sedimente-Fisch-Pfad bewirken konnen, auf-

genommen. Diese Arbeiten haben nach Entwicklung einer
empfindlichen Nachweismethode fir das J-129 zur Unter-
suchung von ca. 200 Boden=- und Pflanzenproben in der
Umgebung der WAK im ersten Halbjahr 1976 gefiihrt. Diese
sollten insbesondere den aktuellen Kontaminationsstand
nach Einbau der neuen Jodfilter erfassen. Im Verlauf
diesesForschungsvorhabens sollennoch an weiteren spezifi-
schen Punkten der oben genannten Jodpfade Proben genommen
werden, um ggf. neuralgische Punkte mit auBergewdhnlichen

Verteilungsfaktoren aufgzuspliren.

Wegen der Bedeutung der Konzentration stabilen Jodes in
der Luft flr die relative Inkorporationsmenge und somit
Gefdhrlichkeit vondod-129 beabsichtigt das PNS an
potentiellen Standorten filir die groRe deutsche Wiederauf-
arbeitungsanlage diese Konzentepatlonen getrennt nach

organischen Jodverbindungen und elementarem Jod zu messen.
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Wegen seiner Toxizitdt und der Notwendigkeit, bei Sicher-
heitsbetrachtungen flir verschiedene Teile des Brennstoff-
kreislaufs den Verteilungsmechanismus von Plutonium-239
und anderen Transuranen beurteilen zu kOnnen, fihrt

das PNS seit 2 Jahren ein Forschungsvorhaben zur Unter-
suchung des Wanderungsverhaltensvon Plutonium und

anderen Transuranen in Bdden verschiedener Zusammen-
setzung. Neben dem Aufbau a-dichter Boxen filir das Ver-
suchsprogramm wurden Konzentrationsprofile von Plutonium-
239 als Funktion der Tiefe in ungestdrten Bdden an Orten
aufgenommen, an denen die Luftkonzentration von Plutonium-
239 bekannt war. Diese Konzentrationsprofile erlauben

Rickschliisse auf die Wanderungskoeffizienten,

Insbesondere wegen ihrer Bedeutung fir die Analyse von
Storfallauswirkungen hat das PNS Untersuchungen zur
modellmdfligen ERfassung des Ausbreitungsverhaltens von
radioaktiven Schadstoffen {iber mittelgrofe Entfernung
(d.h. in etwa 100 km) aufgenommen. Fiir das Jahr 1976
waren Voriberlegungen und Vorexperimente zur Durchfiihr-
barkeit von Tetroon-Experimenten in Kombination mit SFg-
Tracerexperimenten vorgesehen. Diese Vorbereitung fir
erste Pfadfinderfliige mit Tetroons sowie die Absprachen
mit dem franz&sischen CEA zur Durchfihrung gemeinsamer
Experimente mit dessen SF6—Tracertechnik im Rhonetal
sind soweit gediehen, daBf das erste gemeinsame groRe

Experimente fiUr Juni 1977 vorgesehen werden konnte.
UNFALLFOLGENMODELL FUR DIE DEUTSCHE RISIKOSTUDIE DWR

Nachdem das PNS in dem Arbeitskreis zur Vorbereitung und
Formulierung der Aufgabenstellung fir die deutsche DWR-
Risikostudie aktiv beteiligt war, hat es Jjetzt die
Erstellung,Programmierung und Implementierung des Unfall-
folgenmodells fiir diese Risikostudie Ubernommen, Abb. 26.
Fir Teille dieses Unfallfolgenmodells werden die GSF und

das IFU verantwortlich sein.
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Stand der internationalen Zusammenarbeit

Das PNS steht in enger Zusammenarbeit mit dem Fuel Behavior
Programm und hier insbesondere mit dem Versuchsprogramm in
dem Sicherheitstestreaktor Power Burst Facility der
amerikanischen Nuclear Regulatory Commission (NRC). Diese
Zusammenarbeit hat sich auRerordentlich fruchtbar ge-
staltet und wird durch einen gegenseitigen Austausch

bester Fachleute unterstiitzt.

Wir kdnnen ferner einen zunehmenden und niitzlichen Infor-
mationsaustausch mit japanischen Forschungsinstitutionen
feststellen, insbesondere mit dem japanischen Testprogramm
im Nuclear Safety Research Reactor (NSRR).

Das PNS ist ferner mit dem franzdsischen CEA in Kontakt
wegen einer Kooperation beim PHEBUS-Projekt, das ist ein

neuerbauter Sicherheitstestreaktor in Cadarache.

An der Beurteilung und Planung von von grofen Brennstab-
Blindelexperimenten im ESSOR-Reaktor in Ispra haben wir

aktiv mitgewirkt.

Bei der Ausrichtung der Halden-Experimente auf sicher-
heitstechnische Fragestellungen arbeitet das PNS aktiv
mit.

SchlieRlich ist noch die Zusammenarbeit mit der USNRC bei
den HDR-Blowdown-Experimenten hervorzuheben. Hier beteiligt
sich z.Z. die amerikanische Seite an der Vorausberechnung
der HDR-Blowdown-Versuche durch Arbeiten in Los Alamos.

Es ergeben sich bereits gute Perspektiven filir eine optimale
Kooperation bei der Entwicklung gekoppelter fluid- und
strukturdynamischer Codes und deren Verifizierung anhand

der Versuche im HDR.
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Beitrige des PNS zur Uberwindung der nuklearen Kontroverse

Neben den F+E-Arbeiten zur weiteren ErhOhung der Sicher-
heit kerntechnischer Anlagen wurden beachtliche Aktivitdten

in die Offentlichkeitsarbeit investiert.

Im Vordergrund steht bei uns hierbei die Information und

Schulung von sogenannten Multiplikatoren. Die GfK fiihrt

hierzu regelmifig Wochenkurse durch fir

Physik=-, Chemie- und Biologielehrer

Journalisten

- Pfarrer

Brzte

Mitarbeiter des PNS ilbernehmen dabei die Vortrige iiber
sicherheitstechnische Fragen. Es wurden in diesem Jahr

ca. 15 Vortrége von PNS-Mitarbeitern gehalten.

SchluBbemerkung

Neben der intensiven Fortfilhrung der laufenden Arbeiten wird

der neue Schwerpunkt

Sicherheit und Risiko der Wiederaufarbeitung

alle Kridfte beanspruchen. Hier ist vor allem eine vertrauens-
volle Zusammenarbeit mit der Industrie einerseits und Gut-
achtern und GenehmigungsbehSrden andererseits entscheidend

wichtig.

Alle Fortschritte und Erfolge sind nur aufgrund des hohen Ein-
satzes und Kdnnens der Mitarbeiter mdglich geworden. Hier

werden sténdig Leistungen wie in der Industrie erbracht.

Ich danke allen Mitarbeitern fir ihre hervorragenden

Leistungen.
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RADIOTRACERGESCHWINDIGKEITSMESSEINRICHTUNG RADIOTRACERGESCHWINDIGKEITSMESSE INRICHTUNG
AN EINEM DER 4 ABBLASEKANALE (NW 1200) AM BRUCHSTUTZENS (NW 400) DES MARVIKEN-
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STRESS -RUPTURE TESTS OF ZIRCALQY 4 TUBE CAPSULES IN ARGON AND STEAM
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V GfK—IRB: Brennstabsimulator indirekt beheizt.
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Thermoelement 1mm P mit
Platinhilse

Zircaloy—Hulle

U0, —Tabletten
(teilweise zersprungen)

GIH-RBT

1976

In-pile=Versuch Al1

ABB, 18

Innendruck 50bar, Bersttemperatur 850°C PNSL237




10mm

beheizte Lange: 325mm
konstante Stableistung: 50 W/cm
Innendruck : 100 bar
Versuchsatmosphare: Luft, 1bar
GfK - IRB Aufgeblahte und geborstene ABB. 19
1976 Zircaloy - Hullrohre PNS-4238
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FRAP-T3 Rechnungen: == Durchschnittswert

=== Standard - Abweichung

OS K/s , direkt beheizt, Dampf {ANL) ¥ 28 K/s, innen beheizt, Dampf {ORNL)
(0 55 K/s, direkt beheizt, Dampf (ANL) & 11 K/s, innen beheizt, Luft (GfK-PNS4238)
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[z. T. aus: PE.Mac Donald, J.M. Broughton: Specialists’' meeting Spatind,
September 1976, paper SNI 8/17]
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. Einleitung

Aussagen iber die Sicherheit von Wiederaufarbeitungsanlagen fiir Reaktor-
Brennelemente beschrdnken sich - insbesondere in der Argumentation der
Kernenergiekritiker - auf den Vergleich der in einer groflen Anlage pro
Jahr anfallenden ca. 12t Plutonium mit der extrem geringen Menge von
10 Mikrogramm, deren Inhalation mit einem dem natirlichen vergleich-
baren Lungenkrebsrisiko verbunden ist. Dieser Vergleich wird im allge-
meinen mit dem Hinweis auf die angeblich nicht geldsten Probleme der
Endlagerung der langlebigen radioaktiven Spaltprodukte verbunden. Es
wird dann der Schlufl gezogen, dafl das Gefdhrdungspotential einer Wieder-
aufarbeitungsanlage wesentlich hoher einzustufen ist als das eines Kern-

kraftwerks.

Da das Projekt Nukleare Sicherheit des Kernforschungszentrums Karlsruhe
sich sowohl mit Arbeiten zur Sicherheit von Leichtwasserreaktor-Kern-
kraftwerken als auch von Wiederaufarbeitungsanlagen befaflt, setzt sich

der Teilnehmerkreis des jahrlichen Kolloguiums aus Fachleuten der Re-
aktorentwicklung und der Wiederaufarbeitungstechnik zusammen. Wir
glauben deshalb, durch den Versuch eines Vergleichs der nuklearen Si-
cherheit von Kernkraftwerken und Wiederaufarbeitungsanlagen diesem Kreis
Informationen geben zu kénnen, die flir eine realistische Beurteilung des
Sicherheitsproblems und der daraus resultierenden Auslegungsprinzipien

von Nutzen sein kdnnten.

Zwar existieren seit lingerem detaillierte Vergleiche des in beiden An-
lagentypen befindlichen Inventars an radioaktiven Stoffen und ihres jewei-
ligen Gefidhrdungspotentials, erst in letzter Zeit haben jedoch die parallel
zu den Auslegungsarbeiten fir die geplante grofle deutsche Wiederaufarbei-
tungsanlage durchgefiihrten sicherheitstechnischen Analysen und Entwick-
lungsarbeiten einen Stand erreicht, der eine Beurteilung der mit dem Be-

trieb verbundenen Risiken erlaubt.
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2. Das Gefdhrdungspotential

Das Gefihrdungspotential kerntechnischer Einrichtungen beruht auf der
Menge und dem Aggregatzustand des in ihnen enthaltenen radioaktiven
Materials, insbesondere der Spaltprodukte und der Aktiniden. Wie in

Abb. 1 dargestellt, betrdgt bei einem 1300 MWe-Druckwasserreaktor

das sicherheitstechnisch relevante Spaltproduktinventar nach 2,5 Voll-
lastjahren beim Abschalten etwa 4, 8 x 109 Ci 1). Dabei sind Aktivitidten
mit Halbwertszeiten unter 15 min nicht beriicksichtigt. Die Edelgasisotope

sind mit ca. 6,5 x 108 Ci, die des Sr mit 3, 5 x 10/8 Ci und die des J mit
9,2 x 108 Ci beteiligt.

Wie in Abb. 2 dargestellt, wird die Freisetzung der Spaltprodukte und
Aktiniden in die Umwelt durch folgende Barrieren verhindert: durch die
Einlagerung im Brennstoff selbst, durch die Brennstoffhille, durch den
Reaktordruckbehidlter, durch die Betonabschirmung, durch den Sicher-

heitsbehidlter und schliefllich durch die Betonhiille des Reaktorgebdudes.

Die 1500 jato-Wiederaufarbeitungsanlage wird fiir einen Brennstoff aus-
gelegt, der nach einem Abbrand von etwa 40. 000 MWd/t und einer mittleren
Kiihlzeit von einem Jahr etwa 0,8 % Pu sowie 3 % Spaltprodukte bei einer
spezifischen Aktivitdt von ca. 2,3 x 106 Ci/t enthilt 2). Ein Jahresdurch-
satz der Anlage entspricht daher einer Spaltproduktmenge von ca. 50 t mit

einer Aktivitdt von ca. 3,5 x 109 Ci (Abb. 1).

Wie in Abb. 3 anhand eines stark vereinfachten Blockschemas der Wieder-
aufarbeitungsanlage dargestellt 3), werden die Brennelemente nach der
Entladung durch eine Biindelschere zerkleinert. Der Brennstoff wird in
heifler Salpetersidure aus den Hiilsen geldst. Dabei fallen im Abgas radio-
aktive Aerosole und flichtige Spaltprodukte, insbesondere 85 Kr und 129 J
in Jahresmengen von etwa 15 x 106 Ci bzw. 40 Ci an (Abb. 1). Hinzu kom-

men die Brennelementhiilsen. Der hochaktive Abfall dieses Prozeflschritts

- Spaltproduktlésungen und Brennelementhiilsen - werden in der Anlage
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zwischengelagert. Die Abgase werden durch Filterung bzw. Tieftempe-
ratur-Rektifikation gereinigt. Die abgeschiedenen radioaktiven Stoffe
werden in eine endlagerfihige Form gebracht. Widhrend der folgenden
drei Extraktionszyklen des zur Trennung und Riickgewinnung von Uran
und Plutonium verwendeten Purex-Prozesses wird mit einer brennbaren
Lésung aus 30 % Tributylphosphat in Kerosin und bei der Losungsmittel-
wadsche mit Kerosin gearbeitet. Im ersten Extraktionszyklus werden die

Spaltprodukte abgeschieden. Dabei fallen pro Jahr ca. 120 x 106 Ci 90 Sr

und 440 x 106 Ci 134, 137 C

s im hochaktivem Abfall an. Im zweiten und

dritten Extraktionszyklus werden Uran und Plutonium auf die erforderliche
Reinheit gebracht. Dabei fdllt mittelaktiver Abfall an. Eine weitere Quelle
von mittelaktivem Abfall ist die Losungsmittelwdsche. Das pro Jahr in der
Anlage anfallende T mit ca 106 Ci geht bei der Auflésung zu etwa 1/3 in die
3) )

Abgase und zu 2/3 in die flissige Phase . Davon wiederum gelangt ein
geringer Teil in den hochaktiven Abfall und der Rest in das Destillat des
leicht aktiven Abfalls. Insgesamt ist bezogen auf einen Jahresdurchsatz
von 1500 t mit ca. 1000 rn3 hochaktivem Abfall und mit ca. 2000 m3 mittel-

aktivem Abfall zu rechnen.

Zusammenfassend 148t sich sagen, dafl die Aktivitdtsmenge, die sich in
Form von Spaltprodukten pro Jahr in der gesamten Wiederaufarbeitungs-
anlage ansammelt, etwa der eines 1300 MWe-Druckwasserkernkraftwerks
kurz nach dem Abschalten entspricht, jedoch im Gegensatz dazu teilweise
flissig bzw. gasfdrmig vorliegt. Die rdumliche Verteilung der Aktivitidten
in der Anlage zeigt Abb. 4. Bei Betrachtungen zur Anlagensicherheit ist
zu beriicksichtigen, dafl sich in einem wesentlichen Teil der Anlage, nim-
lich den Extraktionszyklen nur die einem Tagesdurchsatz entsprechende
Aktivititsmenge, d.h. etwa 1/2 % der dem Jahresdurchsatz entsprechen-
den Aktivitdtsmenge, befindet. In dem aus Griinden erhthter Flexibilitat
fiir zwei Jahresdurchsidtze, d.h. 3000 t UO2 ausgelegten Brennelement-
Lagerbecken befinden sich die Spaltprodukte noch innerhalb der Brenn-

elemente. Der Hauptteil der Spaltprodukte fillt in den Lagern fir hochak-

+)

Neuere Erkenntnisse deuten an, dafl ein wesentlicher Teil des T in den

Brennelementhiilsen gebunden ist.
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tiven und mittelaktiven Abfall sowie fir das abgeschiedne Kr an. Dabei ist
im Lager fliir hochaktiven Abfall mit einer Ansammlung von bis zu lOlOCi in
5 Jahren und im Kr-Lager mit 1,2 x 108Ci in 15 Jahren zu rechnen. Eine
wesentliche Aktivitdtsmenge ist auch in dem fiir einen Durchsatz von einigen
Wochen ausgelegten Feed-Pufferbehdlter mit 7,2 x 10’7 Ci enthalten. Bei
einer gquantitativen Beurteilung des Risikos ist neben der rdumlichen Ver-
teilung bzw. Konzentration der Aktivitdten auch der Einflull der Langlebig-
keit bzw. Radiotoxizitdt der enthaltenen Nuklide in Rechnung zu stellen.
Neben der wichtigen Tatsache, dafl tatsdchlich nur ein geringer Teil des
Inventars sich in den Prozeflschritten mit einem méglicherweise hoheren
Unfallpotential befindet, ist fir die sicherheitstechnischen Betrachtungen
besonders bedeutend, dafl anders als in Kernkraftwerken in der Anlage
keine erhohten Betriebsdriicke und -temperaturen, sowie auch keine

Uberschuflreaktivitit zu beherrschen sind.

. Normalbetrieb

Wie alle kerntechnischen Anlagen mit hohem Aktivitdtsinventar ist die
Wiederaufarbeitungsanlage so auszulegen, dafl weder die naturbedingten
Ereignisse Erdbeben, Sturm, Blitzschlag, Feuer und Hochwasser, noch
die zivilisationsbedingten Ereignisse Flugzeugabsturz, Druckwelle, Fla-
chenbrand und Sabotage zu einer unzuldssigen Freisetzung von Aktivitdten

fihren kénnen.

Entsprechende Maflnahmen sind in der Kerntechnik heute zum groflen Teil
Standard. In dieser Hinsicht besonders relevante Erfahrungen konnten bei
der Errichtung von Abfallagern fiir hochaktiven und mittelaktiven Abfall

bei der Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe gewonnen werden.

Bei Reaktoren haben die genannten Maflinahmen die Erhaltung der Integri-
tdt des Containments bei allen Auslegungsstorfdllen zum Ziel. Es sei je-
doch darauf hingewiesen, dafl dies weder im Fall der Reaktoren noch der
Wiederaufarbeitungsanlagen eine vollstidndige Verhinderung der Abgabe

radioaktiver Stoffe bedeutet. Ein derartiges ''zero-release'-Konzept



_57_

widre weder aus der Sicht der Umweltbelastung zu begriinden, noch wirt-
schaftlich zu vertreten. Die bisherigen Erfahrungen zeigen, daf eine
begrenzte und kontrollierte Abgabe radioaktiver Stoffe aus kerntechnischen
Anlagen ausreichend ist, um die dadurch verursachte Strahlenbelastung
der Bevoélkerung vernachldssigbar klein gegeniber der natirlichen Be-

lastung zu halten.

Die beim Normalbetrieb abgegebenen begrenzten Mengen radioaktiver
Substanzen haben beim Kernkraftwerk ihren Ursprung in den geringen
Mengen fester, flissiger und gasférmiger radioaktiver Stoffe, die bei
Routineoperationen, wie z. B. dem Wechsel von lonenaustauschern oder
der Kihlmittelreinigung anfallen. Die Ableitungen der Kernkraftwerke
sind vom Gesetzgeber so begrenzt worden, dafl an keinem Punkt ihrer
Umgebung eine gréfere Gesamtkdrperdosis als 30 mrem/Jahr empfangen

werden kann.

Fir ein 1300 MWe Kernkraftwerk, wie z. B. Biblis A, ergeben sich daraus
zulidssige Emissionen fiir Edelgase von ca. 8,95 x 10* Ci/Jahr, fir 1315
von 0, 695 Ci/Jahr und flir Aerosole von 3, 25 Ci 4). Abb. 5 zeigt, dafl mit
der heutigen Standardkerntechnik diese Grenzwerte nur zu einem geringen
Bruchteil ausgeschopft werden. Auch fiir die bestehende Versuchsanlage
WAK gilt heute bereits das 30 mrem-Konzept. Unter Einbeziehung in den
Abluftplan des Kernforschungszentrums Karlsruhe waren dort fir 1975
folgende Abgaben zugelassen: 2,5 x 105 Ci Edelgase, 40 mCi 129 J, 4Ci

¥/ B-Aerosole sowie 10 mCi X -Aerosole. Ein Vergleich dieser Abgabe-
raten mit dem Spaltproduktinventar der 1500 jato-Wiederaufarbeitungsan-
lage zeigt, daB hier wesentliche Anstrengungen zur Abscheidung bzw. Rick-
haltung der gasférmigen bzw. fllichtigen Substanzen erfolgén miissen, da-
mit durch vergleichbare Freisetzungsraten das 30 mrem Konzept eingehalten
werden kann. Nach einer Empfehlung der Strahlenschutzkommission zur
Abtrennung von Kr aus den Abgasen von Wiederaufarbeitungsanlagen >)

werden die jihrlichen Kr-Abgaben aus 6kologischen Griinden auf etwa

6 1 .
10" Ci/a zu begrenzen sein. Fir 29 J ist damit zu rechnen, daf die
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jéhrliche Abgabe auf wenige 100 mCi begrenzt werden mufl. Die Ldsung
dieser technischen Probleme liegt in der Anwendung der Tieftemperatur-
abscheidung und der Entwicklung leistungsfihiger Jodfilter. Das bei der
Auflésung der Brennelemente mit ca. 106 Ci/a anfallende T liegt im we-
sentlichen bereits als HTO vor. Elementares T wird im Abgas-
reinigungssystem durch katalytische Verbrennung in HTO tUberfiihrt. Das
HTO fidllt schliefllich, wie bereits oben bemerkt, zu einem wesentlichen
Teil im Destillat des leicht aktiven Abfalls an. Fiir diesen Teil wird

das Verpressen im Untergrund diskutiert. Das im Abgas vorhandene
HTO wird soweit abgeschieden werden, daf die dadurch entstehende Ganz-
kérperdosis auf einige wenige mrem am ungiinstigsten Ort auflerhalb der

Anlage beschridnkt bleibt.

. Storfille

Im Hinblick auf die Gefdhrdung der Umgebung sind sogenannte Auslegungs-
storfdlle zu diskutieren, die eine sehr kleine Eintrittswahrscheinlichkeit
haben und gegen deren Auswirkungen die Anlage so ausgelegt ist, daf eine
unzuldssige Belastung der Umgebung ausgeschlossen ist 6). Aus dem Spek-
trum der Auslegungsstorfidlle seien als Beispiele die mit den schwerwiegend-

sten Auswirkungen angefiihrt:

- Zerknall des Verdampfers fiir hochaktiven Abfall.
7)

Es ist bekannt 7, daB im Savannah-River-Laboratory 1953 eine exo-
therme Reaktion zwischen Uranylnitrathexahydrat, Salpetersiure und
Tributylphosphat zum Zerknall eines Verdampfers gefiihrt hat. Ob-
wohl die fiir diese Reaktion erforderlichen Betriebsbedingungen in der
Wiederaufarbeitungsanlage nicht vorkommen werden, wurde eine Ab-
schitzung der Folgen eines solchen Storfalls im Verdampfer fiir hochak-
tiven Abfall durchgefithrt. Dieser Verdampfer ist in Abb. 6 dargestellt.

Im Verfahrensschema ist er vor dem ersten Extraktionszyklus in einer

wegen des Strahlenschutzes durch ca. 2 m dicke Betonwinde abgeschirm-

ten Zelle untergebracht. Abschidtzungen haben gezeigt, dal im unglnstigsten
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Fall die mechanischen Auswirkungen im wesentlichen auf die Ver -
dampferzelle beschridnkt bleiben und sich auflerhalb der Anlage am

unginstigsten Aufpunkt eine Dosis von einigen Hundert mrem ergéibe.

Zirkaloybrand

Zirkaloypulver mit einer Korngroflie unter 10/&4/, besonders mit ge-
ringem Wassergehalt, ist selbstentziindlich bei Luftzutritt. Unter
bestimmten Bedingungen konnen auch Staubexplosionen auftreten.
Zirkaloyspdne und dergleichen werden nach der Zerkleinerung der
Hilsen abgefiltert bzw. zentrifugiert. Ein Zirkaloybrand wire beim
Austrocknen der dabei anfallenden Schlimme denkbar. Die dabei frei-
gesetzte Aktivitdt kénnte im ungiinstigsten Fall zu einer Dosis von ei-

nigen Hundert mrem fihren.

Ausfall der Kiihlung bei selbsterhitzenden Prozefllésungen

Selbsterhitzende und daher zu kiihlende Prozefl6sungen mit hoher
Aktivitdt sind in der Eingangsstufe der Wiederaufarbeitungsanlage
als Brennstoff- oder Spaltproduktlésungen vorhanden. Die

Kiithlung der Behilter ist redundant ausgelegt. Die hochaktive Abfall-
losung besitzt eine Leistungsdichte von ca. 12 bis 16 W/1 8 ). Pro
Jahr fallen ca. 1000 1'n3 mit einer thermischen Leistung von insge-
samt 12 bis 16 MW an. Demgegeniiber sind in der Reaktortechnik
Kiihlsysteme Stand der Technik, die bei einem Kihlmittelverlust-
storfall die Nachwidrme von etwa 10 % entsprechend 370 MW fiir ei-
nen 1300 MWe-Druckwasserreaktor bei einer Leistungsdichte von

etwa 10 kW /1 beherrschen.

