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Vorwort

Im Rahmen des Projekts Nukleare Sicherheit (PNS) arbeiten die
folgenden Institute und Abteilungen der Gesellschaft fiir Kern~

forschung zusammen:

Institut fiir HeiBe Chemie’ THCH
Institut fiir Material-und Festkdrperforschung IMF
Institut fiir ﬁeutroneﬁphysik und Reaktortechnik INR
Institut flir Reaktorbauelemente IRB
Institut fiir Reaktorentwicklung , IRE
Institut flir Radiochenie IRCH
Abteilung Behandlung Radioaktiver Abfille ABRA
Abteilung Reaktorbetrieb und Technik RBT
Abteilung Strahlenschutz und Sicherheit ASS
Laboratorium fiir Aerosolphysik und Filtertechnik LAF
Laboratorium fiir Isotopentechnik LIT

Die Forschungs— und Entwicklungsarbeiten des PNS sind Bestandteil

des Reaktorsicherheitsforschungsprogramms des BUNDESMINISTERIUMS FiiR
FORSCHUNG UND TECHNOLOGIE (BMFT) 'und werden in Zusammenarbeit mit der
Gesellschaft fiir Reaktorsicherheit (GRS), Herstellern und Betreibern,
Gutachtern, Genehmigungsbehbrden sowie anderen Forschungsinstitutionen

durchgefithrt.

Der vorliegende 10: Halbjahresbericht 2/76 beschreibt die Fortschritte
der Arbeiten des PNS, die von den Tnstituten und Abteilungen der GfK
und den im Auftrag der GfK arbeitenden externen Institutionen auf dem
Gebiet der nuklearen Sicherheit durchgefiihrt werden. Er -enthdlt
KURZFASSUNGEN in deutsch (s: ! — 55) und englisch (S. 56 - 107),

in demen iiber

— Durchgefiihrte Arbeiten

- Erzielte Ergebnisse

- Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

jedes einzelnen Forschungsvorhabens kurz informiert wird.

Der Bericht wurde von der Projektleitung zusammengestellt,



NUCLEAR SAFETY PROJECT

SECOND SEMIANNUAL REPORT 1976

The 10th Project Report 2/1976 is a deséription of work within the
Nuclear Safety Project pérférmed in the last six month of 1976 in
the nuclear safety field by GfK institutes and departments and by
external institutions on behalf of GfK, It inclﬁdes for each inﬂividual

research activity short summaries (pp. 56 - 107) on
- work completed,
- essential results,

~ plans for the near future.

This report was compiled by the project management.
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KURZFASSUNGEN

4100 UMWELTBELASTUNG DURCH KERNKRAFTWERKE UND WIEDERAUFARBEITUNGS-
ANLAGEN

4110 Luftfilteranlagen in Kernkraftwerken und Wiederaufarbeitungs-
anlagen

4111 Storfall-Umluftfilter zur Abscheidung von Spaltprodukten aus

der Sicherheitsbehdlter—Atmosphire

(H.G. Dillmann, A. Weinert, LAF II)

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Die Priifung des Jod-Sorptionsfilters wurde abgeschlossen. Bis auf die
Ergebnisse der noch durchzufiihrenden Bestrahlungsversuche des jodbela-
denen Sorptionsmaterials zeigten die Messungen, daB beim Einsatz von
Molsieben in der Silberform die in Umluftfiltern nach schweren Stdrfdl-
len zu erwartenden Bedingungen ( T < 300 OC, P < 5 bar) beherrscht
werden kdnnen, wenn durch Tropfenvorabscheidung und zeitweise Nacher-
hitzung eine relative Gasfeuchte von 85 7 nicht iiberschritten wird. Z.Z.
werden Tropfenabscheidungsversuche mit einem verbesserten Fangrillen-—
abscheider durchgefiihrt. Bei kleinen Tropfendurchmessern zwischen 5 und
10 ym ergaben sich Abscheidegrade zwischen 93 und 99 % bei einer Massen-
konzentration bis zu 50 g/m3. Bei groBeren Tropfen steigt der Abscheide-
grad an. Die Durchfiihrung von Funktionspriifungen an dem fiir den Filter-

prifstand vorgesehénen Aerosolgenerator steht kurz vor dem AbschluB.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Untersuchungen am Tropfenabscheider werden fortgesetzt. Der Aerosol-
generator wird in der ersten Hilfte 1977 geliefert. Vorbereitungen fiir