Brand eines beladenen Lésungsmittels

Im Purex-Prozef werden brennbares Kerosin und Tributylphosphat

verwendet. Durch geeignete Brandschutzmafnahmen kénnen unkon-
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trolliert austretende Lésungsmittel festgestellt, Ziindquellen ausge-
schaltet und Léschmafinahmen ergriffen werden. Fir die mengen-
und aktivitdtsmdfBig unglinstigen Fidlle eines dennoch auftretenden
Brandes ergdben sich am unglinstigsten Aufpunkt aulerhalb der An-

lage Dosiswerte von weniger als 5 rem im wesentlichen durch Pu.

- Kritikalitdtsstorfall

Kritikalitdtsstorfdlle sind in allen nicht geometrisch sicheren Behdl-
tern bei ausreichender Brennstoffkonzentration mdglich. Als Mafinah-
men gegen derartige Stérfdlle kommt eine Neutronenvergiftung durch
Strukturteile aus Hafnium oder durch eine homogene Vergiftung durch
gelostes Gadolinium in Betracht. Abschidtzungen zeigen, daf die bei
derartigen Storfillen freigesetzten Energiemengen durch Dampfbildung
zu Driicken fihren kénnen, die durchaus beherrschbar sind. Hier sei
am Rande bemerkt, dafl in der kernverfahrenstechnischen Industrie

bereits mehrere Kritikalitdtsstérfidlle ohne besondere Konsequenzen

aufgetreten sind 97.
5. Zusammenfassung
Dieser - wenngleich auch teilweise sehr pauschale - Vergleich von Wie-

deraufarbeitungsanlagen und Kernkraftwerken zeigt aber doch, daf grund-
sdtzliche Unterschiede im Gefdhrdungspotential nicht bestehen. Die Analyse
moglicher Storfdlle bei der Wiederaufarbeitungsanlage macht deutlich, daf
sie von der Anlagenstruktur beherrscht werden und dafl gegebenenfalls re-

sultierende Dosiswerte aullerhalb der Anlage von begrenztem Umfang sind.

Die noch zur Anwendungsreife zu bringenden Komponenten, wie z.B. die
Abgasreinigung, sind im Prinzip soweit erprobt, dal an ihrem prinzi-

piellen Funktionieren nicht mehr gezweifelt werden kann.

Es ist nun erforderlich, die sicherheitstechnische Detailauslegung der

Wiederaufarbeitungsanlage durchzufiihren, wobei die aus den tbrigen
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Bereichen der Kerntechnik entwickelten Standards fiir das anzuwendende

Sicherheitskonzept als Grundlage dienen missen.

Dieses Konzept 146t sich mit dem Schlagwort '""Verteidigung in der Tiefe"

charakterisieren und besteht darin 10), dag:

- durch konservative Auslegung und eingehende Qualitidtssicherung das
System fur maximale Sicherheit im Normalbetrieb und bei der Stdr-

fallbeherrschung ausgelegt wird,

- zusidtzliche Sicherheitseinrichtungen vorgesehen sind, die die Stérfille
auch dann beherrschen, bzw. ihre Folgen auf ein tolerierbares Maf
begrenzen, wenn wesentliche Komponenten des Systems ausfallen und

dag

- auch unter der Annahme eines Ausfalls von Sicherheitseinrichtungen
Vorsorge gegen duflerst unwahrscheinliche Storfallereignisse getrof-
fen wird, von denen man annimmt, dafl sie eigentlich wiahrend der

Lebensdauer der Anlage nicht eintreten kénnen.

Der Erfolg dieses Konzepts dokumentiert sich darin, daf wihrend einer
Betriebsdauer von etwa 450 Reaktorjahren der weltweit vorhandenen zi-
vilen Leistungsreaktoren bisher keine mit einer Gefdhrdung der Offent-

lichkeit verbundenen Storfdlle aufgetreten sind.

Einen sicheren Betrieb haben auch schon kleinere unter zivilen Aspekten
errichtete Wiederaufarbeitungsanlagen, wie z.B. die 1974 stillgelegte
70 jato groBle Eurochemic-Anlage oder die noch arbeitende 40 jato grofle

Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe (WAK) nachgewiesen.

Detailplanung und Bau der Anlage werden von einer detaillierten sicher-
heitstechnischen Bearbeitung und Begutachtung begleitet werden, die zu
einer entsprechenden sicherheitstechnischen Auslegung der Anlagenteile
fihren wird. Dieser Prozef kann nicht isoliert durchgefithrt werden und

ist auch nicht v6llig vor Baubeginn abzuschlielen.
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Genausowenig ist es erforderlich, alle Entwicklungsarbeiten vor Baube-
ginn abgeschlossen haben zu miissen, wenn heute abgesehen werden kann,
dafl die Arbeitsweise grundsdtzlich gesichert ist. Fir eine Optimierung
steht schlieflich bis zum Betriebsbeginn noch rd. ein Jahrzehnt zur Ver-

figung.

Nicht eingegangen worden ist hier auf die derzeit so hdufig diskutierte
Frage der Sicherheit der Endlagerung der radioaktiven Spaltprodukte in
unterirdischen Salzlagern, da dies nicht unmittelbar zur Thematik der
Wiederaufarbeitungsanlage gehért. Aber auch fiir diesen Komplex gilt
das fiir den Anlagenbetrieb gesagte: Die Techniken fiir die Lagerung ver-
schiedener radioaktiver Abfille sind heute bekannt, fundamentale Sicher-
heitsprobleme sind nicht abzusehen. Die bis zur Inbetriebnahme verblei-
‘benden 10 Jahre konnen fiir eine betriebliche und wirtschaftliche Optimie-

rung auch dieser Anlagen genutzt werden.
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Spaltproduktinventar in 10° Ci | 1300 MWe DWR | 1500 jato WA
Edelgase 650 15

Jod 920 40-10°®
Tritium 0,07 1,0
Sonstige 3230 3484
Summe ca. 4800 3500 **

+] Biblis A nach 2,5 Vollastjahren bei Abschaltung
{ohne kurzlebige Aktivitdten).

++} Klihlzeit vor WA 1 Jahr

Abb. 1 Spaltproduktinventar eines 1300 MWel Druckwasserreaktors bei Ab-
schaltung und einer Wiederaufarbeitungsanlage bezogen auf den Jah-

resdurchsatz von 1500 t Kernbrennstoff.
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Abb. 2 Barrieren eines 1200 MWel Druckwasserreaktors gegen die Frei-

setzung von Aktivitidten.
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Abb. 3 Stark vereinfachtes Fliefschema des Wiederaufarbeitungsprozesses.
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Abb. 4 Gebidudeanordnung einer grofien Wiederaufarbeitungsanlage mit
Aktivitdtsansammlungen.
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Zugelassene
Werte [Ci/al

Tatsdchliche
Abgaben [Ci/al

Edelgase

89 500

1700

Jod

0,695

0,005

|
l
|
' Aerosole

3,250

0,006

Abb. 5 Emissionen von Biblis A in 1975.
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PROJEKTS NUKLEARE SICHERHEIT

Status of USNRC Research on Fuel Behavior Under Accident Conditions

William V. Johnston, USNRC

The program of the Fuel Behavior Research is directed at providing a detailed
understanding of the response of nuclear fuel assemblies to off-normal or
accident conditions. This understanding is expressed in physical and analytical
correlations which are incorporated into computer codes. The results of these
experiments and the resulting codes are available to the Ticensing authorities
for use in evaluating utility submissions.

The Fuel Behavior Research Program has its strongest focus on the LOCA related
areas of fuel behavior. The principal objectives and programs in Fuel Behavior
Research are shown in Table 1. The program includes in addition, studies of
transient overpower (RIA) and milder forms of power-cooling mismatch (PCM) as
well as fission product release and molten fuel behavior.

Much of the LOCA related fuel research was started following the AEC hearings on
Emergency Core Cooling Systems for Light Water Reactors which resulted in the
ECCS Acceptance Criteria of December 1973. Three of the criteria are of
particular importance in the fuel area because they relate to our understanding
of the driving force for cladding temperature rise and the cladding response

to temperature transients:

1. Peak Cladding Temperature - The calculated maximum fuel element cladding
temperature shall not exceed 2200°F.

2. Maximum Cladding Oxidation - The calculated total oxidation of the cladding
shall nowhere exceed 0.17 times the total cladding thickness before
oxidation.

3. Coolable Geometry - Calculated changes in core geometry shall be such
that the core remains amenable to cooling.

The criteria reflect conservative positions with repsect to Zircaloy properties
because the scatter or non-statistical nature of much of the data available

at the time required use of conservative upper bounds to the existing data.

In particular, the need for more information on the oxidation, embrittlement
and deformation of Zircaloy was identified. The heat source terms of potential
importance are fuel stored energy, fission product decay heat and cladding
oxidation. In each of these areas the acceptance criteria and Appendix K

rules are being shown to be conservative by a considerable margin on the

basis of the new higher quality data. These results include:

- The decay heat is two ¢ below the ANS standard as reported by LASL,
ORNL and OSU.

- Rate of Zr oxidation with steam is less than Baker-Just correlation
as reported by ONRL.

- Rate of oxygen diffusion in g-ZR is less than Mallet data as reported
by ORNL.
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The swelling of cladding when tested by ORNL and ANL with simulated fuel
rod under more representative conditions is less than previous data of
Zr-tube test. Less swelling means less flow blockage.

Recovery of ductility of irradiated clad lag significantly behind the
decrease in strength that accompany annealing thus causes less swelling
as reported by BCL.

In PBF PCM tests, no rods failed during nuclear operation even through
the maximum time in film boiling of 11 minutes. No more severe
failure mode for irradiated fuel than unirradiated one. No strong
indication of transient gas release from irradiated fuel.

The fuel codes FRAP-S2 and T2 are verified at INEL. Results are
shown in Figures . The verification of fuel codes is well
organized. It can complete the verification of all versions of fuel
codes developed in the previous year.

The preliminary result of molten core-concrete interation tests a
Sandia shows that the overall erosion rates for both Timestone con-
crete and basaltic concrete are Tess than 1 cm/min which reduces

the risk of containment break and accident consequence considerably.



OBJECTIVES AND PROGRAMS OF FUEL BEHAVIOR

SPECIFIC OBJECTIVE PROGRAMS
Quantification of the conservatism of Lircaloy-steam oxidation
peak clad temperature and 177 Lirc-0, mechanical propertiss
oxidation limits Decay heat evaluation

Gap conductance study

Cladding creep and collapse

Fuel code development |
Integrated tests - PBF & Halden o

Evaluation of fuel rod stored heat

Prediction of clad deformation Multirod burst tests

during LOCA Lirc-0, mechanical properties
Fission gas release

Evaluation of the potential for Fission product release

transport of fission products into Core meltdown review

containment and environment

Verification of codes for fuel Fuel code development

initial conditions and response Fuel code verification

in accidents Material property correlation



NON LOCA EVENTS OF PARTICULAR INTEREST FOR FUEL BEHAVIOR

RIA

LOSS OF FLOW

TURBINE TRIP

FUEL HANDLING ACCIDENT
SEISMIC EVENT

FUEL CLAD FAILURE COMBINED WITH STEAM
GENERATOR LEAK

INLET FLOW BLOCKAGE
CLAD FAILURE DUE TO PCI DURING OPERATING TRANSIENTS
FUEL MELTDOWN

- 0/ -
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RATIO OF LOCAL TO AVERAGE
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FISSION-PRODUCT DECAY POWER AS A FRACTION OF OPERATING POWER
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FIGURE 17
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FIGURE 19
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FIGURE 11

A COMPARISON OF CODE PREDICTIONS WITH ROD 1
DATA

IFA-431

3000 [— ROD 1
0.009 INCH GAP (230y)

95% TD STABLE FUEL

_. 2500 |-
™ e e

> i

i I——\.._.‘___‘__

T 2000 -[' =

P feseccsescnos s ssse0 8 0l

: |l

W 1500 I 1 ROD 1 DATA : 1
s ) — ——2 GAPCON-THERMAL-2 (LYONS CONDUCTIVITY) =
Led

= ---3 GAPCON-THERMAL-2 (MEASURED CONDUCTIVITY)

1000 — e ee—-4 GAPCON-THERMAL-2 (MEASURED CONDUCTIVITY -
NO RELOCATION)

500 I | | l | | ! | | |
500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000

BURNUP (MWD/MTM)

I8 -



- 82 -
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JAHRESKOLLOQUIUM 1976

des

PROJEKTS NUKLEARE SICHERHEIT

Untersuchungen zum Brennstabverhalten in der Niederdruckphase
eines Kuhlmittelverluststorfalles

U. Miller
Institut fur Reaktorbauelemente

1. Vorbemerkungen

Der Kiuhlmittelverluststorfall gilt im Rahmen von Genehmigungsverfahren fir
Leichtwasserreaktoren gegenwdartig als der grofite anzunehmende Storfall
(GAU). Zur konservativen Abschatzung der Schaden geht man zur Zeit in der
Regel davon aus, daB dieses hypothetische Ereignis mit einem doppelseitigen
Bruch (Guillotinebruch) im kalten Strang des Primdarsystems startet. Dieser
Sachverhalt fuhrt dann zu einer raschen Austreibung des KiuhImittels aus dem
Reaktorkern im DruckgefaB. Als Folge davon schaltet sich der Reaktor ab.

Im abgeschalteten Core wird jedoch auch danach noch Nachzerfallswdarme frei,
Diese Nachwdrme wiirde schwere Schaden am Reaktorkern verursachen, wenn
nicht als GegenmaBnahme eine ausreichend schnelle Flutung des Kerns durch
die Einspeisung von Kihlwasser aus Primdrkreislauf -unabhdngigen Notkuhl-
systemen sichergestellt wirde.

In vielen Landern wird nun von Seiten der Genehmigungsbehdyrden fiur den Bau
von Leichtwasserreaktoren der Nachweis gefordert, daB eine ausreichende
Kiihlung im Falle eines Kiuhimittelverluststorfalls gewdhrleistet ist. Als
Standardkriterien gelten daflir nach wie vor die im Jahre 1974 von der

Atomic Energy Comission (heute NRC) formulierten Leitlinien /1/. Sie lauten
in einer auf hiesige Verhdltnisse von der Reaktorsicherheitskommission (RSK)

ubertragenen Formulierung:
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Die Kernnotkiihlung muB so ausgelegt sein, daB

1. die berechnete maximale Brennstabhlillentemperatur 1200 C nicht uber-
schreitet,

2. die berechnete Oxidationstiefe der Hiille an keiner Stelle den Wert von
17 % der tatsachlichen Hiillenrohrwandstdarke uberschreitet,

3. bei der Zirkon-Wasser-Reaktion nicht mehr als 1 % des gesamten in den
HulTrohren enthaltenen Zirkoniums reagiert,

4. infolge von Hiillrohrschdden nicht mehr als 10 % des Jodinventars und
0,1 % der festen Spaltprodukte freigesetzt werden,

5. keine Anderungen in der Geometrie des Reaktorkerns auftreten, die eine
ausreichende Kiihlung des Kerns verhindern.

An Hand solcher Kriterien haben Gutachter zu beurteilen, ob die Konservati-
vitdt der Gesamtanalyse garantiert ist. Die Beurteilung muB flr jede Kern-

kraftwerksanlage gesondert vorgenommen werden.
Unzureichende Detailkenntnisse im Ablauf hypothetischer Stérfille hat man

bisher durch konservative Annahmen bei der Sicherheitsanalyse abgedeckt. Es
ist ein wesentliches Anliegen von Forschungs- und Entwicklungsarbeiten in
vielen Landern, u.a. den USA und der BRD durch ein besseres Verstandnis der
Einzelvorgange beim Storfallablauf die bisherigen konservativen Annahmen
durch physikalische Modellvorstellungen abzuldsen. Man erwartet, daB zum
besseren Verstandnis besonders eine modellmdBige Beschreibung der Vorgange
durch Rechenprogramme beitragen kann. '

Das Primarsystem eines Leichtwasserreaktors stellt ein hochkompliziertes
hydraulisches System dar. Es ist daher einleuchtend, daR der Ablauf eines
Kihimittelverluststorfalles von einer grofen Zahl von EinfluBgroBen be-
stimmt wird. Eine Analyse und Bewertung dieser EinfluBgroBen kann, wie die
Erfahrung gelehrt hat, durch globale Versuche nicht erzielt werden. Zur Er-
arbeitung eines Rechenverfahrens geht man daher allgemein nach folgender
Strategie vor, die hier im wesentlichen nach einer Formulierung von

F. Mayinger /2/ angegeben wird:

1. Experimentelle und theoretische Untersuchungen der Einzelphanomene
unter einfachen und eindeutigen Bedingungen.
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2. Experimentelle Untersuchungen von Kombinationen dieser Einzelphdanomene
und theoretische Beschreibung der Wechselwirkungen.

3. Erstellung eines hochentwickelten Rechenprogramms (Code), das unter An-
wendung der Bilanzgleichungen der Kontinuumsmechanik die Einzelphanomene
und ihre Wechselwirkungen model1mdBig beschreibt; das Modell sollte den
gesamten Ablauf des LOCA und die ganze Zeitspanne der Kernnotkihlung er-
fassen; es soll fernerhin auf Teststrecken und Kernkraftwerkssysteme
anwendbar sein.

4. Durchfiihrung integraler Versuche mit dem primaren Ziel, Daten fir eine
Uberprifung des Rechenprogramms bereitzustellen und gegebenenfalls eine
Verbesserung der mechanistischen Modelle im Programm vorzunehmen.

Bei diesem stufenweisen, analytischen und synthetischem Vorgehen dient die
Erstellung des Rechenprogramms im wesentlichen dazu, die bestehenden Lucken
in der Ahnlichkeitsmechanik beim Ubergang von den geometrisch relativ klei-
nen Versuchsbedingungen auf reaktortypische Verhdltnisse zu schliefen, d.h.
es gilt das sogenannte "Scale up"-Problem zu 10sen.

2. Problemabgrenzung

Der Problemkreis eines KiuhImittelverluststorfalls 1dBt sich zeitlich mit
Blick auf den Druckverlauf im Primdrsystem in natlirlicher Weise in zwei
Bereiche aufteilen, ndmlich eine Hoch- und eine Niederdruckphase. Die erste
Phase ist dabei durch das Austreiben des Kiihimittels aus dem Druckgefdf3 nach
Bruch der Leitung, der zweite Abschnitt durch das Einspeisen von Kiihlmittel
in das DruckgefaB aus dem Notkiihlsystem charakterisiert. Die Hauptgefahren-
momente durch lberhohte Temperaturen 1iegen bei einem derartigen Storfall

in der Niederdruckphase. Ein Aufheizen der Brennstdbe auf zu hohe Hull-
temperaturen kann unter Stabinnendruck zum Aufbldhen oder Bersten der Brenn-
stabhiillen fiihren. Dabei wiirde es zu Kiihlkanalverengungen und unter Umstdnden
zu einer Beeintrdchtigung der Kihlbarkeit von gewissen Brennstabbereichen
kommen. Insbesondere wdre eine Kiihlkanalblockade unerwlinscht. In Bild 1 ist
dieses Scenario in Form eines FluBdiagramms festgehalten,

Die weiteren Ausfiihrungen werden sich auf zwei zentrale Fragen beschrdnken,
namlich den Brennstabversagensmechanismus wihrend der Aufheizphase und auf
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das Problem der Kiihlbarkeit deformierter Brennstabe. Diesbeziigliche Uber-
Tegungen beschranken sich jedoch auf die Verhaltnisse in Druckwasserre-
aktoren. Diese Fragen werden im Institut fiir Reaktorbauelemente untersucht.
Die Bearbeitung dieses Problemabschnitts erfolgt ganz im Sinne der zuvor
dargelegten Strategie. Das Schwergewicht liegt dabei auf der Erzeugung ex-
perimenteller Informationen zur Verifikation und Weiterentwicklung des
Programmsystems SSYST /3/. Die Programmentwicklung selbst erfolgt zundchst
unabhangig und ohne den Blick auf spezifische Experimente zu richten an
anderer Stelle.

3. Untersuchungen zur Wechselwirkung zwischen aufbldhenden Zirkaloy-Hiillen
und einsetzender Kernnotkiihlung (PNS 4238) /4/.

Die bisher zu diesem Fragenkreis in verschiedenen Forschungsinstitutionen
durchgefiihrten Experimente hatten primar thermohydraulische oder metall-
kundliche Fragestellungen zum Gegenstand. Diese Versuche wurden nicht immer
unter definierten und realistischen Bedingungen durchgefiihrt. Insbesondere
gibt es bisher keine gezielten, experimentellen Untersuchungen zur Wechsel-
wirkungen zwischen dem Aufblahvorgang der Zirkaloy-Hiulle und der einset-
zenden Kuhlwirkung eines Dampf-Wasser-Gemisches. Bei den bisher bekannt ge-
wordenen Dehnungsexperimenten wurde die Verformungsgeschichte nicht ex-
perimentell gemessen und ausgewertet. Diese Versuche kdnnen daher den An-
spriichen einer Codeverifizierung filir das Brennstabverhalten nicht in vollem
Umfang geniigen.

3.1 Zielsetzung und Merkmale der Untersuchungen

Primdres Ziel der genannten Fragestellung ist die Bereitstellung experi-
menteller Daten zur Uberprifung einzelner Programmteile (Modulin) im Pro-
grammsystem SSYST. Dieses Ziel wird in mehreren Stufen mit steigendem
Schwierigkeitsgrad angesteuert.

Zundchst werden in Yorversuchen Einzeleffekte zum Verhalten des elementaren
aber wichtigsten Bausteins des gesamten Versuchsprogramms, namlich des
Brennstabsimulators abgekldrt. Im einzelnen beziehen sich diese Vorversuche
auf:

- MWdrmetransport im Brennstabsimulator

- Gasstromung im Spalt zwischen Pellet und Zirkaloy-Hiille vom Plenum zur
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aufblahenden Stelle am Hullrohr,

- Mechanismus der Hullrohrverformung.

Die Hauptversuche sind auf das integrale Verhalten der Brennstabsimulatoren
ausgerichtet, namlich im einzelnen auf folgende Gesichtspunkte:

- EinfluB der einsetzenden Kihlung auf den Aufblahprozess am Einzelstab,

- Thermische und mechanische Wechselwirkung benachbarter Stdbe beim Auf-
blahen im Stabblindel,

- Versagensfortpflanzung,

- AusmaB und Verteilung von KiihTkanalversperrungen.

Bei der Planung wurde besonderer Wert darauf gelegt, moglichst reaktor-
spezifische Versuchsbedingungen zu realisieren.

Diese Aussage bezieht sich vor allem auf die geometrischen Abmessungen und
die thermischen und mechanischen Eigenschaften des Brennstabsimulators.

Dies geschah auch im Hinblick darauf, die Zahl der zu variierenden Parameter
wahrend der Versuchsdurchfihrung moglichst klein zu halten. Weiterhin wurde
besonderer Wert auf eine zeitliche Erfassung des Aufbl@hvorgangs gelegt.
Dementsprechend wurde bei den versuchsvorbereitenden Arbeiten auf die Ent-
wicklung eines qualifizierten Brennstabsimulators, einer empfindlichen
Visualisierungstechnik fir Deformationsvorgange und auf die Bereitstellung
einer schnellen Datenerfassungsanlage groBe Sorgfalt verwendet.

3.2 Die Versuchsanordnung

Die Hauptversuche werden in einem Kreislauf durchgefiihrt, der die Kihil-
bedingungen im Reaktor simuliert. In der Teststrecke selbst kommen el-
ektrisch beheizte Brennstabsimulatoren zum Einsatz, die weitgehend re-
aktorahnlich sind in bezug auf Abmessung, axiales Leistungsprofil, Warme-
kapazitat und Leitvermogen. Damit kann ein reprdsentativer zeitlicher
Temperaturverlauf wahrend der Niederdruckphase eines Kiihimittelverlust-
storfalls erreicht werden. Der Aufbau des Kreislaufs ist schematisch in
Bild 2 zu sehen, die zugehorigen Daten sind in Tab.1 aufgeflihrt.
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- Stableistung 24 - 80 W/cm

- Axiales Leistungsprofil stufen- bzw. cosinusformig
- Hiillrohrtemperatur bei Flutbeginn 600 - 800 °C.

- Stabinnendruck 70 - 130 bar

- Systemdruck 1 - 4,5 bar

-~ Flutgeschwindigkeit (kalt) 1 - 30 cm/sec.

- Flutwassertemperatur 25 - 65 °C.

Tab. 1

Fiir die Hauptversuche sind zur Zeit vier getrennte Versuchsserien vorge-
sehen. Sie reichen von Einzelstabversuchen in Dampfatmosphdre bis zu 5 x b
StabbiindeTn unter Flutbedingungen. Das Programm ist in Bild 3 skizziert.
Durch unterschiedliche Positionierung von instrumentierten Stdben wird eine
Klarung der zurvor aufgeworfenen Fragen erwartet.

Die transienten Versuchsbedingungen erfordern die Erfassung und Spei-
cherung groB3er MeRdatenmengen. Dieser Prozess wird mit Hilfe eines Pro-
zeBrechners erfolgen. Die Leistungsfahigkeit des Datenerfassungs- und Ober-
tragungssystems ist im wesentlichen durch die Rasterfrequenz von 10 KHz und
128 Dateniibertragungskandlen, d.h. 128 potentielien MeRstellen, die alle
0.1 sec. angesprochen werden, charakterisiert. Eine Auswertung der ge-
speicherten Daten erfolgt davon getrennt digital auf einer IBM=-Anlage.

Mit Videoanlagen konnen dariiberhinaus die MeBdaten wahrend des Versuchs-
ablaufs direkt verfolgt werden.

Prifstand sowie Datenerfassungs- und Ubertragungsanlage wurden erfolgreich
einer Funktionsprifung unterzogen und stehen derzeit zur Aufnahme der Haupt-
versuche bereit.

3.3 Besondere Entwicklungsarbeiten

3:3.1__Der Brennstabsimulator

Da die Qualitdt der Versuchsergebnisse ganz wesentlich von den Eigen-
schaften des Brennstabsimulators bestimmt wird, wurden an seine Entwicklung
besonders hohe Anforderungen gestellt. Dies bezieht sich in besonderem
MaBe auf das thermische Verhalten bei stark transienten Vorgangen und das
thermische und interne gasdynamische Verhalten wdhren des Aufbldhens der

Hiil1e. Technische Einzelheiten Uber seinen Aufbau und seine axiale Lei-
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stungsverteilung konnen dem Bild 4 entnommen werden. Ohne zu speziell zu
werden, seien die markantesten Eigenschaften des Brennstabsimulators zu-
sammengefaBt:

Die reaktortypische Hiille aus Zirkaloy wird Uber eine Kette ringformiger
A1203 Pellets indirekt durch Warmeleitung von einem im Innern der Ring-
pellets liegenden elektrischen Heizleiter erwdrmt (flir ndhere Einzelheiten
vergl. /3/). Das bei Beginn des nuklearen Betriebes auftretende cosinus-
formige Leistungsprofil wird beim Simulator durch eine Anzahl axial ver-
teilter Leistungsstufen approximiert.

Es ist einleuchtend, daB filir die Herstellung eines im Aufbau so komplizierten
Gebildes eine subtile Fertigungstechnik erforderlich ist.

Um sicher zu gehen, daB die praktische Ausfiihrung des Simulators den An-
forderungen geniigt, wurde an Prototypen das thermische Verhalten mit Ex-
perimenten unter stationdren und transienten Bedingungen geprift. Parallel
dazu erfolgten mit dem Auslegungsprogramm WAELP und einem Modul aus dem
Programmsystem SSYST Temperaturberechnungen. Die excellente Ubereinstimmung
von Experimenten und Theorie berechtigt an dieser Stelle zu der Aussage,
daB der konzipierte Brennstabsimulator alle an ihn gestellten Erwartungen
erfiil1t (vergl. dazu /3/).

3:3:.2_ MeBtechnik
Fur die zeitliche Auflosung des Aufbld@hvorgangs in bedingt transparenter,
hochtemperierter Umgebung wurde die Anwendung, Anpassung und Entwicklung

von nicht konventionellen MeBverfahren notwendig,

Zur beriihrungsfreien Temperaturmessung im Bereich der sich deformierenden
Hille wurde ein Zwei-Farbenpyrometer so weiterentwickelt, daB Hiillentemper-
aturen ab 530 °C aufwirts erfaBt werden kdnnen.

Die Drucktransiente im Bereich der Beule wird liber Kapillaren von iiber 2 m
Lange, die im Innern des Brennstabsimulators gefilihrt werden, mit Hilfe eines
DMS-Druckgebers registriert.

\

Der Deformationsprozess selbst wird mit Hilfe von Rontgenstrahlen kine-
matographisch verfolgt. Dabei gestattet die Anwendung von RGntgenstrahlen,
die Beulvorgadnge nicht nur bei Einzelstabversuchen, sondern auch in Stab-
biindeln ohne den Einbau von optischen Fenstern in den Widnden der Teststrecke
sichtbar zu machen.
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3.4 Erste Ergebnisse
Die bisher durchgefiihrten Experimente und Rechnungen beziehen sich haupt-

sachlich auf die Untersuchung von Einzelphanomenen.

Um erste Informationen iiber das Verformungsverhalten der Zirkaloy-Hiille zu
erhalten, wurden Vorversuche mit verkiirzten Brennstabsimulatoren durchge-
fiihrt. Die zugehorige Versuchsanordnung und die MeBvorrichtungen sind
schematisch in Bild 5 dargestellt. Die Temperaturmessung an der Hille er-
folgt durch Pt/Pt-Rh Thermoelemente von 0.1 mm g, die auf der Hiillober-
fldche durch Punktschweifung befestigt waren. Der Aufblahprozess der Hiille
wurde mit der Rontgenkinematografie verfolgt. Bei der Fertigung der ver-
kiirzten Simulatoren wurde in besonderem MaPe auf die Einhaltung der Tole-
ranzen fiir Durchmesser, Wandstarke und zylindrische Geometrie des Huillrohrs
sowie auf eine gleichmdBige Temperatuverteilung am Heizstab des Simulators
geachtet. In einer Serie von 50 Einzelversuchungen wurde bei einer konstan-
ten Heizleistung von 50 W/cm der Innendruck im Simulator zwischen 70 und
130 bar varriert. In Bild 6 sind einige verformte und geborstene Hiillrohre
aus dieser Versuchsreihe zu sehen.

Es ist typisch, daB sich die Hiille iliber eine betrdchtliche Lange konisch
abhebt und das Bersten der Hiille ohne ein begleitendes, blasenformiges Aus-
buchten lokal begrenzt auftritt. Es fdallt weiterhin auf, daf die Mantel-
linie mit der Bruchstelle in den meisten Fallen gerade verlauft. Einige
Male konnten jedoch auch konkave Krimmungen der Mantellinie beobachtet
werden. Das bedeutet, daB die Hiille sich in diesen Bereichen von den warme-
spendenden Pellets nicht abgehoben hat und somit der Bruch an der heiPesten
Stelle der Hulle erfolgt. Der kdltere Teil der Hille entfernt sich wahrend
der Aufheizperiode in wachsendem MaBe von der darunter 1liegenden Struktur
des Simulators. Dieser Effekt ist noch einmal deutlich im Rontgen-Bild 7

zu erkennen. Das Bild macht dariiberhinaus deutlich, daB eine meBbare Ver-
biegung des Heizleiters nicht vorliegt und somit nicht die Ursache fiir die
beobachtete spezifische Hullrohrform sein kann.

Erste Oberlegungen zur Deutung dieser Phdnomene wurden auf eine ungleich-
maBige Temperaturverteilung am Umfang des Simulators gerichtet, Diese konnten
etwa durch Verschiebung der A]ZOZ—Pe11ets oder durch nicht zentrische An-
ordnung des Heizleiters verursacht werden.

Tatsdchlich wurden bei Temperaturmessungen auf dem Umfang des Simulators
mit Hilfe von Pt/Pt-Rh Thermoelementen betrdchtliche Temperatuddifferenzen
festgestellt. In Bild 8 ist die Temperaturgeschichte fiir finf am Umfang der
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Hille verteilte MePBpunkte aufgezeichnet. Von Beginn des Aufheizvorgangs

an konnen kleine Temperaturunterschiede zwischen den verschiedenen MeB-
punkten beobachtet werden, die bis zum Bersten der Hille auf Werte von

bis zu Tas 100 °C anwachsen. Die Temperaturverldufe bestdtigen die Ver-
mutung, daP die Hiulle an der heiBesten Stelle (Thermoelement Nr. 7) ver-
sagt. Es ist ferner zu erkennen, daB MeBstellen, die zu Beginn des Heiz-
prozesses hOhere, bzw. niedrigere Temperatur anzeigten, auch zu allen
spateren Zeiten bis zum Bersten relativ zu anderen MeBstellen die hdhere,
bzw. niedrigere Temperatur bei gleichzeitig wachsender Temperaturdifferenz
aufweisen. Dieser Tatbestand erhdrtet die friihere Feststellung, daB auf
Grund des unterschiedlichen Warmelibergangs von den Pellets zur Hille das
Abheben der Hiille auf der kdlteren Seite erfolgt. Der heifere Hiillbereich
liegt an der Pelletsdule an, und ein Versagen tritt infolge zu starker Tem-
peraturerhdhung und dadurch ausgelosten, stark plastischem Verhalten des
Hullwerkstoffes auf. Da diese markanten Eigenschaften im Temperaturver-
Tauf in allen Versuchen der Serie reproduziert wurden, darf daraus ge-
schlossen werden, daB ein Versagen der Zirkaloy-Hulle an den HeiBstellen
zu erwarten ist. Dabei haben Filmaufnahmen zusitzlich gezeigt, daB der ei-
gentliche Berstvorgang sehr schnell ablduft ohne da es zu massiven Um-
fangsdehnungen kommt. Eine detaillierte physikalische Deutung dieses Sach-
verhalts steht zur Zeit noch aus.

Es erscheint nicht unrealistisch, daB ungleichmaBige Temperaturverteilungen
am Umfang auch bei nuklearen Brennstdben auftreten. HeiBstellen dirften daher
auch dort zum auslosenden Moment eines sehr d@hnlichen verlaufenden Defor-
mationsvorgangs an der Hiille werden.

Der Verlauf der Umfangsdehnung wahrend des Beulprozesses ist in Bild 9
festgehalten. Dieses Bild ist im wesentlichen das Ergebnis einer Auswertung
von Rontenfilmen. Dabei wurden Versuche fir Stabinnendriicke von 70, 100 und
130 bar durchgefihrt. Im Bild sind gleichzeitig der zeitabhdngige Druck

und die Temperatur auf der sich abhebenden Hiille eingetragen.

Die Temperatur an der Hille steigt stetig bis sich die Hiille vom Unter-
grund merklich abhebt. Danach tritt eine leichte Absenkung der Temperatur,
verbunden mit einer zeitlich stark anwachsenden Dehnung ein. Dieser Vor-
gang wird schlieBlich durch den Bruch der Hiille terminiert. Dabei ist der
steile Verlauf der Dehnung beim Abheben der Hiille in typischer Weise mit
einem flachen Kurvenverlauf der Temperatur, verursacht durch eine Ver-
schlechterung des Warmeiibergangs im Spalt verkniipft.



- lol -

Beim Druck im Brennstab beobachtet man zunachst einen durch Temperaturer-
hdhung verursachten leichten Anstieg. Nach Beginn der Hiullendeformation
nimmt der Druck unter der abhebenden Hille ab.

Im Hinblick auf die Gesamtdehnung lassen die Versuche den Schluf zu, daB
hohere Innendrucke zu kleineren Gesamtdehnungen am Umfang fiihren. Die groBte
Dehnung mit €= 36 % wurde bei einem Innendruck von 70 bar festgestellt. Die
Ermittlung der mittleren Dehnungsrate ém (t) aus den Dehnungsverldaufen g (t)
ergab Werte zwischen etwa 1,5 * 10 "2 ynd 3 * 10 “%s 1. Diese Werte ent-
sprechen einem normal plastischen Verhalten der Hulle fir die relevanten
Temperatur- und Druckbereiche. Diese Feststellung sollte Theoretikern,
welche sich um die Bereitstellung entsprechender Korrelationen fur die
Codeentwicklung bemiihen,von Bedeutung sein.

Als Zwischenergebnis sei hier vermerkt, daB die Vorversuche erste wichtige
Aufschliisse iiber das Hillrohrversagen geliefert haben, die fiir die weitere
Planung, Durchfiihrung und Beurteilung der Hauptversuche wegweisend sein
werden.

4. Untersuchungen zum EinfluP der GroBe und Form von Kiihlkanalblockaden
auf die Kernnotkiihlung in der Flutphase eines Kihlmittelverluststor-
falls  PNS 4239 /5/

Das Genehmigungsverfahren flr Kernkraftwerke verlangt den Nachweis, dafB
das Core auch dann kiihlbar bleibt, wenn durch Verformung der Hiillrohre
wahrend eines Kihlmittelverluststorfalls Kiuihlkandle blockiert wilirden. Be-
sonders ungiinstig ware die Situation, wenn sich mehrere nebeneinander
liegende Stdbe in der gleichen Ebene im Biindel u.U. durch wechselseitige
Beeinflussung aufbldhen wiirden. Durch einen solchen Vorgang kame es zur
Blockade ganzer Teilbereiche eines Bundels. Wenn ein solcher Prozess auch
sehr unwahrscheinlich ist, so fehlen bisher doch Versuche von so hoher
Prazision, daB dieses Ereignis ausgeschlossen werden kann. Es ist daher
notwendig, den Einfluf® von KiihTkanalblockaden auf den Wdrmelibergang in
der Umgebung von Blockaden zu studieren. Daher wurde ein Versuchsprogramm
definiert, mit dem gezielt Warmelibergange im Bereich der Blockaden unter-
sucht werden sollen. Das Versuchsprogramm geht von der denkbar unglinstigsten
Situation aus, namlich:
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- Alle Beulen an den Brennstdben liegen in einer Ebene.

- Alle Kihlkandle sind gleichmaBig blockiert.

4.1 Zielsetzung und besondere Merkmale

Es ist das Ziel des Versuchsprogramms den Warmelibergang in der Umgebung von
Kiih1kanalblockaden wahrend eines Flutvorgangs unter definierten Bedingungen

zu studieren und Warmelibergangskorrelationen fiir die Entwicklung eines Flut-
codes bereitzustellen. Praziser gefaBt bedeutet dies: Es ist die zeitliche und
raumliche Abhangigkeit der Temperatur an den Hiillen und des Warmeiibergangs

in der Ndhe der Blockade unter Variation der folgenden Parameter zu be-
stimmen:

- Geometrie der Blockade (Form, Querschnittversperrung),
- Anfangswert der Stabtemperatur,

- Temperatur des Kiuhlwassers am Kihlkanaleintritt,

- Flutrate,

- Systemdruck,

- Nachwarmeleistung (ANS-Standard)

Als Naheziel wird dariiberhinaus in einer mehr qualitativen Voruntersuchung
angestrebt, die fur die Kiihlung der Brennstabe unglinstigste Blockadeform

zu ermitteln. Diese Vorarbeiten sollten vor allem dazu dienen, bei um-
fangreichen und kostenintensiven Biindelversuchen 1) die Zahl der zu vari-
ierenden Parameter moglichst klein zu machen. Wie bei den Untersuchungen zum
Hillrohrversagen werden auch bei den Blockadeversuchen Brennstabsimulatoren
von reaktorspezifischen Abmessungen verwendet; hier mit dem Ziel, die Zeit-
maBstabe fur den Ablauf der Flutung moglichst genau nachzubilden.

4.2 Die Yersuchsanordnung

Voraussetzung fiir die Gewinnung prdziser und reproduzierbarer Versuchsdaten,
welche die Herleitung zuverldssiger Warmelibertragungskorrelationen ermdglichen,
ist die Bereitstellung einer entsprechend qualifizierten Versuchsanordnung.
Hohe Anforderungen sind daher im einzelnen an den Versuchskreisiauf, die Test-

1)Die Durchfihrung umfangreicher Biindelversuche ist bei der Kraftwerksunion
(KWU) Erlangen vorgesehen.
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strecke, die MeBtechnik und das Datenerfassungs- und Verarbeitungssystem

zu stellen. Bis zu diesem Zeitpunkt lag daher das Hauptgewicht der Arbeiten
auf der Planung und Ertiichtigung der Versuchsanordnung. Im folgenden werden
einige wesentliche Merkmale und das Leistungsvermdgen der Anlage skizziert.
Der Aufbau des Kreislaufs (vergl. Tab. 1) ist schematisch in Bild 10 zu
sehen; die zugehdrigen Daten sind in Tab. 2 aufgefiihrt.

Beheizte Lange 2,90 m (3,90 m)
Stableistung 7 - 28 W/cm

Axiales Leistungsprofil stufenformig

Niveau der Nachwarmeleistung (ANS Standard) 80 - 110 %
HilTrohrtemperatur bei Flutbeginn 600 - 900 °¢

Systemdruck (konstant wdhrend eines Flutvorgangs) 1 - 4,5 bar

Flutgeschwindigkeit (kalt) 3 - 30 cm/sec.
Flutwassertemperatur 40 - 80 °c
Geometrie der Blockade Gitterplatte

Aufgesetzte Beulen
ungestorte Kandle

Freier Kiihlkanal in Blockaden zu ungestortem
Kanal 105 25; 38; 100 %

Tab. 2

Die Hauptversuche werden aus derzeitiger Sicht mit zwei Stabanordnungen
durchgefiihrt. Zundchst werden Temperaturen und Warmelibergdnge in einer
Stabreihe mit 5 Simulatoren studiert; spater werden die Untersuchungen auf
ein 5 x 5 Stabblindel ausgedehnt (s. Bild 11).

Zur Simulierung der aufgeldhten Hiullrohre sind Blockadekorper verschiedener
Geometrien und Abmessungen vorgesehen, die uiber die Brennstabsimulatoren ge-
schoben und nach Bedarf gewechselt werden konnen. Ihre Form reicht von der
einfachen Lochplatte bis zu langgezogenen zylindrischen Kérpern, die ein-
ander fldchenhaft beriihren. Fiir die Temperaturmessung sind die Brennstab-
simulatoren mit Thermoelementen bestlickt, die sich auf die Umgebung der
Versperrung (besonders stromab) konzentrieren. Die Position der MeBpunkte
ist ebenfalls in Bild 11 festgehalten.

Die weiteren Ausfiihrungen werden sich auf die Anordnung fir die erste Ver-
suchsserie, namlich die Stabreihe beziehen.
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Es erhebt sich hier mit Recht die Frage, ob diese praktisch zweidimensionale
Anordnung die thermohydraulischen Verhdaltnisse in einem Biindel iiberhaupt er-
fassen kann. Dazu kann man folgende Uberlegungen anstellen:

Zur Simulation der Kiihlung von Brennstdben in Blndeln mit reduzierter Geo-
metrie kommt es wesentlich darauf an, daB das Fortschreiten der Benetzungs-
front an den Stdben nicht wesentlich durch anders temperierte Kastenwdande
beeinfluBt wird. Fir den Fall einer Stabreihe bedeutet dies, daR durch ent-
sprechende Beheizung der Kastenwdnde die benachbarten Stabreihen simuliert
werden. Dabei hat die Beheizung der Wande so zu erfolgen, daB beim Fluten

die Benetzungsfront an Staben und an der Kastenwand mit gleicher Geschwindig-
keit fortschreitet. Vorversuche zu diesem Fragenkomplex haben gezeigt, daB
dies fur die gefertigte Teststrecke durch eine entsprechend abgestimmte
Wandbeheizung weitgehend erreicht werden kann.

Die Vorziige der geometrisch einfachen 5-Stabanordnung sind evident. Durch
den Einbau von Quarzglasscheiben in die die Stdbe umgebenen Kastenwande

wird eine visuelle Beobachtung des Flutvorgangs moglich, Dies ist deshalb
von so groPer Bedeutung, weil flir eine spdtere Warmeiibergangsrechnung auf
der Kiuhlmittelseite eine Verknipfung der gemessenen Fluttemperaturen mit dem
im allgemeinen zweiphasigen Zustand der Kiuhlflissigkeit benotigt wird.

Die Teststrecke mit der 5-Stabanordnung hat eine Funktionspriifung erfolg-
reich bestanden und erste Versuche mit ungestdrter Geometrie wurden bereits
durchgefihrt. Versuche mit blockierten Kandalen stehen unmittelbar bevor,

4.3 MeBtechnik

4.3.1 FilmmeBtechnik

Im Zusammenhang mit der Stromungsvisualisierung muBten folgende Probleme
gelost werden:

- Verhinderung einer Temperaturabsenkung der Brennstabe im Bereich der
Sichtfenster,

- eine Sichtbehinderung durch vorzeitiges Einsetzen einer Benetzung der
Scheiben ist zu verzogern,

- Erstellung scharfgezeichneter Filmaufnahmen flr detaillierte und quanti-
tative Auswertung.
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Die beiden ersten Fragen wurden dadurch geldst, daB

a) Doppelscheiben aus einem Material verwendet wurden, die im Infrarot-
bereich besonders stark absorbieren,

b) durch Einstrahlung von auBen mit Hilfe von Infrarotstrahlen Warmeenergie
an die Scheiben zugefiihrt wird.

Um auch bei Tropfengeschwindigkeiten von mehr als 10 m/s scharf gezeichnete
Filmaufnahmen zu erhalten, wurde eine Blitzeinrichtung mit Einzelblitzen von
etwa 20 ns verwendet.

Die Messung der Temperatur in der Hille des Simulators geschieht mit Mantel-
thermoelemtenen (0.5 mm Durchmesser), die Uber die ganze Lange des Simulators
in Nuten verlegt sind, um die Kanalgeometrie und das Benetzungsverhalten
nicht zu verdndern und um die PaBform und Austauschbarkeit der Blockadeauf-
nahmen nicht zu beeintrdachtigen.

4.4 Auswertung der Versuchsdaten

Die Ermittlung des Warmelibergangs aus den gemessenen Temperaturen erfolgt
numerisch mit Hilfe des Computerprogramms HETRAP /5/. Dieses Programm hat
die LOsung des Randanfangswertproblems der Warmeleitungsgleichung fir den
Brennstabsimulator zum Gegenstand. Bei dem verwendeten numerischen Ver-
fahren handelt es sich um ein explizites Differenzenverfahren. Es ist be-
kannt, daB Differenzenverfahren auf statistische Schwankung in Rand- und
Anfangswerten sehr empfindlich reagieren und diese u.U. verstdrken. In
unserem Fall gehen die gemessenen Temperaturen an der Hiulle, die durch
Rauschsignale eine gewisse Schwankungsbreite besitzen, als Randwerte in
die Rechnung ein. Es muBten daher in das Differenzenverfahren besondere
Glattungsverfahren eingebaut werden, um die Schwankungen der Temperatur-
messungen nicht verstdrkt in die resultierenden Warmelbergangszahlen zu
ubertragen. Das Resultat einer Proberechnung mit schwankenden Temperatur-
werten als Eingabedaten ist in Bild 13 zu sehen.  Eine Schwankungsbreite
von + 2K in den Eingabewerten fiir die Temperatur flihrt zu vergleichbar
glatten Resultaten flr die Warmelibergangszahl. Eine Rechnung ohne Glat-
tungsprozess bei gleichen Eingabedaten liefert dagegen praktisch un-
brauchbare Resultate (vergl. Bild 14).

1)Die in Bild 13 und 14 dargestellten Kurven geben als Beispiel den Warme-
ibergangskoeffizienten fiir einen "blow down" -Vorgang an.
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4.5 Ergebnisse aus Vorversuchen

In Vorversuchen wurde die Visualisierung des Flutvorgangs in einer Test-
strecke mit zwei Brennstabsimulatoren erprobt. Bild 15a, b zeigt Einzelauf-
nahmen des Dampfwassergemisches, das sich bei einer Einspeisegeschwindigkeit
von 21 cm/s in der Teststrecke ausbildet. Die Bilder sind einem Zeitdehner-
film mit einer Bildfrequenz von 300 s—] aufgenommen. Die Benetzungsfront lag
im Bild 15a etwa 2 m, in Bild 15b nur 50 cm unterhalb des Beobachtungsbe-
reichs. Die Temperatur der Staboberflachen und der Kastenwdnde lag bei Ver-
suchsbeginn bei etwa 700 °C. Die Auswertung der Hochgeschwindigkeitsfilme
1aBt quantitative Aussagen Uber Tropfengeschwindigkeit und Tropfenverteilung
in den Kiihlkanalen zu. So wurden zu Beginn der Flutphase Tropfengeschwindig-
keiten von 13 m/s und Tropfendurchmesser bis zu 1 mm gemessen. Zu Spdteren
Zeiten wird bei einer Abnahme der Geschwindigkeit ein deutliches Anwachsen
der TropfengroBen und die Ausbildung von unregelmdBigen Tropfenformen be-
obachtet. Beobachtungen haben ferner gezeigt, daB bei Variation der Flut-
rate oder der Anfangstemperatur pulsierende Stromungen auftreten konnen, die
bei Driicken unter 1 bar zu kiirzeren Flutzeiten fiihrten.

Bei der Bewertung dieser Versuche muf jedoch beachtet werden, daB sie haupt-
sdachlich der Ertiichtigung der Visualisierungstechnik dienten.

Bei der Erprobung der eigentlichen Versuchsstrecke mit 5 Stdben wurden bisher
40 Flutversuche vorgenommen. Dabei waren jedoch noch keine Kanalblockaden
eingebaut. Bild 16 zeigt eine typische Temperaturgeschichte an der Hiille des
Brennstabsimulators etwa auf halber Stabldnge. Mit Einsetzen der Dampfstromung
zeigt sich ein leichter Temperaturrickgang, dem bei Benetzung ein abrupter Ab-
fall auf die Flutwassertemperatur folgt. Erste Versuche in dieser Teststrecke
mit scheibenformigen Kiihlkanalblockaden werden zur Zeit vorbereitet.