Messungen an Schwebstoffiltern werden getroffen.
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4112 Entwicklung von Abluftfiltern fiir Wiederaufarbeitungsanlagen

(J. Furrer, J.G. Wilhelm, LAF II; K. Jannakos, RBT-IT)

Durchgefiihrte Arbeiten

1. Ein Jod- und AerosolmeBschrank wurde in Zusammenarbeit mit der GWK
in einem Caisson in der WAK erstellt und vom TUV abgenommen. Eine
"in~line'"-JodmeBsonde wurde im Auflﬁserabgasétrang installiert.

2. Probenahmeeinrichtungen fiir AuflSser- und Behdlterabgas zur Unter-
suchung der gasfdrmigen Komponenten wurden ausgelegt und gebaut.

3. Grenzbeladungs— und Desorptionsversuche wurden mit dem Jod-Sorptions-
material AC 6120/H1 ivaabor,durchgefﬁhrt.

4, Das FlieRbild fiir PASSAT sowie sdmtliche TLA und Spezifikationen fiir
die Komponenten der Anlage wurden fertiggesteilt. Mit der Beschaffung
der Anlageteile und der Priifung der Angebot wurde begonnen.

5. Die Fertigung und Teilerprobung eines Prototyp-Jodfilters (Boxenaus-

fihrung) wurde abgeschlossen.

Erzielte Ergebnisse

Zu 1.: Grunds#itzlich kann die Jod-Messung mit der vorhandenen JodmeBein-
richtung durchgefiihrt werden. Verbesserungen zur ErhShung der Standzeit
wurden durchgefiihrt und erprobt. Eine Parallelentwicklung scheint eben-
falls erfolgreich zu sein. _

Zu 2.: Erste Probenahmen éur Ermittlung der Konzentration der organischen
Bestandteile imlBehélterabgas der WAK wurden vorgenommen.

Zu 3.: Bei Jod—Konzentrationsspitzen von.> 10 g J2/m3 Abgas tritt am Jod-

Sorptionsmaterial neben der Chemisorption physikalische Adsorption auf.
Die Optimierung einer Spiilphase zum Weitertransport des adsorbierten
Jodes bis zur Bindung durch Chemisorption in tieferen Filterschichten

ist Gegenstand weiterer Untersuchungen.

Zu 4.: Das Montageriist zur Aufnahme der Gesamtanlage wurde erstellt. In-
genieurgespriche zur Vergabe der Anlage wurden teilweise abgeschlossen.
Zu 5.: Die Teilerprobung des Prototyp~Jodfilters (Boxenaufiihrung) brachte

gute Ergebnisse bei Standzeit- und Bedienungsversuchen.

’
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Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Weiterfiihrung der Hoch- und Uberbeladungsversuche sowie der Desorptions-
versuche zur Ermittlung der Spililzeiten. Messung der Abgaszusammen-—
setzungen in der WAK. Errichtung der PASSAT und Durchfiihrung weiterer
Untersuchungen an der HAUCH zur Optimierung der Aerosol- Probenent-

nahme (Tropfen und Partikel).

4114 Abluftfilterung an Reaktoren

Alterung und Vergiftung von Jod-Sorptionsmaterialien

(J. Furrer, R. Kaempffer, J.G. Wilhelm, LAF IT)

Durchgefiihrte Arbeiten

131J-—Abscheide1eistung von Jod-

Die Untersuchungen zum Absinken der
filter—Aktivkohlen infolge von Schadstoffbeladung und zur Regeneration
vergifteter Aktivkohlen wurden fortgesetzt und auf die Bestimmung

der Fliichtigkeit von Radiojod wihrend der Desorptionsphase ausgedéhnt.