5. SchluBbemerkungen

Die Untersuchungen zum Brennstabverhalten bei Kiihimittelverluststorfallen
sind ein wichtiger Beitrag zum LWR-Sicherheitsforschungsprogramm der
Bundesregierung. Diese Untersuchungen finden im Rahmen einer internationalen
Zusammenarbeit, insbesondere mit den USA statt. In der GfK sind im Rahmen des
PNS an diesen Arbeiten neben dem Institut flir Reaktorbauelemente, die Abtei-
lung Reaktorbetrieb, das Institut flr Material- und Festkdrperforschung und
das Institut fiir Reaktorentwicklung maBgeblich beteiligt.
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Die Arbeiten im IRB, lber die berichtet wurde, begannen 1973. Sie basieren
auf Erfahrungen die auf Grund ahnlich gelagerter, friiherer Forschungsar-
beiten zur Verfligung steht. Durch sorgfdaltige Planung und den Aufbau der
Versuchsanordnung konnte bis zu diesem Zeitpunkt die Basis flir Experimente
geschaffen werden, die nicht nur hochwertige Versuchsdaten, sondern dariiber-
hinaus zum Verstdndnis der physikalischen Ph@nomene einen deutlichen Beitrag
lTiefern werden. Die ersten Ergebnisse haben auf internationen Tagungen im
Herbst dieses Jahres bereits allgemeine Beachtung gefunden.

Die Arbeiten im Institut fiir Reaktorbauelemente zum Brennstabverhalten in
der Niederdruckphase eines Kiihimittelverluststorfalles werden von einer
groPen Zahl engagierter Mitarbeiter getragen. Diesen Mitarbeitern mochte

der Autor an dieser Stelle seine Anerkennung und seinen Dank fiir die Aus-
flihrung der Arbeiten ausdriicken. Dies gilt besonders fiir die mit der Planung
und verantwortlichen Durchfiihrung der Arbeiten betrauten Herren:

F. Erbacher, G. Hofmann, P. Ihle,
S. Malang, J.H. Neitzel, M. Reimann, K. Rust, Ha. Schmidt, K. Wiehr

Fur kritische Bemerkungen bei der Abfassung des Manuskripts dankt der Autor
den Herrn F. Erbacher und S. Malang.
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JAHRESKOLLOQUIUM 1976

des

PROJEKTS NUKLEARE SICHERHEIT

Modellrechnungen zum Brennstabverhalten beim
Kihlmittelverluststdrfall mit dem Programmsystem SSYST-MOD 1

R. Meyder

Institut filir Reaktorentwicklung

Einleitung

Zur Beurteilung der Sicherheit von Leichtwasser-gekiihlten Kern-
kraftwerken wird unter anderem die Frage behandelt: Wie verhal-
ten sich die Brennstdbe eines Reaktors wdhrend eines angenomme-

nen Storfalls?

Die betrachteten Stdrfallarten reichen dabei von Kihlmittelver-
luststérfdllen, d.h. Leitungsbriichen, die mehr oder weniger

groBe Querschnitte freilegen, bis zu Stérfdllen, bei denen War-
meerzeugung und Kithlung unbeabsichtigt aus dem Gleichgewicht kom-

men (power-=coocling-mismatch).

Wichtige Daten zur Beurteilung der Sicherheit des Reaktors
wahrend bzw. nach derartigen Stdrfdllen sind das Uberschreiten
kritischer Temperaturen, das Bersten des Hiillrohres und/oder

seine bleibende Verformung.

Von der Vielfalt der Storfdlle wird derzeit der Kihlmittelver-
luststdrfall vordringlich behandelt. Er fliihrt dazu, daB das

Hillrohr iber eine gewisse Zeit bei Innendruckbeanspruchung er-
h6hten Temperaturen ausgesetzt ist. Diese Beanspruchung fihrt,
abhdngig vom Innendruck und der Hillrohrtemperatur, zu Verfor-

mungen des Hillrohres, wie sie z.B. in Abb. 1 dargestellt sind.
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in inerter Atmosphire
Man sieht darin, daf die Hiillrohre je nach Innendruck und Tem-
peratur Dehnungen von 100 ¢ und mehr erreichen k&nnen. Berlick-
sichtigt man, daB bei deh heute iUblichen Stababstand zu Stab-
durchmesserverhdltnissen eine gegenseitige Beriihrung der HUll-
rohre schon bei 30 % Dehnung vorliegt, so erkennt man, daB die
Kiihlbarkeit der Brennstdbe lokal beeintrdchtigt werden kann. Die
Bezeichnung lokal wurde deshalb gewdhlt, weil sich die Brennstébe
in einem Reaktor nach ihrer Leistung, d.h. ihrer Temperatur wdh-
rend eines Storfalles und in ihrem Innendruck unterscheiden. Sol-
che Unterschiede haben aber,wie aus Abb. 1 ersichtlich, einen

sehr starken EinfluB auf die erreichbare Enddehnung.

Die Ermittlung der Anzahl der Stdbe, die Dehnungen von z.B. mehr
als 30 % erreichen, erfolgt fiir Genehmigungszwecke derzeit in
zwei Schritten. Zundchst wird der Temperaturverlauf des Hiill-
rohres wdhrend des Stdrfalls ohne Riickwirkung der Hiillrohrver-
formung auf das Stabverhalten bestimmt. Fiir die Erfassung der
Riickwirkungen werden dann Experimente mit Brennstabsimulatoren
herangezogen, die einen vergleichbaren Temperaturverlauf filir das
Hiillrohr aufweisen. Aus diesen Experimenten wird dann die er-

reichbare Dehnung abgelesen.

Um zu Aussagen filir das Verhalten des ganzen Cores zu kommen,
teilt man die Brennstdbe des Cores in Klassen, die nach Lei-
stung und Innendruck gestuft sind, ein. Dabei wird angenommen,
daB die Verformung eines Stabes einer Klasse repridsentativ

flir die Verformung aller Stdbe dieser Klasse ist. Die Mittel-
werte und Variationsbreiten von Leistung und Innendruck fiir die
einzelnen Klassen werden derart gewdhlt, daB insbesondere der Be-

reich groBer Dehnungen, wie er in Abb. 1 dargestellt ist, mit aus-
reichender Genauigkeit erfaBt wird.

Die vom Projekt Nukleare Sicherheit getragene und vom IRE/GfK
und IKE/Stuttgart gemeinsam durchgefiihrte Programmentwicklung
SSYST /2/ zur analytischen Beschreibung des Brennstabverhaltens
bei KihlmittelverluststSrfdllen hdlt an dem eingeschlagenen Weg

der Betrachtung von Einzelstd&ben und dem Konzept der Klassenbe-
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trachtung fest. Ihr Ziel ist, in Ergdnzung des Verfahrens der

ungekoppelten Betrachtung

a) die physikalischen Vorgdnge im Brennstab wie

- Thermo- und Fluiddynamik im Unterkanal
- Wédrmeleitung im Brennstab

- Wdrmeiilbergang im Spalt

- Oxidation des Hiillrohres

- Brennstabinnendruck

— Mechanik des Brennstoffs und der Hiille

in ihrer Wechselwirkung zu beschreiben.

b) nach einer Uberpriifung des erstellten Programmsystems an
in-pile und out-of-pile Versuchen zu quantitativen Aussagen
iber maximale Temperaturen und Verformungen bzw. Bersten

am Einzelstab zu kommen.

¢c) durch Anwendung statistischer Methoden das oben erwdhnte

Klassenkonzept zu verfeinern.

Um diese Ziele zu erreichen, wurde das Programmsystem SSYST er-
stellt, das einmal Modelle fiir alle unter a) aufgefiihrten Vor-
gédnge enthdlt und durch seine Konzeption als Programmsystem die
Untersuchung von EinfluB und Wechselwirkung einzelner Modelle
auf einfache Weise ermbglicht. Gulden /3/ hat dariber vor zwei

Jahren an dieser Stelle berichtet.

Der Stand der Programmentwicklung kann so charakterisiert werden:
SSYST-MOD 1, die erste Version des Programmsystems, befindet sich
in der Anwendung. Untersucht wird derzeit der EinfluB und die
Wechselwirkung einzelner Modelle. In geringerem Umfang werden
auch einzelne Modelle an Experimenten Uberpriift. Ein globaler
Vergleich zwischen SSYST-MOD 1 und der von der US NRC getragenen
Entwicklung FRAPT /4/, zur Beschreibung des Brennstabverhaltens
bei Stérfdllen, zeigte eine weitgehende Ubereinstimmung der Er-

gebnisse.
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Ein Kihlmittelverluststodrfall wird in drei Abschnitte unterteilt,
ndmlich "Blowdown", "Refill" und "Reflood", also der Druckabbau-
phase des Primidrsystems bis zum Druckausgleich mit dem Contain-
ment, der Wiederauffilillphase,bis der Fliissigkeitsspiegel die
Coreunterkante erreicht hat und der Flutphase,bis das gesamte

Core mit Wasser aufgefiillt ist.

Fiir die Verformung der HUllrohre ist dabei das Ende der Blowdown-
Phase und die Refillphase besonders ungiinstig, da in diesem Zeit~
raum der Stab unter vollem Innendruck bei nur schwacher Kiihlung
steht. Die in dieser Zeit erreichbaren Hlillrohrtemperaturen
hdngen von der wdhrend der Blowdown-Phase erzielten Abkiihlung
bzw. Entspeicherung des Stabes ab, und wie in Abb. 1 ersicht-
lich, k&nnen selbst kleine Unterschiede in der Temperatur zu

grofen Unterschieden in den Dehnungen fiihren.

Die nachfolgend zu diskutierenden Rechnungen zielen auf den
Nachweis des sinnvollen Zusammenspieles der im Programmsystem
enthalteneh Modelle. Dazu werden beginnend mit einer reinen
Wdrmeleitrechnung alle in SSYST enthaltenen Modelle nacheinan=-
der zugeschaltet. Auf diese Weise wird der EinfluB und die
Wechselwirkung einzelner Modelle deutlich. Nicht zugeschaltete
Modelle werden dadurch liberbriickt, daB ihre Ergebnisse filir den

stationdren Zustand auch fiir die Transiente lbernommen werden.

Der Umfang der durchgefiihrten Rechnungen ist in Tabelle 1 zu-
sammengestellt.
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2.1 Randbedingungen und_Eingabedaten

Betrachtet wird das Verhalten eines Brennstabsimulators, wie er
in etwa auch in dem out-of-pile Blowdown- Versuchsstand PNS 4236
eingesetzt werden wird. Der Stab besitzt eine beheizte Ldnge von
50 cm, daran schlieBen sich in unseren Rechnungen unmittelbar

3

das untere Gasplenum mit ca. 16 cm™ und das obere Gasplenum mit

3 an. Die Spaltweite betrdgt im kalten Zustand 50 um

ca. 9 cm
radial. Die Heizleistung wurde fiir diese Rechnungen mit 600 W/cm
angenommen, es wird keine axiale Leistungsverteilung modelliert.

Der stationdre Innendruck betrdgt 70 bar.

Die Randbedingungen im Unterkanal filir die SSYST-Analyse wurden
mit einer RELAP3 /5/ Rechnung, die das Verhalten des Kreislaufs
beschreibt, bestimmt. Da die axiale Variation dieser Daten, ndm-
lich Temperatur, Druck und Wdrmeilbergangszahl ins Kihlmittel,
gering war, wurden Mittelwerte gebildet und diese konstant ent-

lang der gesamten Stabldnge vorgegeben.

Aufgrund der axial konstanten Randbedingungen geniligt es, fir eine

axiale Position Temperatur, Wiarmelibergang und Radien aufzuzeigen.

Abb. 2 zeigt den Verlauf der Zentral- und Hillrohrtemperatur

fiir Fall 1,in dem nur Wdrmeleitung gerechnet wird und die Wdrme-
iibergangszahl im Spalt konstant bleibt. Man erkennt, daB sich zu-
ndchst ein steiler Temperaturanstieg im Hiillrohr einstellt, der
auf die Reduktion der Widrmeilibergangszahl ins Kihlmittel um ca.
zwei GrdBenordnungen zuriickzufiihren ist. Da praktisch gleich-
zeitig mit der Reduktion der Wdrmeilibergangszahl ins Kihlmittel
auch die Leistung im Stab auf wenige Prozent der nominellen

(2 Nachzerfallsleistung) f&llt, wird auch der radiale Tempera-
turgradient von anfdnglich ca. 2000 K auf ca. 200 K reduziert.
Die Maximaltemperatur im Hillrohr wird bei ca. 5 sec mit 1350 K
erreicht. Am Ende des Blowdown betridgt sie ca. 1000 K. Diese
Werte sind nur begrenzt auf Reaktorbedingungen ilibertragbar, da
die hier zugrunde gelegte Stableistung von 600 W/cm sich am be-

trachteten Versuchsstand PNS 4236 orientiert.
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Da im Fall 2 nur die Brennstabmechanik zugeschaltet wird, und
deren Auswirkung auf die Warmelibergangszahl im Spalt in diesem

Fall nicht beriicksichtigt wird, sind im Fall 1 und 2 die Tem-
peraturverlidufe praktisch identisch.

Abb. 3 zeigt den Verlauf der Spaltweite, die durch den Radius
der Brennstoffoberfldche und den Radius der Hillrohrinnenseite
gegeben ist, im Vergleich zu Fall 1. Der Radius der Brennstoff-
oberfliche nimmt geringfligig ab, gemidB der Absenkung dermitt-
leren Temperatur im Brennstoff. Der Innenradius der Hille nimmt
zundchst aufgrund thermischer Dehnung zu; da mit zunehmender Tem-
peratur aber auch die Festigkeitseigenschaften der Hiille abneh-
men, geniigt der Druck im Unterkanal, um die Hiille nach ca. 2 sec
wieder auf den Brennstoff zu dricken. Erst nach ca. 7 sec ist
der Druck im Unterkanal unter 70 bar gesunken. Ab etwa diesem
Zeitpunkt setzt infolge des wachsenden Differenzdruckes ein

sehr rascher Anstieg im HUllrohrinnenradius ein.

Im Fall 3 wird die Rickwirkung der infolge gednderter Spalt-
geometrie verdnderten Wdrmelibergangszahl im Spalt auf die Wirme-
leitung berlicksichtigt. Abb. 4 zeigt den starken Abfallder Spalt-
wdrmedurchgangszahl ab etwa der 12. Sekunde. Dieser Abfall hat
zur Folge, daB die thermische Kopplung zwischen Brennstoff und
Hille abnimmt und die Hillrohrtemperatur in diesem Zeitbereich
stdrker abf&dllt, wie in Abb. 5 dargestellt. Die Temperaturdif-
ferenz zwischen Fall 2 und 3 betrdgt ca. 40 K. Da die Verfor-
mung des Hillrohres stark temperaturabhdngig ist, wird die End-
dehnung fir den betrachteten Blowdown auf etwa 1/3 reduziert,

wie aus Abb. 6 erkennbar ist.

In den bis hierher vorgefiihrten Rechnungen war der Innendruck
des Stabes konstant auf 70 bar gesetzt. Im Fall 4 wird nun der
Stabinnendruck unter Verwendung des aktuellen Gasvolumens, d.h.
der Beriicksichtigung der Verformung und der aktuellen mittleren

Temperatur im Gasvolumen,K bestimmt.

Abb. 7 zeigt den Verlauf des Druckes im Unterkanal und des Druk-
kes im Stab fir Fall 3 und 4. Man erkennt daraus, daB die Innen-

druckbelastung flir beide F&dlle etwa zum gleichen Zeitpunkt ein-
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setzt, daB aber die Verformung der Hiille, die nach dem Beginn
der Innendruckbelastung einsetzt, den Innendruck um mehr als
10 bar herabsetzt.

Die so bewirkte Herabsetzung der treibenden Druckdifferenz am
Hillrohr fiihrt zu einer Reduktion der Dehnung des Hiillrohres,

wie dies auch in Abb. 8 zum Ausdruck kommt.

Wie wir aber von Fall 3 her wissen, bedeutet eine geringere
Spaltweite eine hdhere Wdrmeilibergangszahl im Spalt (Abb. 9),
und diese bewirkt, wie ebenfalls aus Fall 3 hervorging, eine
erhShte Hiillrohrtemperatur (Abb. 10). Es ist jedoch deutlich
erkennbar, daf diese Kette von Wirkungen in ihrem Einfluf auf

nachgeordnete Vorgdnge abnimmt.

Im Fall 5 wurde die Berechnung des Innendruckes mit einem an-
deren Modell vorgenommen. Bei diesem Modell wird unterschieden

zwischen dem Gasdruck im Spalt und dem Gasdruck in den Spalt-
gasplena. In Abb. 11 wurde fir den Fall 5 nur der fir die Ver-

formung maBgebende Gasdruck im Spalt eingetragen, der Druckver-
lauf in den Spaltgasplena ist in den F&llen 4 und 5 praktisch
gleich. Man sieht in Abb. 11, daB jetzt zwar friher als im Fall

4 die Innendruckbelastung einsetzt, da aber die Gasplena noch
einen kleineren Druck haben, geniigen kleine Verformungen der
Hiille, um die Druckdifferenz an ihr klein zu halten. Da nen-
nenswerte Spannungen und Dehnungen erst dann auftreten, wenn
auch im Bereich der Spaltgasplena Innendruckbelastung vorliegt
und sich dieser Zeitpunkt gegeniiber Fall 4 nicht verschoben hat,

ist der Verlauf von Spaltweite und Temperatur unverdndert.

Im Fall 6 wurde im Vergleich zu Fall 5 noch die Oxidation im
Hiillrohr mitberechnet. Sie bewirkt eine Wdrmequelle im Hiillrohr
und eine Korrektur des Widrmeiibergangs ins Kihlmittel aufgrund
der unterschiedlichen Wiarmeleitf&higkeit von Zirkaloy und Zir-

kondioxid.
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Fiir diese Variation konnten gegeniiber dem Fall 4 zwar die Effekte,
wie hBhere Verformung und reduzierter Wiarmeilibergang im Spalt, fest-
gestellt werden, sie sind aber graphisch dargestellt nicht mehr

sichtbar.

Der in diesen fiir den Blowdown-Versuchsstand durchgefiihrten
Rechnungen festgestellte EinfluB einzelner Modelle ist teil-
weise klein. Daraus alleine 1ldBt sich aber ihre Bedeutung

fiir den gesamten LOCA bezogen auf die Enddehnung der Hiille
nicht ableiten, da diese, wie schon eingangs erwdhnt, dariber-
hinaus von den Vorgdngen widhrend der Refill und Refloodphase

beeinfluBt wird.

SchluBbemerkung

Auf der Basis des vorgestellten Programmsystemes SSYST-MOD 1

wird zur Zeit eine Stdrfallanalyse fiir das Core eines Reaktors
nach dem oben erwdhnten Klassenkonzept durchgefiihrt. Daneben

wird begonnen, das Problem der Schadensfortpflanzung abzuschdtzen.
Es handelt sich dabei um die Kldrung der Frage, ob die Stdrung der
lokalen Kiihlbedingungen, verursacht durch einen stark verformen-
den Brennstab, bei einem benachbarten Stab zu grofen Verformungen

fihren kann, wenn dieser alleine betrachtet nur schwach verformt.

Mit diesen Informationen wird dann eine obere Grenze der Anzahl
versagender Stédbe gezogen werden kénnen. Eine Verbesserung, d.h.

Reduktion dieser Zahl wird erwartet, wenn uns die im IRE in Ent-
wicklung befindlichen Methoden der Statistik zur Verfligung stehen,
die die H&dufigkeit des gleichzeitigen Auftretens mehrerer ungin-
stiger Einflisse berlicksichtigen.

Wenn auch bisher noch keine detaillierten Vergleiche zwischen
den Ergebnissen von SSYST-Rechnungen und integralen Experimen-
ten vorliegen, hat die bisherige Anwendung des Programmsystems
SSYST-MOD 1 gezeigt, daB das Brennstabverhalten unter Stdrfall-

bedingungen zufriedenstellend wiedergegeben wird.
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JAHRESKOLLOQUIUM 1976

des

PROJEKTS NUKLEARE SICHERHEIT

Zum Verlauf hypothetischer LWR-Kernschmelzunfidlle

K. Hassmann, KWU Erlangen
E. Herkommer, IRS K&ln
J.P. Hosemann, GfK/PNS Karlsruhe

Obwohl das Eintreten eines Kernschmelzunfalls im Leichtwasser-
reaktor dulerst unwahrscheinlich ist, hat die Deutsche Bundes-
regierung bereits im Jahr 1971 ein Grundlagenforschungsprogramm
zur Kldrung der physikalischen Phidnomene eines solchen rein
hypothetischen Stérfallablaufs initiiert.

Von Anfang an war das Projekt KERNSCHMELZEN damit Bestandteil
des Forschungsprogramms Reaktorsicherheit des Bundesministeriums

fiir Forschung und Technologie.

Bei der Programmdurchfihrung zog der BMFT Fachleute zur Bera-
tung hinzu. Diesem Sachverstidndigenkreis obliegt es, Probleme

zu formulieren, Vorschlige zu beurteilen, den Arbeitsfortschritt
zu bewerten und Zielsetzungen zu empfehlen. Mit der Koordinierung
der laufenden Forschungsarbeiten wurde die Abteilung Forschungs-

betreuung im Institut fir Reaktorsicherheit vom BMFT beauftragt.

)

sondere gekennzeichnet durch die enge Verknlipfung sdmtlicher

Das Anfang 1973 voll angelaufene Forschungsprogramm+ ist insbe-

Vorhaben miteinander und durch die Notwendigkeit, Grundlagenunter-

+)Im Anhang befindet sich die vollstdndige Liste der bereits
abgeschlossenen und z.Z. laufenden Forschungsvorhaben des
Projekts Kernschmelzen.
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suchungen zur Losung der anstehenden Probleme in gridBerem

Umfang durchfiithren zu miissen.

Das Projekt Nukleare Sicherheit der Gesellschaft fiir Kernfor-
schung in Karlsruhe arbeitet seit seiner Grindung im Jahre

1972 an diesem Gesamtprogramm Kernschmelzen maflgeblich mit.

Der nachfolgende Uberblick soll allgemein tiber die Grundziige
der wichtigsten Untersuchungen zum hypothetischen Kernschmelzen
in Deutschland informieren und er soll insbesondere auch
ermdglichen,die Aktivitdten des PNS in das Gesamtprogramm

einzuordnen.

Aus Griinden einer besseren Uberschaubarkeit sei anstelle von

Einzelzitaten auf die Zusammenstellung im Anhang verwiesen.

Neben denkbaren anderen Ereignissen, die zum Schmelzen des
Reaktorkerns fiithren konnten, wird der Kiithlmittelverluststor-
fall mit der Hypothese eines vollstidndigen Versagens der

Notkiithlsysteme als einleitendes Ereignis betrachtet.

Auf Empfehlung des Sachverstidndigenkreises Kernschmelzen wurden
die folgenden beiden F&dlle als Ausgangssituationen fiur den

Kernschmelzunfall postuliert:

Nach Beendigung der Blowdown- und der Wiederauffiillphase bzw.

nach noch méglicher Flutung des Kerns sei

1. der Restwasserstand = Kernunterkante, oder

"

2. der Restwasserstand Kernoberkante.

Bevor wir den heutigen Wissensstand iiber den Verlauf des
hypothetischen Kernschmelzunfalls in groben Zligen wieder-
geben , wollen wir noch den gesamten Unfallablauf in 2 Phasen
aufteilen (Abb. 1). Wihrend der Phase 1 befindet sich die
Schmelze nur innerhalb des RDB. Es lassen sich hier 3
phidnomenologische Abschnitte unterscheiden: Die Kernaufheizung
mit dem Abschmelzen des groBten Teils der Brennelemente, die
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Restwasserverdampfung und die RDB-Aufheizung, die mit dem
Durchschmelzen des RDB beendet wird. Anschliefend kommt
Kernschmelze mit dem Fundamentbeton in Kontakt. Die folgen-
den Vorgidnge gehGren zur Phase 2, die mit der Betonzerstd-

rung chrakterisiert werden kann.

Zur Phase 2 lassen sich 3 Hauptfragen stellen, auf deren
Beantwortung alle Arbeiten fir diese Phase ausgerichtet

werden missen:

1. Reicht der verbleibende Rest der Nachwdrmeleistung der
Schmelze noch aus, um das gesamte Betonfundament zu

durchdringen?

2. Folgt ein Versagen der Containmenthiille aus dem Verlauf
des Kernschmelzenunfalls infolge des Massen- und Energie-
transports in die Containmentatmosphidre wdhrend der beiden

Phasen?

3. Wieviel Radioaktivitdt ist luftgetragen im Containment zu

jedem Zeitpunkt eingeschlossen?

Bei der Beschreibung des Ablaufs eines Kernschmelzunfalls

wollen wir uns

auf eine DWR-Standardanlage und auf den

Ausgangszustand: Restwasserstand = Kernoberkante

beziehen, der sich nach dem Blowdown und dem Wiederauffiillen
beim Kihlmittelverluststdrfall einstellt. Der eigentliche
Kernschmelzunfall beginnt dann mit der "Kernaufheizung'' der
Phase 1 (s. Abb. 1), wenn das vollstdndige Versagen der

Notkiihlsysteme hypothetisch angenommen wird.

Wihrend der Kernaufheizung wird zundchst ein Teil der Nach-
wdrmeleistung des Kerns verbraucht, um das Restwasser zu ver-

dampfen. Die vom Wasser nicht mehr bedeckten Stabteile werden
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durch ihre Nachwirmeleistung sowie durch die Energie aus

der Zirkon-Wasserdampf-Reaktion aufgeheizt. Nach Erreichen
der Schmelztemperatur der Brennstibe werden die Vorgidnge
komplex. Sie sind ohne ein begleitendes umfangreiches experi-

mentelles Versuchsprogramm nicht mehr vorherbestimmbar.

Aus diesem Grunde wurden neben theoretischen Arbeiten schon
sehr frihzeitig vom BMFT auch experimentelle Untersuchungen
initiiert und gefdrdert.

Uber das Abschmelzverhalten von einzelnen Stidben in unter-
schiedlicher Umgebungsatmosphire wurden beim PNS bereits sehr
weitreichende Erkenntnisse gewonnen, die schon ganz zu Anfang

zu einem Umdenken gegeniiber vorherigen Annahmen fihrten.

Erwdhnt sei hier nur die Tatsache, dall das Abschmelzen der Brenn-

stidbe in der Ubergangszone Hiillrohr/UO,-Pellet bei Temperaturen

2
von etwa 1900 °C beginnt. Infolge der eutektischen Mischung
von Zirkon und UO2 wird damit Brennstoff weit unterhalb seines
Schmelzpunktes (2850 OC) flissig.

Erste analytische Betrachtungen der Kernaufheizphase sind von der
KWU mit einem einfachen Modul des Programms BILANZ durchgefiihrt worden,
das auf der Bilanzierung der in Frage kommenden Energien beruht.
Die Kernaufheizung wird dabei durch das Verhalten eines
Brennstabs mit mittlerer Leistung simuliert. Als Wirmequelle

wird neben der Nachwidrmeleistung auch die stark exotherme
Zirkon-Oxidation durch Wasserdampf berilicksichtigt. Der re-
prdsentative Brennstab wird in axiale Abschnitte unterteilt.
Sobald ein axialer Abschnitt von oben nach unten die experimen-
tell bestimmte und inzwischen auch theoretisch erklidrbare Ver-
sagenstemperatur der Brennstidbe von 1900 °C erreicht hat, wird
die Nachwidrmeleistung des betroffenen Abschnitts um den Anteil
der leichtfliichtigen Spaltprodukte reduziert, die nun dem

Containment zugeschlagen werden.

Es wurde im Modell weiter angenommen, dafl der Brennstoff samt

dem zugehorigen Zircaloy in das Restwasser stiirzt. Dort
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trdgt er mit seiner Nachwidrme zur Verdampfung des Restwassers
bei. Im Rechenprogramm BILANZ wird ein Versagen der Kern-
tragestruktur in dem Augenblick angenommen, in dem gerade 2/3
des repridsentativen Brennstabes das genannte Versagenskri-

terium erfiillt haben.

In Abbildung 2 ist das Ergebnis der Analyse der Kernaufheiz-
phase zusammengefaflt und zwar die Kihlmittelabsenkung sowie das
Fortschreiten der Schmelzfront nach Abschalten des Reaktors.
Man denke sich dabei den reprdsentativen 4 m langen Brennstab
senkrecht in das Diagramm gestellt und bewege ihn in Gedanken
auf der Zeitachse nach rechts. Der Wasserspiegel hat nach
erfolgter Blowdown- und Wiederauffillphase innerhalb von 26
Minuten (1500 s) die Kernunterkante gerade erreicht.

In dieser Zeit sind 2,35 m, also 60 % des Kerns von oben nach
unten abgeschmolzen. Kurz nachdem der Wasserspiegel die Kern-
unterkante erreicht hat, mufl damit gerechnet werden, dafl die
Kerntragestruktur versagt und Teile des Reaktorkerns in das
noch nicht verdampfte Restwasser im unteren Teil des RDB

abstlirzen.

Das beschriebene Modell fiir die Kernaufheizphase ist sehr
einfach, genligt jedoch zunidchst den Anspriichen einer ersten
Gesamtablaufanalyse. Fiir eine Reihe von Fragestellungen ist
eine detailliertere Beschreibung der Kernaufheizung notig.

Es wird daher das Rechenprogramm MELSIM beim IKE erstellt.

Das fiir die Beschreibung der Kernaufheizphase besonders wichtige
Unterprogramm ABSINK, das den Materialtransport nach dem
Erreichen von Versagensgrenzen im Kern beschreibt, soll aus der
analytischen Beschreibung der PNS-Einzelstab- und Bilindelexperi-
mente abgeleitet werden.

Dabei wird auch zu beriicksichtigen sein, dafl sich im Verlauf
des Abschmelzens Reaktionsprodukte mit v6llig anderem Material-
verhalten als dem der beteiligten Komponenten bilden. Dieses
Materialverhalten mul zuvor experimentell untersucht und
theoretisch verstanden werden. Das Modell zur Beschreibung

der Abschmelzexperimente soll zugleich die Basis filir denjenigen
Modul des umfassenden Freisetzungs- und Aktivitdtstransport-
Codes sein, der die Spaltprodukt-Freisetzung wdhrend der Kern-
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aufheizung und des Kernabsinkens beschreibt.

Gleich zu Beginn aller Uberlegungen zum mdglichen Ablauf eines
hypothetischen Kernschmelzunfalls hat man im Projekt Kern-
schmelzen des BMFT auch die Hypothese vom mdglichen Auftreten
einer Wasserdampf-Explosion nach dem Versagen der Kerntrage-
struktur und dem Absturz von teilweise geschmolzenen Kern-
teilen in das Restwasser diskutiert.

Schon in der Rasmussen-Studie wurde die Eintrittswahrschein-
lichkeit fiir eine solche Explosion sehr niedrig eingeschitzt.
Wir wissen aber heute, dafBl sie noch erheblich niedriger ange-
setzt werden darf.

Mit Kernmaterialien konnten bei den bisher in Ispra durchge-
fihrten Experimenten noch keine nennenswerten Druckanstiege
gemessen werden. Auch deuten die Ergebnisse zum Abschmelzver-
halten von Brennstidben darauf hin, dall die Temperaturen der ins
Wasser gelangenden Schmelze welt niedriger als angenommen ist
und dafl auch die Menge der gleichzeitig ins Restwasser des
RDB-Bodens einflieflenden Schmelze weit weniger als befliirchtet
ist. In Ubereinstimmung mit den theoretischen Ergebnissen des
IXKE zu den Ausldsemechanismen von Dampfexplosionenen kann daher
die Eintrittswahrscheinlichkeit flir eine solche Explosion stark

herabgesetzt werden.

Der Zeitabschnitt der Restwasserverdampfung wdhrend der ersten
Phase des Kernschmelzenunfalls, also die Zeitspanne vom Ver-
sagen der Kerntragestruktur bis zur Ausbildung eines schmelz-
fllissigen Sees am Boden des RDB, widhrend der noch ca. 50 m>
Restwasser verdampft werden miissen, dauert etwa 30 Minuten.
Eine Detaillierung und genauere Analyse der Vorgédnge wdhrend
der Restwasserverdampfung ist der Inhalt weiterer Forschungs-

vorhaben.

Neben den aufeinanderfolgenden Vorgidngen im RDB und neben der
Aktivitdtsfreisetzung wihrend der Phase 1 des Kernschmelzen-
unfalls interessiert die Belastung des Containments durch
Druck und Temperatur. Abbildung 3 zeigt den Gesamtdruck der
Dampf-Luft-Atmosphidre im Containment nach dem Blowdown. Beil
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der Berechnung der Kurven wurden der Energie- und der
Massentransport in das Containment berilicksichtigt, ebenso die
Wiarmeabgabe an die Stahl-Beton-Einbauten, an die Stahlhiille

und an die Betonsekunddrabschirmung. Demnach wird wihrend der
Kernaufheizung der maximale Druck nach Blowdown-Ende von

ca. 4,8 bar nicht mehr erreicht. Auch mit der Annahme, daf

in der Containmentatmosphire der bei der Zirkon-Wasserdampf-
Reaktion entstehende Wasserstoff vollstdndig verbrennt, steigt
der Druck nicht tber die 4,8 bar an. Zum Vergleich ist ge-
strichelt der Druckverlauf beim Blowdown, und ungestdrter
Funktion der Notkihlung eingetragen. Widhrend der relativ kurzen
Zeit der RDB-Aufheizung, die noch zur ersten Phase gehért,

wird kein Wasser mehr verdampft, der Druck im Containment

nimmt deshalb wieder ab.

Die Phase der RDB-Aufheizung ist - obwohl recht kurz, besonders
flir die Freisetzung von Spalt- und Aktivierungsprodukten aus der
Schmelze wichtig. Die fliissige Schmelze in der unteren Kalotte
des RDB wird durch thermohydraulische Vorginge umgewidlzt.

Die Berechnung dieser Schmelzbadbewegung und der Temperatur-
verteilung in der Schmelze kann mit dem Computer-Code THEKAR

der TU Hannover erfolgen.

Es darf nicht Ubersehen werden, dall die Schmelzbadbewegung

das Abdampfen von Spaltprodukten und damit auch den Verlust
von Wirmequellen beeinfluflit. Auch hidngt die Thermohydraulik
von der Zusammensetzung der Schmelze ab, von den chemischen
Verbindungen, die die Komponenten der Schmelze bilden kdnnen,
und von den Reaktionen, die in der Schmelze ablaufen. Dies
alles beeinfluflt sich wechselseitig und hat damit auch gemein-
sam Einflufl auf die Freisetzung von luftgetragener Radio-

aktivitidt in das Containment.

Nach dem Durchschmelzen des RDB beginnt die Phase 2. Hier
sind zur Zeit nur recht grobe Abschidtzungen mdglich. Wir
wollen dennoch versuchen, einen zusammenfassenden Uberblick
iiber das Gesamtproblem zu geben, das sich aus den Wechsel-
wirkungen der Kernschmelze mit dem Reaktorbeton ergibt, um

dann spidter aufzuzeigen, welche Forschungsaktivitidten zur



- 156 -
Analyse der Vorgidnge bereits begonnen worden sind.

Zur Orientierung sollen nochmals anhand des Querschnitts
durch einen DWR (s. Abbildung 4) die 3 Hauptfragen wieder-

holt werden:

1. Kann die Schmelze im Fundamentbeton zuriickgehalten
werden?

2. Wieviel Spaltprodukte werden wdhrend der Phase 2 noch in
das Containment freigesetzt?

3. H41lt das Containment stand?

Falls die Schmelze, die den RDB verlidfBt, nicht bereits voll-
stdndig oxidiert ist, wird es im Schmelzsee iiber dem sich auf-
l6senden Beton zur Segregation des metallischen Anteils
kommen, da die Dichte des Stahls bei den in Frage

kommenden hohen Temperaturen vermutlich gréBer

ist als die Dichte der oxidischen Anteile der Schmelze.

Die fllssigen Betonbestandteile vermischen sich in jedem Fall
mit der oxidischen Phase der Schmelze, was schnell zu deren
weiteren Dichteabnahme fihrt, so dall man von den in Abb. 5
gezeigten Gegebenheiten ausgehen kann. Die verschiedenen
Zeilen stellen hier die Containmentatmosphire, die oxidische
Schmelze, die metallische Schmelze und den festen Beton dar.
Grenzschichten und mechanische Vermischungsschichten sind in
der Abbildung nicht berilicksichtigt.

Zu unterst im nun zu betrachtenden System wird sich immer fester
Beton mit Stahlarmierung befinden. Neben anderem enthdlt der
Beton unterschiedliche Mengen von Silikaten, Karbonaten und
Wasser, nadmlich sowohl das Kapillar- als auch das Kristall-

wasser.

Das Wasser wird in 3 unterscheidbare Stufen zwischen 100 °C
und 850 °C ausgedampft, der Beton verflissigt sich bei ca.
1350 OC, die Stahlarmierung schmilzt. Dadurch wird der me-

tallische Anteil der Schmelze - falls er exisitiert - vermehrt.
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Einige Phanomene,
die noch zu untersuchen sind :

H2 - Rekombination

SP- Freisetzung mit /
ohne Oxidation an der
Schmelzbadoberfldache

H2/ H20 Loslichkeit
Verlust an Warmequellen

Abnahme von Dichte
und Schmelztemperatur
Warmeflufliverteilung

in Abhadngigkeit von :

Konvektion u. Gasblasen
SP - Freisetzung
Loslichkeit + Mischbarkeit
von Komponenten und
Phasen der Schmelze

Geschwindigkeit + Form
der Betonzerstorungsfront

Wadrmeabfuhr

Dampfdurchgang

Radioaktives Gefdhrdungspotential

Knallgas

Erhohung der
Containment -
Belastung

Spalt - und Aktivierungsprodukte

Silicate
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Metalloxidation ©
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bei der Wechselwirkung Kernschmelze / Beton

CO
[CO

CONTAINMENT
ATMOSPHARE

OXIDISCHE

SCHMELZE
U02 , 2r0 2

Oxide der Stahl -u.
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Gleichzeitig wird aber Metall durch den Wasserdampf oxidiert.
Oxidiertes Metall mischt sich in der keramischen Phase
wdhrend der ibrigbleibende Wasserstoff in das Containment
entweicht. Etwa im Beton vorhandene Karbonate geben Kohlen-

dioxid ab, das ebenfalls entweicht. CO, kann mdglicherweise

bei hohen Temperaturen in eine Austausghreaktion mit Wasser-
stoff treten. Dadurch wird Kohlenmonoxid gebildet.

Silikate gehen ganz liberwiegend in die oxidische Phase iber.
Wir wissen inzwischen, dafl fliissige Betonbestandteile und
UO2 vollstidndig ineinander 10slich sind, so dafl die
oxidische Schmelze vermutlich makroskopisch homogen sein

diirfte.

Bei der bisherigen Darstellung haben wir noch nicht die
Schmelzbadbewegungen und Temperaturverteilungen in der Schmelze
erwdhnt. Hier spricht viel dafiir, daB der HZ— oder auch der
Wasserdampfblasendurchgang durch die Schmelze das Geschehen

so stark dominiert, daff innerhalb der Schmelze v6llige Durch-
mischung und gleiche Temperatur vorliegt. Noch ungekldrt sind
die Temperatur- und Dichtegradienten im Bereich der Schicht-
grenzen. Die WiarmeflufBverteilung wird aber auch davon abhédngen,
welche Spaltprodukte sich als Wdrmequellen bevorzugt in der

metallischen und welche in der oxidischen Phase aufhalten.

AuBer durch Abdampfen an der turbulenten Schmelzbadoberfliche
kann Material auch dadurch freigesetzt werden, daBl es inner-
halb der Schmelze in Dampf- und Gasblasen hineindiffundiert

und mitgerissen wird. Die mdglichen Angriffe auf die Integritédt
des Containments sind in der obersten Zeile der Abbildung 5
angedeutet. Es handelt sich um den langfristigen Druckaufbau
durch Wasserstoff, Wasserdampf und je nach Art der Zuschlidge

des Betons auch durch CO, oder CO. Die Freisetzung von

2

groBeren H,-Mengen erhéht das Risiko einer Knallgasexplosion,

2
oder auch nur HZ—Verbrennung. Daneben ist die Zunahme luft-
getragener Radioaktivitdt im Containment angedeutet, die das

Gefdhrdungspotential fiir den Fall von Leckagen erh&ht.
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Wie sollen nun die beschriebenen komplexen Verhidltnisse

nach und nach aufgeklidrt werden?

Im BMFT-Projekt Kernschmelzen stehen die theoretischen und
experimentellen Arbeiten zur Wechselwirkung von Beton mit der
Kernschmelze und die Entwicklung brauchbarer Modelle sowohl
fiir die Betondurchdringung als auch flir die Spaltprodukt-
freisetzung und die Hz—Bildung durch Stahloxidation im
Vordergrund. Eine Ingenieurstudie hat zum Ziel, die GroRen-

ordnung der H,- und der Dampffreisetzung in das Containment

2
realistisch abzuschitzen.
Damit soll eine Wichtung der oben genannten 3 Hauptfragen

ermbglicht werden.

Auch beil den Arbeiten zur Untersuchung der dominierenden
Mechanismen und der Moglichkeiten zur Einddmmung eines
Kernschmelzunfalls besteht das grundsidtzliche Vorgehen in
der Wechselwirkung zwischen Modelltheorie, den experimentellen
Untersuchungen von Einzeleffekten und den abschlieBenden
integralen Versuchen, die fir die Verifizierung der ent-
wickelten Rechenprogramme unerldBlich sind. Das heift, daB
auch beim Kernschmelzen eine Verkopplung der Einzelphdnomene
und eine Verifizierung der Rechenprogrammsysteme mit Hilfe
eines scale-up-Experiments notwendig ist, um auf Reaktor-
dimensionen extrapolieren zu kénnen. Dabei ist es gerade

beim Kernschmelzen klar, dafl die notwendige undhinreichende
GroRenordnung eines solchen Experiments sehr sorgfdltig unter-
sucht werden muff. Ein solches experimentelles Programm
verbunden mit begleitenden theoretischen Analysen wird beim
PNS zur Zeit als Vorprojekt ausgearbeitet. Die Vorstellungen
aller, die an den Untersuchungen zum Kernschmelzen des
BMFT~Forschungsprogramms Reaktorsicherheit beteiligt sind,
missen bei der Realisierung dieses Programms beriicksichtigt
werden.

Im gesamten Bereich der Reaktorsicherheitsforschung stellt

die konsequente analytische Verfolgung eines Kernschmelz-
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unfalls zumindest in dem Sinne einen gewissen Schluflpunkt
dar, als es unverniinftig wédre, sich mit hypothetischen
Unfdllen zu beschidftigen, deren Eintrittswahrscheinlichkeiten
noch kleiner als die des Kernschmelzunfalls sind. Vielleicht

14B8t sich ein solcher Unfall auch garnicht ausdenken.

Die Aufgaben, die im Zusammenhang mit dem Kernschmelzen
stehen, stecken dariiber hinaus einen Bereich ab, der der
Forschung eben gerade noch zugidnglich ist im Hinblick auf
eine Beschreibung der dominierenden Effekte und eine quanti-
tative Analyse des gesamten Unfallablaufs. Obwohl das Eintreten
eines solchen Unfalls extrem unwahrscheinlich ist und die
Folgen bezogen auf diese geringe Wahrscheinlichkeit ebenfalls
gering sind - Dank der Rasmussen-Studie ist das nun auch mit
Zahlen belegbar - hat die Sicherheitsforschung zum Ziel,

die quantifizierbaren Folgen eines Kernschmelzunfalls noch
weiter einzuddmmen. Dazu ist es zuerst notwendig, das Kern-
schmelzen sowohl wissenschaftlich als auch technisch zu ver-
stehen.
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ANHANG

Nachfolgend befindet sich die vollstidndige Zusammenstellung
aller Forschungsvorhaben des Projekts KERNSCHMELZEN des

BMFT-Forschungsprogramms Reaktorsicherheit.

In Tabelle I sind die Vorhaben aufgefiihrt, die zur Zeit
bearbeitet werden (Stand November 1976). Die Beitridge des
Projekts Nukleare Sicherheit (PNS) der GfK befinden sich
geschlossen am Ende der Tabelle. Soweit die Finanzierung

dieseTr Vorhaben nicht tiber das IRS abgewickelt wird, werden die
Vorhaben mit der PNS-Kennzeichnung gefiihrt. Flir die Institute
und Abteilungen der GfK, die im Rahmen des PNS mitarbeiten,
gelten folgende Abkilirzungen:

INR: Institut fir Neutronenphysik und Reaktor-
technik

RBT: Abteilung Reaktorbetrieb und Technik

IMF I: Institut fir Material- und Festkdrperfor-
schung

IRB: Institut fir Reaktorbauelemente

IRCH: Institut flir Radiochemie

LAF I: Laboratorium fir Aerosolphysik und Filter-
technik

In Tabelle II sind alle die Vorhaben des Projekts Kernschmelzen
aufgefitlhrt, die bereits mit Erreichen des Ziels abgeschlossen
sind (Stand November 1976).
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Laufende Vorhaben zum Projekt KERNSCHMELZEN des

BMFT-Forschungsprogramms Reaktorsicherheit

(Stand November 1976)

Nr.

Titel

Forschungsstelle

RS 76a

Experimentelle Untersuchung der
thermischen Interaction zwischen ge-
schmolzenem Reaktormaterial und Wasser

Euratom Ispra

RS 154

Untersuchung der Wechselwirkung
zwischen Kernschmelze und Reaktor-
beton

KWU Erlangen

RS 166

Verhalten der Kernschmelze beim
hypothetischen Reaktorstérfall

TU Hannover

RS 183

Energiebilanzen nach hypothetischem
RDB-Versagen

KWU Erlangen

RS 197

Studie liber die Relevanz und die
Durchfiihrbarkeit von Messungen der
Wirmetonungen chemischer Reaktionen
beim Kernschmelzen und iiber den
integralen Widrmeinhalt von Kern-
schmelzen

Battelle Frankfurt

RS 205

Nachrechnung von Stabexperimenten und
Absicherung von MELSIM: EX-MEL

IKE Stuttgart

RS 206

Theoretische Simulation von Dampf-

explosionen in Tankgeometrie, Ent-

wicklung geeigneter Fragmentations-
modelle

IKE Stuttgart

RS 211

Analyse der Zwischenphase Kernver-
sagen-Schmelzsee und Integration von
MELSIM in BILANZ zur Berechnung der
Energiebilanzen nach hypothetischem
RDB-Versagen

IKE Stuttgart

RS 212

Integrale Abschitzung des Einflusses
von Ungenauigkeiten - INTAB

IKE Stuttgart

RS 214

Messung der Viskositdt von Reaktor-
core-Materialien

Battelle Frankfurt

RS 237
PNS

Abschidtzung der H,-Entwicklung aus
der mit Beton wec%selwirkenden
Kernschmelze

KWU Erlangen
GfK/PNS

PNS 4242

Untersuchungen zur Wasserstoff-
Bildung und Rekombination beim LWR-
Coreschmelzen (seit 1.1.1976 zurlick-
gestellt)

GfK/INR
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Fortsetzung Tabelle 1T

Nr.

Titel

Forschungsstelle

PNS

4241

Experimentelle Untersuchungen zum
Abschmelzen von UOZ—Zircaloy-
Brennstédben

GfK/RBT

PNS

4244

Konstitution und Reaktionsverhalten Vv.

LWR-Materialien beim Coreschmelzen

GEfK/IMF I

PNS

4245

Technologie und Stoffdaten zum
LWR-Coreschmelzen

(RS 200: Herstellung und Charakteri-
sierung von Corium-EX1-Schmelzproben)

GfX/IMF 1

PNS

4247

Experimentelle und modelltheoretische
Untersuchungen zum thermischen und
hydrodynamischen Verhalten von hete-
rogenen Schmelzen

GfK/IRB

PNS

4243

Versuche zur Erfassung und Begren-
zung der Freisetzung von Spalt- und
Aktivierungsprodukten beim Kern-
schmelzen

GfK/IRCH
RBT

PNS

4311

Untersuchungen zur Wechselwirkung von
Spaltprodukten und Aerosolen aus
LWR-Containments

GfK/LAF I

PNS

4248

Entwicklung eines Codes zur analy-
tischen Beschreibung der Aktivitidts-
Freisetzung und des -Transports im
LWR-Containment

GfK/INR, IRCH, IMF I,
IRB, LAF I

PNS

4246

Experimente zur Simulation grofler
Kernschmelzen (Vorprojekt)

GFK/RBT, IRCH,
IMF 1
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Abgeschlossene Vorhaben zum Projekt KERNSCHMELZEN

des BMFT-Forschungsprogramms Reaktorsicherheit

(Stand November 1976)

Nr.

Titel

Forschungsstelle

RS 48/1

Thermohydraulik der Schmelze

TU Hannover

RS 55

Feasibility-Studie ilber theoreti-
sche und experimentelle Unter-
suchungen zum Problem des Kern-
schmelzens

AEG-

Telefunken,

Frankfurt/Main

RS 56

Feasibility-Studie iiber theoreti-
sche und experimentelle Unter-
suchungen zum Problem des Kern-
schmelzens

Battelle Frankfurt

RS 57

Untersuchungsprogramm zur Kl&rung
grundsdtzlicher Fragen beim Kern-
schmelzen

Siemens AG, Erlangen

RS 71

Messung der Viskositdt von geschmol-
zenen Corematerialien sowie Ver-
trdglichkeitsuntersuchungen zwischen
diesen Materialien und Tiegelwerk-
stoffen

Battelle Frankfurt

RS 72 a

Theoretische Aufstellung der Energie-
Bilanzen
Bilanzgrenze RDB-Wand

KwU

Erlangen

RS 72 b

Theoretische Aufstellung der Energie-
Bilanzen
Bilanzgrenze Containmentwand

KwU

Erlangen

RS 72 c

Auswertung von WASH 1400 beziliglich
der Energiebilanzen im deutschen
Kernschmelzenprogramm

KWU

Erlangen

RS 74 a

Wechselwirkungen zwischen Schmelze
und RDB-Wand

KwU

Erlangen

RS 74 b

Feasibility-Studie in Ergdnzung
zu Vorhaben RS 74 a

KwU

Erlangen

RS 79

Warmeleitfdhigkeit und Emissionsgrad
von festem Urandioxid.

a) Literaturstudie

b) Empfindlichkeitsstudie

IKE

Stuttgart

RS 119

Untersuchung des Einflusses einiger
Parameter durch Variation

IKE

Stuttgart
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Fortsetzung Tabelle II

Nr. Titel Forschungsstelle
RS 128 Studie {iber die theoretischen und IKE Stuttgart
PNS experimentellen Mdglichkeiten zur GfK/PNS
Bestimmung der Stoffwerte von Corium
RS 129 Beitrag zur Studie Uber die theore- Battelle Frankfurt

tischen und experimentellen M&glich-
keiten zur Bestimmung der Stoffwerte
von Corium
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JRHRESKOLLOQUIUM 1976

des

PROJEKTS NUKLEARE SICHEPHEIT

Untersuchung des Abschmelzverhaltens von LWR-Brennstdben;

Experimentelle Ergebnisse
S. Hagen, C. Politis

Abteilung Reaktorbetrieb und Technik, Ingenieurtechnik

Institut filir Material- und FestkOrperforschung

Einleitung

Das Abschmelzen eines Reaktorkerns ist ein Ereignis von extrem
kleiner Wahrscheinlichkeit. Im vorhergehenden Beitrag dieses
Heftes: "Zum Verlauf hypothetischer IWR-Kernschmelzunf&lle"

sind die Griinde angegeben, warum wir uns trotz dieser &ufRerst
geringen Wahrscheinlichkeit mit den Vorgédngen beim Kernschmelzen
beschédftigen. Die gleichen Argumenﬁe gelten auch fir die von

uns untersuchte Abschmelzphase.