Erzielte Ergebnisse

Auch nach hoher Schadstoffbgladung der Aktivkohle infolge ldngerer
Beaufschlagungszeit im Kernkraftwerk konnte mit einem Schadstoff-
Desorptionszyklus der urspriingliche Abscheidegrad anndhernd erreicht
werden. Ein erster Versuch zeigte, daB wihrend der Desorptionsphase
kein wesentlicher Austrag an bereits abgeschiedener Jodaktivitidt

erfolgt. . . ————

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Versuche zur Desorption von Schadstoffen in Gegenwart von abgeschie-
denem Radiojod werden fortgesetzt. Nach den bisherigen Ergebnissen 148t
sich die Standzeit der Jod-Sorptionsfilter durch zwischenzeitliche

Schadstoff-Desorptionszyklen wesentlich erhShen.
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Der Prototyp eines Jod-Sorptionsfilters, der eine erhShte Standzeit

gewdhrleisten soll, befindet sich in der Konstruktion.

Bestimmung der Jodkomponenten in der Abluft kerntechnischer Anlagen

(H. Deuber, LAF II)

Durchgefiihrte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Unter Verwendung der selektiven J ~-Sorptionsmaterialien DSM 10 und

DSM 11 wurden Messungen mit diskriminierenden Jodsammlern in der Abluft
eines Forschungsreaktors und mehrerer Kernkraftwerke (SWR, DWR) durch-
gefiihrt., Die diskriminierenden Jodsammler wurden in der Zu- und Abluft
von Jodfiltern (Spiilluftfilter, Anlagenraumabluftfilter) sowie in der

Kaminabluft eingesetzt.

Die unter Verwendung von DSM 10 und DSM 11 erzielten Ergebnisse stimm-
ten im allgemeinen iiberein. Der Anteil des Aerosoljods war bei
Leistungsbetrieb in allen Fillen gering (< 3 7), wihrend derjenige

des organischen Jods teilweise hohe Werte erreichte (< 77 Z%). Bei
vollstdndiger Jodfilterung der Luft war der Anteil des anorganischen

Jods sehr gering (< 2 %).

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

In einem Kernkraftwerk mit Druckwasserreaktor werden Messungen mit dis-
kriminierenden Jodsammlern iiber einen lingeren Zeitraum (ca. 1 Jahr)

in verschiedenen Abluftarten (Zu- und Abluft des Anlagenraumabluftfilters,
Abluft von Turbinenhaus, Hilfsanlagengebdude, Kamin) durchgefiihrt.

Die Entwicklung eines diskriminierenden Jodsammlers fiir die Bestimmung
der Jodkomponenten in der Abluft von Wiederaufarbeitungsanlagen wird

aufgenommen.
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4120 Freisetzung, Transport und Ablagerung von Spaltprodukten

in Reaktorkreisliufen
4123 Reduktion der Aktivierung und Kontaminierung von Reaktor-
kreisldufen

(I. Michael, IRB)

Durchgefiihrte Arbeiten

Es wurden Untersuchungen der Metallabgabe des Dampferzeugerwerkstoffes
Incoloy alloy 800 bei 342 °C und 150 bar bei Sauerstoffgehalten im
Druckwasser von < 50 ug/kg iiber die doppelte Laufzeit von 1000 Stunden
und andererseits bei zusitzlicher Alkalisierung mit Lithiumhydroxid

(pH-Wert 9,7) durchgefiihrt.

Das fiir die Metallgehaltbestimmung im Wasser eingesetzte Atomabsorptions-—

spektrometer dlteren Entwicklungstyps wurde laborautomatisiert.