Das Brennelement des Druckwasserreaktors besteht aus UO2-Pellets,
die sich in Zircaloy-4-Hiillrohren befinden. Die einzelnen Stébe
werden durch Abstandshalter aus Inconel zusammengehalten. Unter
den angenommenen Bedingungen wiirde die Atmosphdre im Reaktor im

wesentlichen aus Wasserdampf bestehen.



- 168 -

Wegen der Wechselwirkung zwischen UO2, Zircaloy und Inconel
einerseits und dem EinfluB der duBeren Atmosphére durch
Oxidation infolge der Metall-Wasserdampfreaktion anderer-
selts, wird der Abschmelzvorgang nicht einfach aus dem auf-
einander folgenden Abschmelzen der einzelnen Komponenten be-

stehen, sondern viel komplizierter ablaufen.

Die Bestimmung des Verlaufs des Abschmelzvorgangs im Zusammen-
spiel der oben angegebenen Faktoren und die Interpretation

der beobachteten Phé&nomene ist das Ziel unserer Arbeit.

Die Untersuchung des Abschmelzvorganges hilft uns, nicht nur

das Versagensverhalten besser zu verstehen, sondern liefert

uns dariiber hinaus auch Aussagen zu anderen Fragestellungen.

So gibt uns z.B. das Austreten der Schmelze aus der oxidierten
Hlille Hinweise auf das Freisetzungsverhalten der Spaltprodukte
beim Aufheizen. Die Schmelztemperaturen und die Art und Weise
des Abschmelzens gestatten Schlisse zur Frage der Dampf-
explosion. Wie ferner die Versuche zum Verhalten der Kern=-
schmelze in der unteren Kalotte des Druckbehédlters zeigen, hat
die Zusammensetzung der Schmelze einen deutlichen Einfluf auf
das Abdampfverhalten und damit auch auf die Freisetzung der
Spaltprodukte. Dariliber hinaus wird von der Zusammensetzung der
Kernschmelze die Phasenbildung innerhalb der Schmelze beeinfluBt.
Sie entscheidet, ob sich eine homogene oder zwei nicht misch-
bare Schmelzen bilden. Es ist also flir den weiteren Verlauf des
Kernschmelzens wichtig zu wissen, in welchem Zustand, d.h. ins-
besondere mit welchem Oxidationsgrad das abgeschmolzene Material

gich in der unteren Kalotte sammelt.
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Versuchsibersicht

Wir haben zwei Arten und Untersuchungen vorgesehen:

Diese Untersuchungen liefern Aussagen iber die in dem System
mdglichen Phasen und iber die Schmelztemperaturen bei den
verschiedenen Zusammensetzundgen. Die homogenen Proben befinden

sich hier im thermodynamischen Gleichgewicht.

Die Abschmelzexperimente gliedern wir in 4 Gruppen:

1. Abschmelzversuche an Einzelst&ben

Hier spielt die Wechselwirkung zwischen uo, und
Zircaloy und der EinfluB der Oxidation eine

wesentliche Rolle.

2. Abschmelzversuche an Einzelstdben mit Abstands-
halter

Bei ihnen kommt der zusdtzliche EinfluB des Inconels

in Konkurrenz zur Oxidation durch den Wasserdampf

zur Wirkung.

Diese ersten beiden Versuchsgruppen sind im wesentlichen
durchgefiihrt.

3. Abschmelzversuche von Stabbiindeln

Mit diesen Experimenten soll der gegenseitige Ein-
fluB der Stdbe untersucht werden. Wir werden Aussagen
iber den EinfluB der austretenden Schmelze auf die
benachbarten Stdbe erhalten und werden lernen, wie
das von den verschiedenen Stében herrihrende Schmelz-

gut zusammenwirkt und in den kalten Bereichen erstarrt.
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Die Bilindelversuche werden mit Abstandshalter durch-
gefliihrt, so daB deren EinfluB berilicksichtigt ist.
Gleichzeitig kann in der Bilindelanordnung das Ver-
halten der Fillhrungsrohre mit verschiedenen Steuer-

stdben untersucht werden.

4. SchlieBlich wollen wir untersuchen, ob die Verdnderungen
des Brennstabes, die im Notkilihlbereich auftreten konnen,
den Abschmelzvorgang merklich beeinflussen. Insbesondere
soll die Frage gekldrt werden, wie die aufgebl&hten Be-
reiche der Hiille abschmelzen werden.

Es wdre denkbar, daB z.B.

a) durch das Aufbldhen die inneren nicht oxidierten

Schichten der Hiille nach auBen gebracht werden,

b) ein weiteres Oxidieren durch die Kanalblockade ver-

mindert wird,

c) auf den aufgebldhten Bereich, der den Kanal verengt,

abschmelzendes Abstandshaltermaterial tropft und

d) durch Legierungsbildung die Aufbl&dhung wegschmilzt.

Damit wdre es mdglich, daB durch diesen inhdrenten
Sicherheitsmechanismus auch bei verzOgert eintretender

Notklhlung die Kiihlbarkeit des Cores erhalten bleibt.

Experimenteller Aufbau

Im Unfallreaktor werden die Brennelemente durch die nukleare
Nachwdrme und ab ca. 1000 °C zusitzlich durch die exotherme
Zirkon-Wasserdampf-Reaktion aufgeheizt. Nach Abschdtzungen

dndert sich dabei die Aufheizgeschwindigkeit je nach der Position
im Core zwischen O,5 und 5 OC/sec. Wir simulieren dieses Aufheizen
durch elektrisches Erwdrmen. Hierbei benutzen wir zwei verschiedene

Anordnungen.
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In der ersten Anordnung wird die Wdrme mit Hilfe eines zentralen
stromdurchflossenen W-Stabes im Innern des Brennstabsimulators
erzeugt. In Abb. 1 sieht man links eine schematische Darstellung
des Versuchskessels und rechts eine Photographie der Biindel-
anordnung von 7 x 7 Stdben im getffneten Kessel. Die schematische
Darstellung zeigt, daB der zentrale Stab getrennt durch die
mittlere Elektrode und den linken Galgen mit Strom versorgt wird,
wdhrend die restlichen Stdbe durch die mittlere Elektrode und den
rechten Galgen ihren Heizstrom erhalten. Man kann in dieser An-
ordnung auch Einzelstdbe aufheizen. Der Brennstabsimulator be-
steht im wesentlichen aus dem zentralen W-Heizstab mit den U02-
Ringpellets und dem Zircaloy-4-HlUllrohr. Das Zircaloy-4-Hlillrohr
hat radiale Druckwasserreaktor-Dimensionen, d.h. 10,75 mm AuBen-
durchmesser und 9,29 mm Innendurchmesser. Der Wolfram-Stab hat
einen Durchmesser von 6 mm. Die Simulatorli&nge kann bis zu 1 m

betragen.

Die zweite Versuchsanordnung, in der wir auch St&be mit Voll-
pellets untersuchen kOnnen, ist in Abbildung 2 wiedergegeben.

Die Erwdrmung erfolgt hier durch Einstrahlung von aufBen.

Die schematische Darstellung zeigt den Brennelementstab im Zentrum,
umgeben vom Heizrohr, vom beheizten Strahlenschirm und vom unbe-
heizten Strahlenschirm. Die Photographien zeigen das Heizrohr

und die beiden Strahlenschirme.

Durchgefilhrte Experimente

Von den in der Ubersicht vorgestellten Versuchen haben wir die
Konstitutionsuntersuchungen (1, 2) und die Experimente an
Einzelstdben (3, 4) durchgefihrt. Die Stdbe wurden dabei fiir
sich allein oder in Kontakt mit dem Abstandshalter untersucht.
Die Atmosphdre im Versuchskessel war Wasserdampf, Luft oder
Helium. Die Atmosphire im Unfallreaktor wird aus Wasserdampf
bestehen. Nur bei extrem wenig Wasser im Druckbeh&lter wird

Luft in den Kern eindringen kdnnen. Es wird daher im folgenden
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nur Uber die Versuche in Wasserdampf berichtet, zumal in Luft
sich praktisch das gleiche Verhalten wie in Wasserdampf ergeben
hat. Die entstehenden Oxidschichten in Luft waren nur rauher

und nicht so dicht wie in Wasserdampf.

Die Versuche in He sollten das Grenzverhalten der Stédbe bei
Wasserdampfmangel aufzeigen. Vor allem sollten sie aber die
Wechselwirkung der Brennelementkomponenten untersuchen, ohne
durch die Oxidation beeinfluflit zu sein. Das wichtigste Ergebnis
dieser Wechselwirkung ist, daR das U02 zusammen mit dem Zircaloy
abschmilzt, wenn die Schmelztemperatur des Zircaloys erreicht
ist. Den Beginn dieses Prozesses sieht man in Abbildung 3. Sie
zeigt den Querschnitt und einen vergrdBerten Ausschnitt fir einen
Stab, der auf 1850 °c aufgeheizt wurde. An der Grenze Hille-

Pellet startet der Angriff des Zircaloys auf das UO Die Ein-

9
buchtungen zeigen, wie das Zircaloy ins U02 einzudringen be-
ginnt. In der VergrdBerung kann man neben diesem Eindringen

auch deutlich das Aufldsen des uo, im Zircaloy erkennen.

Dieses Verhalten ist in veoller Ubereinstimmung mit den Konstitu-
tionsuntersuchungen zum System U-Zr-0. Die Abb. 4 zeigt die
Phasenverteilung bei 1500 ©C und 2000 °C in diesem System.
Zirkon kann bis zu 30 At % Sauerstoff l&sen. Dieses sauerstoff-
reiche Zirkon bleibt bis zum Schmelzpunkt in der a-Phase,
wihrend sauerstoffarmes Zirkon bei ca. 900 ©C in die B-Form
libergeht. Die Phasenverteilung zeigt, daBf auf der Verbindungs-
linie UO2—Zr, die dem Kontakt Pellet-Hille in inerter Atmosphdre
entspricht, kein quasibindres Gleichgewicht zwischen U02 und dem
R-Zirkon besteht. Wir haben ein 3-Phasen-Gleichgewicht UO2 +

azr (0) + (U, BZr)-Mischphase auf der U02
Gleichgewicht aZr(0) + (U, BZr)-Mischphase auf der Zr-Seite. Das

Zirkon im Kontakt mit dem UO

-Seite und ein 2-Phasen-

> wird infolgedessen dem U02 Sauer-
stoff entziehen, um 0Zr(0) zu bilden, was auf der anderen Seite
zur Bildung der (U,Zr)-Mischphase fihrt. Bei 1500 ©c ist flr
hthere U-Konzentrationen diese Mischphase bereits in fllssigem Zu-

stand.



Die Schmelztemperaturen im System U~2r-0 gibt die Abb. 5 wieder.
Auf der Verbindungslinie U-Zr findet man Schmelztemperaturen

ab 1500 °C. Man muB jedoch bedenken, daB die dort wiedergege-
benen Werte fir ein homogenes System gliltig sind, das sich im
Gleichgewichtszustand befindet. Der Brennstab ist ein in-
homogenes System, in dem die Einstellung der Mischung durch

die Dynamik des Aufheizens beeinfluft wird. Ausreichende gegen-
seitige Durchdringung wird beim relativ schnellen Aufheizen
erst dann stattfinden, wenn eine Komponente fliissig ist. Des-
wegen ist der Beginn des makroskopischen Abschmelzens erst

dann zu erwarten, wenn die Schmelztemperatur des Zircaloys

erreicht ist.

Experimente in Wasserdampf

Beim Aufheizen der St8be in Wasserdampf kommt als zweiter wesent-
licher Faktor die Oxidation des Zircaloy-4-Hlllrohres ins Spiel.
Der durch die Zirkon-Wasserdampf-Reaktion entstandene Sauerstoff
diffundiert von auBen in die Hllle. Bei genligender Anreicherung
des Sauerstoffs wandelt sich das Zirkon in Zr02 um. Es entsteht
eine feste, den Stab umhiillende Schicht. 2bb. 6 zeigt Beispiele
dieser Oxidschicht fir verschieden stark durchoxidierte Hillen.
Bei gleicher Temperatur ist die Dicke der Oxidschicht umso diinner,
je gr&Ber die Aufheizgeschwindigkeit ist. Die im oberen Teil des
Bildes mit 1/3 oC/sec aufgeheizte Hiille ist bis 1800 Oc praktisch
durchoxidiert. Die untere hat dagegen mit einer Aufheizgeschwindig-
keit von 2 OC/sec nur ungefdhr die HElfte der Schicht bis zur

gleichen Temperatur in zr0, umgewandelt.

Bei weiterem Temperaturanstieg kommt es innerhalb des Zirkon-
Oxidmantels zum Aufschmelzen des U02 durch das Restzircaloy.
Abb. 7 zeigt in Wasserdampf mit Temperatursteigerungsraten von
0,75 - 3,5 OC/sec auf 2000 °c aufgeheizte Stdbe. Jeweils rechts

oben neben dem Stab ist der radiale Querschnitt seiner Oxidschicht
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in vergr&fertem MaBstab wiedergegeben. Diese radialen Quer-
schnitte sollen die relative Abnahme der Oxidschichtdicke mit
steigender Aufheizrate verdeutlichen. Von der urspriinglichen

Zr-Hille sind dabei gut 80 % bis knapp 40 % oxidiert.

Wehrend des Temperaturanstiegs war bei allen Stdben eine glatte,
gleichmdBige, den Stab voll umschlieBende Hiille vorhanden, wie
auf der Abbildung noch bei dem links stehenden Stab mit der
kleinsten Aufheizgeschwindigkeit zu sehen ist. Die hier auf

den Bildern fehlenden Hlillstiicke sind erst beim Abkihlen abge-
platzt. Dieses Verhalten wurde bei der Durchfithrung der Versuche
beobachtet. Man erkennt aber auch an den glatten Fl&chen ohne
Pelletstruktur, die unter den abgeplatzten Hiillpartien sichtbar
werden, daB die Hlille geschmolzenes Material eingeschlossen hatte.
Also kann sie auch erst beim Abkihlen, nachdem die Schmelze er-
starrt war, abgeplatzt sein. Die Bilder der abgekiihlten Sté&be
auf der Abbildung zeigen aber, daB die Stabilitdt der Oxid-
schichten mit der Aufheizgeschwindigkeit abnimmt, da die Oxid-
hiillen den gleichen Abkitihlvorgang umso schlechter iiberstehen,

je schneller sie aufgeheizt wurden und je dlinner sie damit sind.

Ab 1900 °C bildeten sich L&cher und Risse in der Oxidschicht,

aus denen die Schmelze austrat. Da die Schmelze aus der Wechsel-
wirkung zwischen U0, und dem Rest-Zircaloy entstanden ist, wiirde
sie im Reaktor auch den entsprechenden Anteil an Spaltprodukten
enthalten. Mit dem austretenden UO2 wird daher auch ein merklicher
Anteil an Spaltprodukten freigesetzt.

Experimente mit Abstandshalter in Wasserdampf

Zircaloy bildet mit den Bestandteilen des Inconels - Nickel,
Chrom, Eisen - Eutektika, mit Schmelztemperaturen ab ca. 950 Oc.
Damit wdre auch eine Wechselwirkung zwischen Abstandshalter und
Hillrohr mdglich. Man muB aber beachten, daB das Einstellen der
flir die Schmelzpunkterniedrigung notwendigen Konzentration von
Zircaloy und Inconel ein ProzeB ist, der erst beim Aufheizen

selber ablaufen muB, da als Ausgangssituation die unvermischten
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Materialien sich nur berlilhren. Bei den Versuchen in Dampf ohne
Abstandshalter haben wir gesehen, daB die St&be sich beim Auf-
heizen mit einer fest haftenden Oxidschicht iiberziehen. Diese
wird auch hier an den Kontaktstellen Abstandshalter-Hiille ent-

stehen und kann damit die Wechselwirkung behindern.

In Abb. 8 sehen Sie Stdbe mit Abstandshalter, die in Dampf bis
zu den angegebenen Temperaturen aufgeheizt wurden. Bei 1200 °c
Can-Temperatur ist noch keine gegenseitige Beeinflussung fest-
zustellen. Die erste leichte Verdnderung des Abstandshalters
macht sich bei 1250 ©C an der Berilhrungsstelle des Federungs-
steges mit der HiUlle bemerkbar. Bei 1450 OC kann man eine Ver-
formung des Steges und bei 1550 OC eine Verformung des gesamten
Abstandshalters beobachten. Bei 1830 °C ist der Abstandshalter

zusammengeschmolzen.

Die beim Aufheizen entstandene Oxidschicht hat eine Reaktion des
Abstandshalters mit der Hlille verhindert. Die verdnderte Benetz-
barkeit der Oxidschicht 1l&Bt die ablaufende Schmelze des Abstands-
halters am Stab nicht mehr haften. Die Oxidschicht der Hiille auBer-
halb des Abstandshalterbereiches ist vollkommen erhalten. Merkliche
Mengen Inconelschmelze haften nur im Bereich des Abstandshalters

am Stab. Aber auch im Bereich des Abstandshalters ist die Oxid-
schicht bis auf Risse und kleine L&cher erhalten geblieben. Dies
ist auf Abb. 8 zu erkennen, die einen Querschnitt des auf 1830 Oc
aufgeheizten Stabes im Bereich des Abstandshalters zeigt. Die Ver-
grdBerung im unteren Teil der Abb. 8 zeigt auf der linken Seite
deutlich diese Oxidschicht. Sie ist von auBen mit erstarrtem Schmelz-

gut bedeckt. Eine merkliche Reaktion ist hier nicht zu erkennen.

Diskussion der Ergebnisse

Vergleicht man die Ergebnisse der Abschmelzexperimente unter
den verschiedenen Bedingungen, so sieht man, daf der Abschmelz-

verlauf durch zwei Erscheinungen wesentlich beeinfluBt wird.
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Durch die Wechselwirkung zwischen den am Abschmelzvorgang
teilnehmenden Materialien werden auch die h&Sher schmelzenden
Komponenten unterhalb ihres Schmelzpunktes angegriffen. So
kénnen beispielsweise die Brennelementpellets schon bei der
Schmelztemperatur des Zircaloys aufgeschmolzen werden.

Das Abschmelzen der UOZ—Pellets welt unter der Schmelz-
temperatur des reinen U0, hat aber nicht nur einen EinfluB
auf die Zeitskala. Es beeinfluft auch den weiteren Verlauf

in glinstiger Richtung. Aus experimentellen und theoretischen
Untersuchungen ist bekannt, daBf die Wahrscheinlichkeit flir
eine Dampfexplosion umso geringer ist, je niedriger die
Temperatur der ins Wasser fallenden Kernschmelze ist. Bleibt
die Temperatur der Schmelze in der Nihe der Schmelztemperatur,
s0 ist eine Dampfexplosion nicht m&glich. Der gesamte Ab-
schmelzverlauf zeigt, daBR auch die weiteren Voraussetzungen
flir eine Dampfexplosion, ndmlich Abschmelzen des Kerns inner-
halb sehr kurzer Zeiten und Fragmentierung der Schmelze nicht

gegeben sind.

Der zweite, das Abschmelzen wesentlich beeinflussende Faktor
ist die Oxidation der Brennelemente. Der Grad der Oxidation

wird beeinfluBt durch

1. Das Dampfangebot und
2. die Aufheizgeschwindigkeit.

Das Dampfangebot ist abh&ngig von den Unfallbedingungen. Diese
kénnten als Ausgangssituation flir das Kernschmelzen von einem
trockenen Kern mit einer kleinen Wassermenge in der unteren

Kalotte bis zu einem voll mit Wasser gefliillten Kern reichen.

Die Aufheizrate nimmt im Kern von auBen nach innen zu. Flr

Temperaturen Uber 1000 OC &ndert sie sich von ca. 0,5 auf

5 0C/sec. Dadurch entstehen bei ausreichendem Dampfangebot

Oxidschichten zwischen nahezu 100 % der Hiillstdrke am Rande
bis 25 % in der Mitte des Kerns. Die Abnahme der Oxiddicke

hat wiederum eine Abnahme der Stabilit&t des Stabes zur

Folge.
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Das bei steigenden Temperaturen anfdlligste Teil des Brenn-
elements ist der 2bstandshalter. Aber gerade sein EinfluB auf
das Versagen des Brennelements wird durch die oxidierende
Wirkung des Wasserdampfes stark reduziert. Schon relativ

diinne Oxidschichten (50 - 100 u) reichen aus, um das Ab-
schmelzen des Cans aufgrund der Wechselwirkung mit dem Ab-
standshalter zu vermeiden. Die im Wasserdampf entstehenden Oxid-
schichten bleiben auch im Bereich des Abstandshalters stabil.
Das Zusammenschmelzen der Abstandshalter wird daher zwar die
seitliche Fihrung der Brennstdbe verschlechtern, nicht aber

zum Zusammenstlirzen der Stdbe fihren.

Ab ca. 1900 °C wird Schmelzgut aus dem Innern der Oxidhiille
austreten. Das endgliltige Zusammenstiirzen der Stdbe wird im
Zentrum beginnen und sich nach auBen fortsetzen, da die inneren
Bereiche des Kerns schneller hdhere Temperaturen erreichen und
die Stdbe hier wegen der dinneren Oxidschicht auch weniger
stabil sind. Die beim Abschmelzen des Kerns entstehende Schmelze
hat einen zunehmenden Oxidationsgrad des in ihr enthaltenen

Zircaloys.
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Reaktionsverhalten von Reaktormaterialien unter Einbeziehung von Beton

beim Kernschmelzen

H. Holleck, P. Hofmann, A. Skokan

Kernforschungszentrum Karlsruhe

Institut fiir Material- und Festkdrperforschung

Das Reaktionsverhalten von LWR-Materialien beim Kernschmelzen 13Rt sich
in drej Abschnitten betrachten:
- Die Reaktionen, die beim Abschmelzen ablaufen,

- das Reaktionsverhalten der geschmolzenen Komponenten im RDB (Reaktor-
druckbehdlter)

- das Verhalten der Schmelze nach Durchschmelzen des RDB mit dem Beton
des Containments.

Die Betrachtung des Abschmelzvorganges - uber den im vorhergehenden Vor-

trag ausfiihrlich berichtet wurde - Tiefert uns wichtige Aussagen iiber die
zeitliche Entstehung der Schmelze und damit iiber zeitabhdngige Konzen-
trationsparameter der Schmelzenzusammensetzung. Wesentliche Parameter
dieser Art sind der Oxidationsgrad, der Stahlgehalt sowie der Spaltpro-
duktgehalt.

Der zweite Abschnitt, namlich die Charakterisierung der Konstitution der
Kernschmelze im RDB in Abhdngigkeit von den Anteilen der aufgeschmolzenen
RDB-Einbauten, vom Oxidationsgrad und von der Temperatur, liefert uns

die Daten, die notwendig sind, um das weitere Verhalten der Schmelzen zu
beschreiben, z.B. im Hinblick auf die Verteilung der Corekomponenten in
der Schmelze, auf die Verteilung der Schmelzen im RDB, auf die Verteilung
der hochaktiven Spaltprodukte und Actinoide in der Schmelze, auf das Ab-
dampfverhalten von Corekomponenten und Spaltprodukten aus der Schmelze
und schlieBlich auf die Art und Weise des Durchschmelzens des RDB.

Wenn dieses Durchschmelzen durch den RDB vollzogen ist, so befinden wir
uns im dritten Abschnitt, wo Konstitution, Verteilung und Temperaturen
der Schmelzen, Abdampfverhalten und Reaktionsverhalten der Spaltprodukte
in Beton betrachtet werden miissen.
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Im folgenden wurden zuerst einige wesentliche neuere Ergebnisse unserer
Untersuchungen zum Verhalten der Coreschmelze im RDB mitgeteilt (die
Charakterisierung dieses Verhaltens im RDB ist ganz wesentlich fiir das
Verstandnis der weiteren Vorgdange, sei es Spaltproduktfreisetzung oder
Reaktionen im Beton) - und gegen Ende wird auf einige Ergebnisse der Un-
tersuchungen in Beton eingegangen.

Entstehung der Schmelzen

Als wesentlichste Materialien sind im LWR vor dem Schmelzen im Kontakt
miteinander: UO2 + Spaltprodukte mit Zry sowie Zry mit Stahl. Hinzu

kommt schon vor einem hypothetischen Unfall eine Teiloxidation sowohl

an der Innenseite des Zry als auch an der HillauBenseite. Die Tempera-
turen des Schmelzbeginns an diesen Kontaktstellen, die in Abb.1 wieder-
gegeben sind, werden durch eine zunehmende Oxidation erhoht, so da man
flir den realistischen Fall mit den Temperaturen der zumindest teiloxidier-
ten Systeme rechnen kann. Das Schmelzintervall, d.h. der Bereich zwischen
dem Auftreten der ersten Schmelze und dem vollstdndigen Schmelzen, wird
teilweise betrdchtlich verringert, wie vor allem bei den Schmelzen der
Mischung der drei Hauptkomponenten (in Abb.l rechts) deutlich wird.

Menge und Zusammensetzung der Schmelzen

Die Schmelzen, die sich im wesentlichen an den genannten Kontaktstellen
bilden, nehmen im Laufe des Abschmelzens weiter Sauerstoff auf, so daB
im RDB ein teiloxidiertes System vorliegt, d.h. es enthdlt sowohl fliis-
sige Oxidphasen als auch Metallschmelzen. Diese sind bei Temperaturen,

welche nicht allzusehr oberhalb der Schmelztemperatur der Komponenten
liegen, nicht mischbar wie es im Tinken Teilbild der Abb.2 in Tiegel-
versuchen demonstriert ist.

Der Mengenanteil der Oxidschmelze bzw. der Metallschmelze im RDB hangt

vom Oxidationsgrad und von der Menge der aufgeschmolzenen Stahlbestand-
teile ab. Die Zusammensetzung der beiden Teilschmelzen die im rechten

Teilbild wiedergegeben ist wird im wesentlichen vom Oxidationsgrad be-
stimmt. Wenn der Sauerstoff in die Schmelze nur durch den Brennstoff
eingebracht wird (inerte Bedingungen), so besteht die Oxidschmelze aus
fllissigem (U,Zr)OZ, die Metallschmelze enthda1t neben Stahl etwa aequi-
molare Mengen U und Zr geldst. Mit steigender Oxidation der Gesamtschmelze
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nimmt der Uran- und Zirkongehalt in der Metallschmelze ab, die Menge der
Uran-Zirkon-Mischoxid-Schmelze zu. Erreicht man den teiloxidierten Zu-
stand, wo alles Zry oxidiert dist (in Abb.2 durch ZrO2 auf der Abszisse
angedeutet, - der realistische Fall einer Coreschmelze diirfte nahe dieser
Zusammensetzung Tiegen), soenthdlt die Metallschmelze weder Uran noch
Zirkon, sondern ist eine reine Stahlschmelze. Eine weitere Oxidation

flihrt zuerst zu einer Anreicherung des Chroms in der Oxidschmelze, ver-
bunden mit einer Abreicherung in der Metallschmelze. Dem Chrom folgen
dann Eisen und zuletzt Nickel, das die instabilsten Oxide bildet.

Mit diesen Anderungen in der Zusammensetzung der einzelnen Schmelzen
dndern sich natiirlTich auch die Eigenschaften. Betrachtet man z.B. die
Dichten der Oxidschmelze einerseits und der Metallschmelze andererseits,
so erhdalt man ausgehend von etwa gleichen Dichten flir Oxid und Metall
bei inerten Bedingungen (vgl.Abb.2) bei weiterer Oxidation fiir die
Oxidschmelze eine gleichbleibende Dichte bis zum Zustand der Teiloxi-
dation (ZrOZ) gefolgt von einer Abnahme durch Losung oxidierter Stahl-

komponenten; flir die Metallschmelze erhdlt man eine Abnahme der Dichte
bis zum Zustand der Teiloxidation, bei weiterer Oxidation bleibt die
Dichte im wesentlichen konstant.

Verteilung der Schmelzen

Flir die Frage der Verteilung der Schmelzen im RDB spielt allerdings ne-
ben der Dichte auch das Benetzungsverhalten (in diesem Falle mit dem RDB)
und die Thermohydraulik eine entscheidende Rolle. Es ist in Abb.3 eine
Corium-A-Schmelze (Corium-A: DefinitionsgemdB eine typische Zusammen-
setzung flir eine Schmelze aus Brennelementen, Abstandshaltern, Trage-
platte, Corium-E: enthdlt alle iibrigen Coreeinbauten des RDBY aus Stahl)

zu sehen, erschmolzen einmal im ThOZ—Tiegel und zum anderen im W-Tiegel.
Die Dichten der Oxidschmelze einerseits und Metallschmelze andererseits
sind hier sehr dhnlich. Man erkennt, daB im ersten Fall der Thoriumoxid-
tiegel von der Oxidschmelze gut benetzt wird, die Metallschmelze in die
Oxidschmelze eingeschlossen ist, daB im Fall des Wolfram-Tiegels eine
Schichtung auftritt, wobei die Metallschmelze eine groBe Oberflache zum
Tiegel sucht. Beide Tiegel sind natiirlich nicht wechselwirkungsfrei gegen-
uber der Schmelze. Im einen Falle dringen Oxidkomponenten in das Tiegel-
material ein (oberes rechtes Teilbild) im anderen Falle Wolfram in die
Metallschmelze (unteres rechtes Teilbild). Das Tiegelproblem ist bei all

+ M.Peehs (KWU Erlangen), personliche Mitteilung 1974
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diesen Hochtemperaturuntersuchungen nicht auszuschlieBen. Es geht immer
darum, den filir den speziellen Fall optimalen Tiegel zu finden.

Abdampfverhalten

Das Abdampfverhalten von Komponenten aus der Schmelze andert die Zusammen-
setzung und entzieht der Schmelze Wdarme und Warmequellen. Die Abdampf-
verluste aus den Schmelzen sind im wesentlichen durch Verdampfung von
Stahlbestandteilen und von an sie gebundenen Elementen gegeben. Um die-
ses Abdampfverhalten zu verstehen, konnen bei den komplexen Schmelzen
nicht ohne weiteres die Dampf- und Partialdriicke der reinen Komponenten
oder Verbindungen herangezogen werden. Dennoch sind in Abb.4 auch die
Dampfdriicke dieser reinen Komponenten angegeben (ausgezogene Linien).
Ausgehend von diesen Werten soll das Abdampfverhalten, so wie es sich

in unseren Experimenten im Augenblick darstellt, qualitativ erldutert
werden. Betrachtet man die Dampfdriicke der reinen Komponenten in der
Metallschmelze, so erkennt man, da die Driicke z.B. bei 3000 K fiir Chrom
oberhalb von 1 bar, flr Eisen und Nickel bei 1 bar, fir Uran und Zirkon
zwei GroRenordnungen niedriger liegen, daBl weiterhin bei der gleichen
Temperatur die Gesamtdampfdriicke, d.h. die Summe aller Partialdriicke fiir
die Oxidschmelze um 3 bis 5 GroBenordnungen niedriger Tiegen. Beriick-
sichtigt man, daB die Komponenten in Losungen vorliegen und postuliert
man in erster Ndherung eine ideale LOsung, so kann man die Dampfdriicke
berechnen und erhdlt bei Kenntnis der Zusammensetzung der Schmelzen die
gestrichelten Dampfdruckkurven, die fiir Chrom, Nickel, Uran, Zirkon,

z.B. um eine GroBRenordnung niedriger liegen als die der reinen Elemente.
In dhnlicher Weise werden auch die Dampfdriicke der oxidischen Komponen-
ten erniedrigt. Ein Vergleich zwischen den errechneten UOZ-PartialdrUcken
flir zwei Zusammensetzungen einer Oxidschmelze mit dem experimentell be-
stimmten Wert flir eine bestimmte Zusammensetzung zeigt befriedigende
Ubereinstimmung. Die Stahlkomponenten bleiben auch bei diesem Modell die
Elemente mit dem weitaus hochsten Dampfdruck, und wenn man berilicksichtigt,
da3 die Abdampfgeschwindigkeit proportional dem Dampfdruck und umge-
kehrt proportional der Wurzel aus der Massenzahl ist, so unterstreicht
dies die Aussage, daB das Abdampfen zumindest bis zu dem Punkt, wo alles
Zry oxidiert ist, im wesentlichen von der Metallschmelze ausgeht. Da die

Kenntnis des Abdampfverhaltens vor allem im Hinblick auf die Spaltpro-
duktfreisetzung wesentlich ist, sind hier gezielte Untersuchungen im
Gange, um die abdampfenden Spezies genauer zu kennen.
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Reaktionen der Spaltprodukte

Hier ist nun das Stichwort Spaltproduktfreisetzung gefallen, Uber die im

nachsten Vortrag berichtet wird. Um diese Freisetzung zu verstehen, ist
die Kenntnis des Reaktionsverhaltens der Spaltprodukte in der Schmelze
Voraussetzung. Nach 10% Abbrand (dieser hohe Abbrand soll in Abb.5 nur
ein Bild von den Mengenverhdltnissen geben) wiirde die Menge der Spaltpro-
dukte in molaren Anteilen bei einer Gesamtmenge der Schmelze entsprechend
dem Fldcheninhalt des groBen Kreises, dem Fldcheninhalt des kleinen Krei-
ses, entsprechen. Obwohl man nun mit 3-4% rechnet, bleibt die Menge be-
trdachtlich (bei Corium-E sind es wegen des relativen geringen UOZ-Anteils
entsprechend weniger). Hierbei sind auch die Spaltprodukte mitberiicksich-
tigt, die Teicht fliichtig sind - in der Abbildung durch das grobe Karo
gekennzeichnet - und wahrscheinlich nicht in die Schmelze gelangen werden.
Der groBere Anteil (die Menge der einzelnen Elemente entspricht der Fla-
che der Segmente in Abb.5) wird jedoch in der Schmelze geldst sein. Dies
sind die Seltenen Erden, Zr, Mo und Tc, Sr und Ba sowie die Platinmetalle
Ru, Rh und Pd.

Typische Ergebnisse unserer bisherigen Experimente iiber das Reaktionsver-
halten der Spaltprodukte in der Schmelze sollen an einem Beispiel dar-
gestellt werden. Abb.6 zeigt die Verteilung der Elemente in der Oxidpha-
se und Metallphase mit Hilfe von Bildern der charakteristischen Rontgen-
strahlung der einzelnen Elemente (Corekomponenten oben, Spaltproduktre-
prdsentanten unten).

Bei inerten oder leicht oxidierenden Bedinqungen tritt U und Zr sowohl in
der Metallphase wie in der Oxidphase auf, die Stahlkomponenten nur in der

Metallschmelze. Die Spaltprodukte aus der Reihe der Seltenen Erden sind

homogen in der Oxidphase verteilt. Die Erdalkalimetalle treten in der

Oxidphase auf und zeigen hier besondere Tendenz sich an das Zr zu binden.
Die Platinmetalle sind homogen in der Metallphase geldst. Mo tritt eben-

falls in der Metallschmelze auf und zeigt dort Tendenz sich an das Cr des
Stahls zu binden.

Obwoh1 solche Anreicherungen im fliissigen Zustand sicherlich nicht in die-
ser Form existieren, deuten sie doch auf zusdatzliche Bindungskrafte hin,
die bei der Spaltproduktfreisetzung moglicherweise manches Verhalten er-
k1dren konnen.

Diese Bindung verschiedener Elemente in bestimmten Phasen oder mit be-
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Abb.5: Spaltproduktgehalt (Mol-%) in einer Kern-
schmelze entsprechend Corium-A und Corium-E
nach 10% Abbrand



- 197 -

Schliffbild Probenstrombild (neg.)

Abb.6: Rontgenbilder eines Oxidpartikels in der Metallphase einer
Corium-A-Probe mit einem simulierten Abbrand von 20%
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stimmten anderen Elementen wird noch deutlicher bei Betrachtung der
Konzentrationsprofile der Elemente bei der gleichen Probe, die in Abb.7
wiedergegeben sind. Die Konzentrationsprofile entsprechen einer Messung
von der Metallphase iiber den Oxidpartikel in die Metallphase, wie auf
dem Sch1iffbild der Abb.7 angedeutet. Bei den hier durchgefiihrten ex-
perimentellen Untersuchungen konnten die entstehenden Actinoide nicht
simuliert werden. Uran tritt, wie gezeigt, sowohl in der Metallphase
als auch in der Oxidphase auf, mit zunehmender Massenzahl werden die
Actinoide jedoch durch zunehmende Lokalisierung der f-Elektronen den
Seltenen Erden @hnlicher, so da® Pu, Am und Cm nur in der Oxidphase zu
erwarten sind.

Eine weitere Diskussion des Reaktionsverhaltens muB nun den fortschrei-
tenden Oxidationsgrad der Schmelze beriicksichtigen. In Abb.8 sind die
freien Bildungsenthalpien als Ma fir die Stabilitdt der Oxide der Core-
komponenten und der wichtigsten Spaltproduktgruppen aufgetragen. Die
Oxide der Seltenen Erden und Erdalkalimetalle sind so stabil, daB diese

Spaltprodukte immer in der Oxidphase auftreten werden. Das Verhalten von
U und Zr ist sehr empfindlich vom Oxidationsgrad abhdngig. Die Spaltpro-
dukte Mo und Tc werden erst spdter etwa gleichzeitig mit den Stahlkompo-
nenten oxidiert und die Platinmetalle bilden keine stabilen Oxide, konnen

aber bei hohen Temperaturen (besonders Ru) in Sauerstoff absublimieren.
Diese Oxidation der Corekomponenten und Spaltprodukte, die weniger sta-
bile Oxide bilden, wird sich erst im dritten Abschnitt, der hier betrach-

tet wird, vollziehen, namlich wenn der RDB durchgeschmolzen ist und die
Coreschmelze mit Beton reagiert.

Reaktionsverhalten der Coreschmelze mit Beton

Die wichtigsten mit diesem Reaktionsverhalten gekoppelten Problemkreise
betreffen:

1. Die Art und Weise des Durchschmelzens der Coreschmelze durch Beton
(Oxidationskinetik, Phasenbildung, Wdrmelibergang)

2. Die Menge des aufgeschmolzenen Betons (Wdarmebilanz, Schmelzpunkte)

3. Die Gasfreisetzung in Form von HZ’ H20 und COZ’ co

4. Die Freisetzung hochaktiver Komponenten, insbesondere der Spaltpro-
dukte.

Das bisher schon reichlich komplexe System wird noch erweitert durch die

Komponenten des Betons. Abb.9 gibt eine Ubersicht Uber die chemische
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Zusammensetzung des Betons. Er enthdlt im wesentlichen CaO, 5102 im
Zement, 5102 oder (Mg,Ca)CO3 im Zuschlag und etwa 5,5% Wasser. Dazu kom-
men etwa 1-5 Gew.% Bewehrungsstahl. Beton schmilzt bei etwa 1300°c.

Schon wahrend der Aufheizphase wird jedoch Wasser und bei Carbonatzuschlag
auch CO2 frei. Beide oxidieren den metallischen Teil der Coreschmelze.

Die oxidischen Bestandteile des Betons 10sen sich in der Oxidphase der
Coreschmelze. Mit der Menge des aufgeschmolzenen Betons sinkt der Schmelz-
punkt der Oxidphase ab, d.h. zu Beginn der Reaktion hat die Oxidschmel-

ze einen Schmelzpunkt von etwa 250006, durch zunehmende Losung von Beton
sinkt der Schmelzpunkt entsprechend der in Abb.10 wiedergegebenen experi-
mentell bestimmten Kurve ab. Die Kenntnis der Schmelzpunkte in jedem
Stadium des Durchschmelzens ist wichtig, um ev. Erstarrungsvorgiange und
Krustenbildungen einschatzen zu konnen.

Abb.11 zeigt einige Tiegelversuche zum Reaktionsverhalten der Coreschmel-
ze in Beton. Als Reaktionsprodukte entstehen eine Oxidschmelze (U,Zr,Si,
Ca,A1)02_X und eine Stahlschmelze. Die Mengenverhdltnisse dieser beiden
Schmelzen sind abhangig von der aufgeschmolzenen Betonmenge, vom Oxi-
dationszustand der urspriinglichen Coreschmelze sowie vom Zuschlag im
Beton (silikatisch oder karbonatisch). Fir Silikat-Zuschlag zeigen die
Schliffbilder verschiedene Mengenverhaltnisse bis hin zum fast vollstdn-
digen Verschwinden der Metallschmelze (unteres Teilbild), d.h. hier hat
der freigesetzte Wasserdampf fast den ganzen Stahl oxidiert. Diese Stahl-
oxidation verlduft selektiv fiir die Komponenten des Stahis. Abb.12 zeigt
das Konzentrationsprofil einiger Elemente iiber die Metall- und Oxid-
phase, wo deutlich wird, daB Cr in der Metall- und Oxidphase etwa zu
gleichen Anteilen enthalten ist, wahrend die anderen Stahlkomponenten

Fe und Ni nur in der Metallphase vorliegen.

Der Zeitpunkt im Reaktionsverhalten der Coreschmelze mit dem Beton, wo
alle metallischen Bestandteile durch die aus Beton freigesetzten Gase
oxidiert sind, wo also nur mehr eine Oxidschmelze vorliegt, die den Be-
ton weiter auflost, ist wichtig zu kennen, sowohl im Hinblick auf das
weitere Verhalten der Spaltprodukte als auch fir die weitere Gasfrei-
setzung, da die Gase nicht mehr reduziert werden.

In Abb.13 wird der Versuch unternommen, ganz grob die Laborversuche zu
diesem Problem mit realistischen Mengenverhdltnissen zu vergleichen. Im
oberen Teil der Abbildung ist angegeben, welches Verhaltnis von
Corium/Beton in der Schmelze notwendig ist, um eine Coreschmelze mit
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Corium E +R (teiloxidiert)
+ Beton (Silikatzuschlag) 3/

{(U,Zr,Si,Ca,Al,Cr...)0, _,
Stahl
W -Tiegel

Corium A +R (teiloxidiert)

+ Beton (Silikatzuschlag) 3/1
(U,Zr,Si,Ca,Al,Cr...)0,_,
(Fe, Ni)

W - Tiegel

Corium A+R (teiloxidiert)

+ Beton (Silikatzuschlag) 1/1
(U,Zr,Si,Ca,Al,Cr,Fe,Ni..)O, _,
W - Tiegel

Abb.11: Schliffbilder von teiloxidierten Coriumproben
nach Reaktion mit Beton (Silikatzuschlag)
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U,Zr,Ca,S{,/Ai,Cr.,,)OE‘X | $ Fe
[ Cr,Fe,Ni) MmN
Schiiffbild

Oxid Metall

Abb.12: Konzentrationsprofil der Elemente U,Zr,Ca,Cr,Fe,Ni
und W (Tiegel) in der Oxid- und Metallschmelze
einer teiloxidierten Corium-E + R/Beton (3/1) Probe
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Coreschmelze | Oxidationsgrad aufzuschmelzender Beton zur
vollstandigen Oxidation ——
einphasige Oxidschmelze
(Gewichtsverhdltnis )

Corium / Beton "S"

A+R nicht voroxidiert 1/25-3
AR ? . s 0
E + nicht voroxidiert 1/ 4-55 |
E+R | teiloxidiert % . alas sl

innerhalb innerhalb + auflerhalb innerhalb + aufBlerhalb
Containment Containment Containment
2 6m,h27m & 6m,h 575m Z20m, h 5,75m
(A+R)/Beton ~1:1 ~1:2 ~1:10
(E+R)/Beton ~1:0,5 ~1:

Corium / Beton Verhdltnisse bei verschiedenen hypothetischen Aufschmelzstadien

Abb.13: Mengenverhdltnisse Coreschmelze/Beton (Gew.%) bei vollstdndig
oxidierter Schmelze (einphasige Oxidschmelze) sowie im Reaktor _
(abgeschidtzt) bei verschiedenen hypothetischen Durchschmelzstadien
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verschiedenem Stahlgehalt und unterschiedlichem Oxidationsgrad vollstan-
dig zu oxidieren. Die wahrscheinlich realistischsten Fille sind schraf-
fiert, d.h. wir haben sicherlich eine teiloxidierte Coreschmelze mit dem
Stahlgehalt als Parameter. Um eine teiloxidierte Corium-A+R-Schmelze
(R=aufqeschm.RDB-Antei1+) vollstandig zu oxidieren, bendtigt man etwa
den doppelten Gewichtsanteil an Beton, bei hoherem Stahlanteil entspre-

chend Corium-E das vierfache.

Um einen Eindruck von den Mengenverhdltnissen, die im Reaktor zur Verfi-
gung stehen, zu gewinnen, sind im unteren Teil der Abbildung die Mengen-
verhdltnisse fir verschiedene hypothetische Aufschmelzstadien angegeben.
Man erkennt, daB das Verhdltnis von 1:2, das zur vollstdndigen Oxidation
fiihrt, bei einem senkrechten Durchschmelzen erst erreicht wird, wenn die
Schmelze durch den ganzen Beton durchgeschmolzen ist. In diesem Fall ist
fiir hoher stahlhaltige Schmelzen immer noch Metallphase vorhanden; hier
ware erst bei sehr breiten Durchschmelzen mit einer homogenen Oxidschmel-
ze zu rechnen, wenn die Oxidation nur durch das Wasser des Betons erfolgt.
Bei karbonathaltigem Beton ist mit einer etwas schnelleren Oxidation zu
rechnen, da hier auch das CO2 auf Chrom und Eisen oxidierend wirken kann.

In den weiteren Arbeiten wird das Hauptaugenmerk besonders auch dem Kar-
bonatzuschlag, den Reaktionen der Spaltprodukte im Beton sowie dem Oxi-
dationsverhalten im Beton gelten.

Die kurzen Ausfiihrungen sollten die Probleme, die im Rahmen der Untersu-
chungen zum Materialverhalten beim Coreschmelzen behandelt werden, skiz-
zieren und einen Einblick in die Taufenden experimentellen Untersuchungen
geben. Vielleicht werden nun noch weiterreichende SchluBfolgerungen aus
den Untersuchungen im Hinblick auf die Vorgange wie sie bei einem hypothe-
tischen Kernschmelzen im Reaktor zu erwarten wdren vermift. Hier spielen
auch eine ganze Reihe anderer Vorgange eine entscheidende Rolle, wie z.B.
die Kinetik der Reaktionen, die Eigenschaften der entstehenden Schmelzen

oder die Thermohydraulik. Es ist das Ziel der Untersuchungen, gemeinsam

mit den Arbeiten auf den eben erwdhnten Gebieten, eine moglichst realisti-
sche Modellvorstellung zu entwickeln und es sollte gezeigt werden, daB
die Kenntnis des Reaktionsverhaltens hierzu eine wesentliche Voraussetzung

ist.

¥ M.Peehs (KWU Erlangen), personliche Mitteilung 1976
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Aktivitits~Freisetzung und -Transport beim Kernschmelzenunfall

H. Albrecht, H. Wild

Institut flir Radiochemie

M.F. Osborne
Oak Ridge National Laboratory (Delegierter der USNRC beim PNS)

1. Einleitung

Im Verlauf eines Kernschmelzenunfall wiirde die Freisetzung von Spalt-

und Aktivierungsprodukten aus zwel Griinden eine wichtige Rolle spielen:

1. Durch das Entweichen eines Teils der radioaktiven Stoffe wiirde die
im Brennstoff bzw. in der Schmelze entwickelte Nachwdrmeleistung ab-
nehmen; dadurch wiirde die Aufheizung des Kerns langsamer verlaufen
und nicht bis zu so hohen Temperaturen fiihren, als wenn alle Aktivi-

tdtstrdger gebunden blieben.

2. Wirden jedoch diese radioaktiven Stoffe in die Atmosphire des Druck-
behidlters und des Containments gelangen, so kdme es ganz entschei-
dend darauf an, daB die Integritidt des Containments nicht durch weitere

Ereignisse infrage gestellt wird.

In der Rasmussen-Studie (1) werden bekanntlich einige solcher Ereignisse
unterstellt und dann untersucht, welche Mengen an radioaktiven Produkten

in die Umgebung des Reaktors gelangen kdnnten.

Wir sind der Meinung, daB die dort angegebenen Zahlenwerte wahrscheinlich
zu hoch sind, weil sie auf Rechnungen mit experimentellen Daten beruhen,
die in zu kleinen Laborversuchen und mit zu unrealistischen Randbedingungen

ermittelt wurden.
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Wir fihren daher ein Versuchsprogramm durch - ibrigens unter Beteiligung
eines von der amerikanischen NRC delegierten Wissenschaftlers—, das eine

systematische Untersuchung der Aktivitidts—Freisetzung zum Ziel hat.
Folgende Punkte stehen dabei im Vordergrund:

1. Bestimmung der wichtigsten Spalt— und Aktivierungsprodukte, die
wdhrend der Aufheizung und aus flissigen Kernschmelzen verschie-

dener Zusammensetzung freigesetzt werden.

2. Untersuchung der physikalischen und chemischen Eigenschaften der

Freisetzungs-Produkte.

3. Beschreibung des Transport- und Ablagerungsverhaltens in der Nach-

unfallatmosphire des LWR-Containments.

2. Beschreibung der Freisetzungsversuche

Bei der Beschreibung unseres Vorhabens soll hier insbesondere auf den Punkt

1 der eben genannten Ziele eingegangen werden. Wie die Abbildung 1 zeigt,
besteht das Versuchsprogramm aus mehreren Stufen:

In der Schmelzanlage SASCHA werden zundchst mit Proben von 30 g Corium (UO2 +
Zircaloy + Stahl) die technischen Voraussetzungen fiir die kontrollierte Hand-
habung von Schmelzen unter verschiedenen Atmosphdren bis zu Temperaturen von
3000°C entwickelt. AuBerdem werden erste systematische Versuche zur Er-
fassung der Freisetzung durchgefiihrt; davon wird spdter noch ausfithrlicher
die Rede sein.

Die erwdhnte Schmelzanlage wurde so konzipiert, daB sie auch fiir Versuche mit
Schmelzgutmassen im Kilogramm-Bereich geeignet ist. Die Ergebnisse aus diesen
Versuchen wird man sehr sorgfidltig mit denen der 30 g-Versuche vergleichen
miissen, um zu priifen, wie gut die Extrapolation iiber zundchst nur 2 GrdRen-
ordnungen ausfidllt. Mdglicherweise zeigt sich dabei, daB z.B. das Oberflidchen/

Volumen—-Verhdltnis der Schmelze als weiterer wichtiger Parameter der Frei-

setzung zu berilicksichtigen ist.

Eine Ubertragung der auf solche Weise bereits kritisch analysierten Ergeb-

nisse auf Reaktordimensionen wiirde aber eine Extrapolation um weitere 5
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GroBenordnungen erfordern. Um die damit verbundenen Unsicherheiten weiter
zu reduzieren, ist daran gedacht, in einer 3. Stufe unseres Programms Ver-
suche mit einigen Hundert Kilogramm Schmelzgut durchzufiihren. Die Frage,
ob solche Versuche mit vertretbarem Aufwand realisierbar sind, wird z.Zt.

mit Hilfe einer Feasibility-Studie geklirt.

2.2. Versuchsanordnung

Abgesehen von diesen Voruntersuchungen befindet sich unser Vorhaben seit
etwa | Jahr im Stadium der Versuchsstufe 1. Die Abbildung 2 zeigt eine
schematische Darstellung der experimentellen Anordnung, deren Kernstiick
die Schmelzanlage SASCHA bildet. Sie besteht aus einem Hochfrequenzgene-
rator (40 kW, 350 kHz), einem doppelwandigen, bis auf 140°C thermostati-
sierbaren Ofenkessel und einer einwindigen Induktionsspule aus Kupfer, die
mit Wasser bzw. 01 gekiihlt wird. Im Spuleninnern befindet sich die Tiegel-

anordnung bestehend aus einem HduBeren Tiegel aus A120 und dem eigentlichen

3

Schmelztiegel aus Th02. Der Zwischenraum zwischen beiden Tiegeln wird zum

Zwecke der Wirmeisolation mit ThOZ—Pulver ausgefiillt.

Die induktive Aufheizung erfolgt durch Ankopplung der metallischen Kompo-

nenten des Schmelzgutes (Stahl, Zircaloy) an das Magnetfeld.

Zur Temperaturmessung ist iiber dem Ofen ein Quotientenpyrometer angebracht,
das durch eine Luke im Ofenkessel und mit Hilfe einer speziellen Optik die
Strahlungsintensitdt der Schmelzbadoberfliche mift. Fiir die Atmosphire im
Ofen sind durch Verwendung von Luft, Wasserdampf, Argon und einer Mischung
aus Argon und Wasserstoff alle wdhrend eines Kernschmelzen-Unfalls denkbaren
Bedingungen simulierbar, nidmlich sowohl oxidierende, als auch neutrale und

reduzierende Bedingungen.

Die aus dem Schmelzgut freigesetzten Stoffe werden durch ein kugelfdrmiges
GlasgefdB direkt oberhalb der Tiegel&ffnung und das daran anschlieBende
Rohrsystem zu einer Filterstrecke geflihrt und dort auf Membranfiltern abge-

schieden.

Dieses Filtersystem besteht aus 3 parallelen Stridngen, die widhrend verschie-
dener Versuchsphasen eines Experiments benutzt werden und dadurch zusitzliche
Aussagen iiber die Zeit~ und Temperatur—Abhingigkeit der Freisetzung ermdgli-

chen.
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2.3. Schmelzgut

Zur Schmelzgut-Zusammensetzung sind einige besondere Erliuterungen not-
wendig. Bisher wurde ausschlieBlich inaktives Schmelzgut in Form von
Corium-E eingesetzt, das folgende Zusammensetzung aufweist:

55 Gew.-7% Stahl 4550, 35 Gew.—-% UO, und 10 Gew.-7% Zircaloy; Massenver-—

2
teilung einer 30 g Probe auf die Elemente {(g):

Fe Cr Ni Mn Co Mo Sb Sn Zr U
11.4 2.9 1.3 0.18 0.02 0.04 0.003 0.04 2.9 9.8

(alle Werte aktivierungsanalytisch bestimmt).

Abgesehen von den Elementen Mo, Sb, Sn und Zr, die hier als Bestandteile des
Stahls bzw. des Zircaloys auftreten, waren damit noch keine Spaltprodukt-
Elemente im Schmelzgut enthalten. Dies war fiir die Bearbeitung der meisten
Fragen von Versuchsstufe 1 auch nicht erforderlich; denn die Schmelztechnik,
die Temperatur—-Messung oder das Schmelzgutverhalten im Tiegel unter ver-
schiedenen Atmosphidren werden durch die Anwesenheit der Spaltprodukte in

der Schmelze nicht wesentlich beeinfluBt.

Zur Erfassung der eigentlichen Spaltprodukt-Freisetzung wird anstelle von
echt vorbestrahltem Brennstoff sog. Fissium verwendet, eine synthetische

Mischung aus UO, und den wichtigsten Spaltprodukten in schwach aktiver Form.

2
Dieses Fissium weist eine Reihe sehr wichtiger Vorteile auf:

a) Uber die Konzentration der Spaltprodukt-Zusitze lassen sich Abbrinde

beliebiger GrdRenordnung simulieren.

b) Durch die radioaktive Markierung der Zusitze ist es mdglich, den Trans-—
port der freigesetzten Produkte zu den Filtern bereits wihrend der
Schmelzversuche meB8technisch zu verfolgen und die rdumliche Verteilung
der Spaltprodukte auBerhalb der Schmelze auf einfache Weise gamma-

spektrometrisch zu bestimmen.

c) Wegen seiner geringen Aktivitdt von nur wenigen mCi kann das Fissium
in Handschuhboxen, d.h. ohne umfangreiche StrahlenschutzmaBnahmen ge-
handhabt werden, im Gegensatz zu bestrahltem Brennstoff, der bei
realistischen Abbridnden auch nach langer Kihlzeit noch eine Aktivitit

von mehreren Ci pro Pellet aufweist.
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REPRASENTATIV CHEMISCHE HALBWERTS-
ELEMENT FUR FORM NUKLID ZEIT

I I, Br CsJd I-131 8,05 d
Cs Cs, Rb CsJ, CsOH Cs=-134 2,1 a
Se Se, Te Se Se-75 120 d
Mo Mo Mo, MoO3 Mo-99 66 h
Sb Sb Sb, Sb,0, Sb-124 60,3 d
Ru Ru,Rh,Pd Ru Ru-103 39,4 d
Ag Ag ; Ag Ag-110™ 250 4
Zr Zr ZrO2 Zr-95 65 d
Nb Nb Nb,Og Nb-95 33 4
Ba Ba, Sr BaO,Ba(OH)2 Ba=131/133 | 11,5 &/10,5 a
Ce Ce CeO, Ce-144 284 4
Nd Y,La,Nd,Pm,Sm, Nd203 Nd-147 1,1 d

Eu, G4

Tabelle 1: Fiir das Fissium vorgesehene Spaltprodukt-Zusitze; sie werden in
Konzentrationen, die einem Abbrand von ca. 40 000 MWd/t entsprechen, mit
UO.-Pulver vermischt und dann zu Pellets verpreBt. (J-131 wird durch Be-

2
strahlung von Te hergestellt.)

In der Tabelle 1 ist die Zusammensetzung des Fissiums wiedergegeben. Die

2. Spalte enthilt - abgesehen von den Edelgasen Kr und Xe - alle wichtigen
Spaltprodukt-Elemente. Da sich einige von ihnen zu Gruppen mit sehr &hnli-
chen chemischen Eigenschaften, also auch #dhnlichem Freisetzungsverhalten
zusammenfassen lassen, geniigt es, daB im Fissium nur jeweils 1 Element dieser
Gruppen vertreten ist. Diese Reprisenta nten sind in Spalte 1 aufgefiihrt,

ihre chemische Form in Spalte 3.

Bevor man diese Bestandteile homogen mit UOZ—Pulver vermischt und anschlieBend
zu Pellets verpreft, werden sie im Reaktor aktiviert, wobei hauptsédchlich die
in Spalte 4 aufgelisteten Nuklide entstehen; Spalte 5 enthdlt die zugehSrigen

Halbwertszeiten.

Der EinfluB des Betons auf die Aktivitdtsfreisetzung 138t sich auf zweierlei

Welse ermitteln:

a) Man fiigt zu den Corium- und Fissium-Bestandteilen des Schmelzgutes im

ThO,-Tiegel noch Betonproben hinzu und schmilzt alles gemeinsam auf.

2
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b) Man benutzt einen aus Beton geformten Tiegel mit dicker Wandstirke
(v.a. mit einem dicken Tiegelboden) und erhitzt das Schmelzgut in-
duktiv in diesem Tiegel. Auf diese Weise 148t sich die Schmelze auch
wiahrend ihrer Ausbreitung im Beton noch eine gewisse Zeit nachbe-
heizen und so die Wirkung der inneren Wirmequellen simulieren. Dieses

Konzept wurde in der Schmelzanlage SASCHA bereits erfolgreich erprobt.

2.4. Bisher_durchgefiihrte Versuche

Neben einer Reihe orientierender Versuche, die zur Entwicklung und zum
Test der einzelnen Anlagenkomponenten notwendig waren (vgl. Abb. 1),
wurden bisher nahezu 30 Freisetzungsversuche mit inaktivem Corium durch-
gefiihrt. Tabelle 2 enthdlt eine Zusammenstellung iiber den Variationsbe-

reich der dabei erfaflten Parameter

Anzahl der Versuche 27

Masse der Schmelzproben 30 g
erfaBter Temperatur—Bereich 2150-2900°C
Haltezeit der Schmelze < 10 min
Aufheizgeschwindigkeit 120°C/min
pate, Arson,
Druck 0,8-2,2 bar
GasdurchfluR 1-10 1/min

Tabelle 2: Angaben zu den Freisetzungsversuchen mit inaktivem

Corium

Zur quantitativen Analyse der Freisetzungsprodukte wurden sowohl die Ab-
lagerungen auf den Glasteilen des Absaugsystems als auch auf den Membran-
filtern aktivierungsanalytisch bestimmt. Im Falle der Glasteile geschah
das durch chemisches Abldsen der Niederschlige (mit kochender, halbkonz.
HNOB), durch Eindampfen der L&sung und anschlieBender Bestrahlung eines
Losungsaliquots im FR2. Im Falle der Filterniederschlidge erwies es sich
als zweckmifig, diese zusammen mit dem Filterpapier zu bestrahlen, denn in
dem organischem Material (Zellulose-Azetat) entsteht keine stdrende Unter-

grundaktivitit (2).
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3. Ergebnisse

Der Schwerpunkt der bisherigen Experimente lag bei der Untersuchung der
Freisetzung unter Luft. Auf diese Atmosphiire beziehen sich daher die
meisten der nachfolgend mitgeteilten Ergebnisse.

Die Abbildung 3 zeigt zunichst die Massenverteilung der freigesetzten
Stoffe auf den ersten 3 Teilstiicken des Transportsystems und auf den
Membranfiltern. Die angegebenen Zahlenwerte stellen Mittelwerte aus 6
verschiedenen Versuchen dar, bei denen Maximaltemperaturen zwischen 2700
und 2850°C erreicht wurden. Es ist zu sehen, daB der Anteil der Ablagerungen
in der Transportstrecke in Richtung auf die Filter sehr schnell abnimmt.
Aus Abbildung 4 geht hervor, daB das Transportverhalten nicht fiir alle Ele-
mente gleich ist: von der insgesamt freigesetzten Menge der Elemente U, Zr
und Mo werden zwischen 80 und 95 7 an der Glaswand abgeschieden, von Mn und
Sb sind es nur ca. 30 %Z. Mn und Sb haben im vorliegenden Fall die hdchsten
Dampfdriicke in der Schmelze, U und Zr dagegen die niedrigsten. Man kann aus
diesem Ergebnis schlieBen, daR im Realfall die inneren QOberflichen des
Reaktor-Druckbehdlters eine Zhnlich starke Riickhaltewirkung auf die schwer-
flichtigen Spaltprodukte und auch auf Uran und Plutonium ausiiben wiirden,
wodurch der luftgetragene Anteil dieser Elemente schon sehr bald nach der

Freisetzung betridchtlich abnehmen mifte.

In Abbildung 5 sind fir den gleichen Temperaturbereich wie oben Mittelwerte

fiir die totale relative Freisetzung der Coriumkomponenten angegeben, d.h.

die Summe der auf den Glasteilen und auf den Filtern gefundenen Anteile eines
jeden Elements, bezogen auf die Ausgangszusammensetzung des Coriums. Hier

zelgt sich, daR in der Tat Mn und Sb zu den fliichtigsten im Corium vorkommenden

Elementen gehdren.

Um einen Vergleich zu einigen hier noch nicht erfaBten Spaltprodukten anzu-
deuten: filir J, Cs und Te werden bei den betrachteten Temperaturen Frei-
setzungswerte erwartet, die etwa um einen Faktor 2 bis 5 iiber dem des Mn

liegen.

Als wichtigste EinfluBgrdBRe auf die Freisetzung erwies sich die wihrend der
Versuche erreichte Maximaltemperatur des Schmelzgutes.

Das Ergebnis einer systematischen Untersuchung dieses Einflusses ist in Ab-
bildung 6 dargestellt. Dort sind die auf den Membranfiltern gefundenen rela-
tiven Elementanteile als Funktion der jeweiligen maximalen Versuchstempe-

ratur aufgetragen.
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In dieser logarithmischen Darstellung zeigt sich fiir die meisten Ele-
mente ein nahezu linearer Verlauf bis zu den h8chsten Versuchstemperaturen.
Nur die Kurven von Sb und Mn scheinen sich asymptotisch einem Maximum zu

ndhern.

Im Zusammenhang mit der hier gezeigten Temperatur—Abhingigkeit stellt
sich natiirlich die Frage, welche Maximaltemperatur die Schmelze widhrend
des Kernschmelzens annimmt; denn die Freisetzung der einzelnen Elemente
steigt bei einer Temperatur—ErhShung um 100°C durchschnittlich auf das
Doppelte an. Leider gibt es filir die Frage der zu erwartenden Maximal-
Temperatur bisher keine plausible Antwort.

Nun noch einige weitere experimentelle Ergebnisse:

Die hdochste unter Luft ermittelte Gesamt-Freisetzung betrug 360 mg, das
sind 1,2 Gew.-% des eingesetzten Schmelzgutes von 30 g.

Eine Abhingigkeit der Freisetzung vom Atmosphirendruck oder vom Luft-

durchsatz lieB sich bei der Variation dieser Parameter nicht feststellen.

Bei Freisetzungsversuchen unter Dampf und Argon ist ein ganz anderes
Schmelzgutverhalten zu beobachten als unter Luft. Wihrend unter Luft bei
Temperaturen 3_24000C heftige Oxidationsreaktionen einsetzen,durch wel-
che dichte Rauchschwaden entstehen und glithende Schmelzgutpartikel mit
Massen bis zu ca. 1 g aus der Schmelze herausspritzen, und bei hdheren
Temperaturen das Schmelzgut im Tiegel hochsteigt, verliuft die Aufheizung
unter Wasserdampf bis etwa 3000°C ausgesprochen ruhig. Es bilden sich
zwar Flammen iiber dem Tiegel, doch in keinem Fall war ein Auswurf von
Schmelzgutpartikeln festzustellen. Die Schmelze verblieb auch wdhrend der
gesamten Versuchsdauer in der unteren Tiegelhidlfte. Offensichtlich als
Folge dieses unterschiedlichen Verhaltens ergab sich fiir Wasserdampf eine
wesentlich geringere Freisetzung als flir Luft. Quantitative Werte lassen
sich vorldufig leider nicht angeben, da die Auswertung noch nicht abge-

schlossen ist.

Bei den Versuchen unter Argon ergibt sich bisher folgendes Bild: ab einer
Temperatur von ca. 2400°C liegt - ebenso wie unter Luft und Wasserdampf -
das gesamte Schmelzgut in fliissiger Form vor. Bis etwa 2700°C sind die Ab-
dampfraten sehr gering, bei weiterer TemperaturerhShung um 100-200°C nimmt
die Freisetzung sehr schnell auf das 10- bis 20-fache zu und erreicht dabei
einen Anteil von iiber 5 7 der gesamten Schmelzgutmasse.

Dieser Effekt ist vermutlich mit dem Einsetzen von Siedevorgingen in der
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Schmelze zu erklidren, denn die Siedepunkte der wichtigsten Stahlkompo-
nenten (Fe, Cr, Ni) liegen in dem hier angesprochenen Temperaturbereich
zwischen 2700° und 2900°C.

Eine eindeutige Abhidngigkeit der Freisetzung vom Atmosphirendruck war
auch fiir Argon und Wasserdampf flir Driicke von 0,8-2,2 bar nicht festzu-

stellen.

4. Diskussion der Ergebnisse

Obwohl die bisherigen Freisetzungsversuche noch ohne Spaltprodukte in der
Schmelze durchgefiihrt wurden, sind die Ergebnisse in mehrfacher Hinsicht

von Interesse:

a) Die untersuchten Elemente (vgl. 2.3) bilden widhrend des Reaktorbe-
triebes eine groRere Zahl von Aktivierungsprodukten (z.B. Cr-51,
Mn-56, Co—-60, U/Np-239), einige von ihnen sind auBerdem mit wichti-
gen Spaltprodukten identisch (Zr, Mo). Der experimentelle Befund,
daB die Freisetzung dieser Produkte unter oxidierenden Bedingungen
bis T = 29OOOC maximal 1,2 Gew.-% ausmacht, 1348t den SchluB zu, daB
sowohl ihre Aktivitdt als auch ihre Nachwirmeleistung weitgehend in
der Schmelze gebunden bleiben. Fiir eine Wasserdampf-Atmosphdre und
ein geringeres Oberflidchen/Volumen-Verhidltnis als bei den untersuchten

30 g-Schmelzen dirfte diese Aussage in noch stdrkerem MaBe zutreffen.

b) Die iiber einer Kernschmelze entstehende Wolke aus Kondensationsaero-
solen enthdlt neben den aktiven Spalt- und Aktivierungsprodukten
natiirlich auch einen wesentlichen Anteil an inaktiven Produkten, z.B.
Fe—, Cr— oder Ni-Aerosole. Diese konnen als Kondensationskeime fiir die
Aktivitdtstriger wirken oder durch Koagulation zu deren Partikelwachstum
beitragen. Auf diese Weise wird das Transport— und Ablagerungsverhalten
der aktiven Stoffe u.U. stark von der Konzentration der freigesetzten
inaktiven Komponenten beeinfluBt. Erste Werte fiir solche Konzentrationen
lassen sich aus den durchgefiihrten Experimenten ableiten. Sobald auch

die Aerosolkonzentrationen der freigesetzten Spaltprodukte bekannt sind,

kann man versuchen, die erwdhnte gegenseitige Beeinflussung zu bestimmen.

Dazu kommen sowohl Rechnungen mit einer ebenfalls im Rahmen des PNS ent-—
wickelten Modelltheorie zum Aerosol-Verhalten im Containment (3) infrage

als auch weitere gezielte physikalische Experimente.



In den bisherigen Ausfiihrungen wurde mehrfach darauf hingewiesen, daR
man die Versuchsergebnisse iiber die Freisetzung der einzelnen Elemente
nicht ohne weiteres auf den Ablauf eines Kernschmelzen-Unfalls {ibertra-
gen kann. Man muB vielmehr genau priifen, welche Parameter in hinreichend
realistischer Weise experimentell zugidnglich sind bzw. wo sich Ein-
schrinkungen bei der Extrapolierbarkeit der Ergebnisse gar nicht ver-
meiden lassen.

Doch auch diese Fragen sind nicht schliissig zu beantworten ohne das Ver-
stdndnis der zahlreichen Einzelphidnomene, wie z.B. des Reaktionsver-
haltens der Schmelzgutkomponenten oder des gesamten Stofftransportes

wdhrend des Kernschmelzens.

So ergibt sich aus der wechselseitigen Abhidngigkeit der Einzelvorginge
die Notwendigkeit, den Ablauf der Aktivitidtsfreisetzung mit Hilfe eines
unfassenden Modells zu beschreiben, in das sowohl die experimentell zu-
gidnglichen Ergebnisse einflieBen als auch diejenigen Aspekte, die nur

durch theoretische Berechnungen oder Abschidtzungen erfafbar sind.

Die Grundziige eines solchen Freisetzungsmodells sind in der Abbildung 7
wiedergegeben. Die meisten der angegebenen EinfluBgrdfen rechts und links
des "Freisetzungspfades' werden innerhalb des BMFT-Forschungsprogrammes
KERNSCHMELZEN schon seit mehreren Jahren von verschiedenen Forschungs-—
stellen bearbeitet (4); ein wesentlicher Anteil, insbesondere der experi-
mentellen Untersuchungen wird dabei - wie Sie heute gesehen haben - im

Rahmen des Projektes Nukleare Sicherheit abgewickelt (5).

Die Ergebnisse aller dieser Arbeiten lassen sich im Sinne des angegebenen
Freisetzungsmodells zur Beschreibung des radioaktiven Quellterms benutzen,
den ein Leichtwasserreaktor unter der Voraussetzung eines hypothetischen

Kernschmelzenunfalls fiir die Umgebung darstellen kdnnte.
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VERSUCHE IN DER
SCHMELZANLAGE SASCHA

AUSSAGEN UBER

MIT 30 G
CORIUM A/E (+ BETON)

FILTER- UND ANALYSENTECHNIK FUR DIE FREIGES,

MIT 0,3-3 KG
CORIUM A/E (+ BETON)

RELEVANTE PARAMETER FUR DIE FREISETZUNG

SCHMELZTECHNIK BIS 3000°C (TIEGELMATERIAL, T-MESSUNG)
i SCHMELZGUT-VERHALTEN UNTER VERSCH, ATMOSPHAREN

PRODUKTE

—— QUANTITATIVE ABHANGIGKEITEN

EXTRAPOLIERBARKEIT UBER 2 GROSSENORDNUNGEN

GROSSVERSUCHE

AUSLEGUNG DER GROSSVERSUCHE

THERMOHYDRAULISCHE EFFEKTE (KONVEKTIONEN)

MIT 50-1000 KG
CORIUM + BETON

EXTRAPOLIERBARKEIT UBER 4 GROSSENORDNUNGEN

1 VOLUMEN-EFFEKTE (Z,B. DIFFUSION, BLASENTRANSPORT)

Abb. 1:

1

ARBEITSPROGRAMM ZUR UNTERSUCHUNG DER FREISETZUNG VON SPALT- UND
AKTIVIERUNGSPRODUKTEN BEIM KERNSCHMELZEN
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Abbildung 6: Auf den Membranfiltern gefundene, relative Freisetzungsanteile

der wichtigsten Corium—Komponenten; die MeBpunkte entsprechen einer Integration
iiber die gesamte Zeitdauer eines Versuches, die angegebenen Werte von T sind

die jeweils erreichten Maximaltemperaturen (Luft, 1-2 bar).
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THEORETISCHE EXPERIMENTELLE
UNTERSUCHUNGEN: UNTERSUCHUNGEN:
KERNAUFHE I ZUNG HULLROHRBRUCH
KUHLMI TTELABSENKUNG FREISETZUNG OXIDATION DER HULLE
ZR/H,0-REAKTION WAHREND DER @ WECHSELWIRKUNG
DRUCKAUFBAU ABSCHMELZPHASE HULLE/BRENNSTOFF
SLUMPING ABSCHMELZVERLAUF
E-, M-BILANZ FREISETZUNG AUS MATERIALZUSAMMENSETZUNG
KONVEKTION —————§» DER CORIUM- f—— ATMOSPHARE
BLASENTRANSPORT SCHMELZE IM RDB STOFFWERTE
DAMPFEXPLOSION KONSTITUTIONS= UND
jL REAKTIONSVERHALTEN
AUSBREITUNGSGE- FREISETZUNG BETONAUFLOSUNG
SCHWINDIGKEIT WAHREND DER GASFREISETZUNG
DRUCKAUFBAU — BETON-ZERSTO- SCHMELZFRONT-
RUNG AUSBRE I TUNG
THERMOPHORESE TRANSPORT- UND AEROSOL-EIGENSCHAFTEN
DIFFUSION B ABLAGERUNGS- | KOAGULATIONSRATEN
KOAGULATION VERHALTEN WASSERDAMPF-KONDENSA-
KONDENSATION TION AN AEROSOLEN
SEDIMENTATION EINFLUSS VON SPRAY-
WARME SENKEN SYSTEMEN
FREISETZUNG
AUS DEM
CONTAINMENT
Abb. 7: GRUNDZUGE EINES FREISETZUNGSMODELLS GFK
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