Erzielte Ergebnisse

Bei den beiden Metallabgabeliufen zeigte sich nach etwa 400 Stunden eine
pldtzliche diskontinuierliche, erhShe Metallkonzentration im Druck-
wasser. Sie 148t auf das Anwachsen der Deckschicht auf den Incoloy
Proben bis zu einer instabilen Dicke schlieBen, bei der Metalloxidab-

18sung einsetzt.

Die Laborautomatisierung der Atomabsorptionsspektroskopie fiihrte zur

wesentlichen Verkiirzung der Handhabungs- und der Auswertezeit, wie

auch zur ErhOhung der Genauigkeit der Analytik.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Die beobachtete diskontinuierliche Metallabgabe bedarf der weiteren
Untersuchung. Es wird der Transport des abgegebenen Metall- und Metall-
oxidgehalts im Druckwasser in seinen chemisch-physikalischen Teil-
prozessen und die Bestimmung des Feststoffgehaltes nach GrdB8enklassen

verfolgt werden.
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4130 Langfristige radiologische Umgebungsbelastung

4132 Untersuchung zur 129J—Radio'dkologie

(H. Schiittelkopf, ASS)

Durchgefithrte Arbeiten

In der zweltern Hilfte 1976 wurde ]29J in ProzeBl8sungen, in ver-
‘schiedenen Abwidssern, in Kuhmilch, in Schilddriisen- und Bodenproben

bestimmt. Eine Analysenmethode fiir 127

J in Luft wurde erarbeitet.
Erste Analysen der Luft aus der Umgebung des KFZ Karlsruhe wurden

durchgefiihrt.

Erzielte Ergebnisse

Die 129'J—Konzentrationen in Abwidssern und Milch nahmen welterhin ab

und erreichten bei Kuhmilch die Nachweisgrenze von einigen 10_3 pCi
129J/l Milch. Die bisher erhaltenen ]29J—Konzentrationen in Boden-
proben sind iiber eine Gr&Renordnung im Bereich von fCi 129J/g Boden
gestreut. Die Ergebnisse der Messung von stabilem Jod in Umgebungsluft
zeigen, daB elementares Jod und Aerosoljod im Bereich von 1 - 10 ng

127J/m_?’ Luft liegen.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

129
127

Die Bestimmung von ~~~J in Kuhmilch und in Abwidssern wurde vorerst

abgeschlossen. Die J;Bestimmung in Luft wird an verschiedenen Stellen

der Bundesrepublik 1977 in Angriff genommen werden. Die Bestimmung

von l29J in Bodenproben wird 1977 abgeschlossen werden.

4134 Langfristige radiologische Belastung durch eine Anhdufung
kerntechnischer Anlagen

(A. Bayer, INR)

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Das Programm zur Berechnung der radiologischen Belastung der Be-
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volkerung iUiber die verschiedenen Expositionspfade wurde fertigge-—
stellt. Bei der Anwendung des Programms auf das Gebiet des Oberrheins
wurden Ergebnisse erzielt. Durch eingeschobene Vorarbeiten fiir die
deutsché Risikostudie hat sich eine Verschiebung des Arbeitsplanes
ergeben, so daB die Dokumentation im ersten Halbjahr 1977 erfolgen

wird.

In einer Arbeit wurde die Bildung schwerer Isotope in den Cores
verschiedener Reaktortypen untefsucht und die damit anfallenden Durch-
sitze einer groBen Wiederaufarbeitungsanlage hergeleitet. Unter An-
nahme von erzielbaren Dekontaminationsfaktoren konnen die Freisetzungs-

raten abgeschidtzt werden.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Dieses Vorhaben ist beendet.
4140 Krypton- und Xenon-Entfernung aus der Abluft kerntechnischer
Anlagen

(R. v. Ammon, THCH; E. Hutter, RBT)

Durchgefiihrte Arbeiten

Die TTR-Versuchsanlage KRETA wurde in Betrieb genommen und erste
Versuche wurden durchgefiihrt.
Die statische Versuchsapparatur zur Bestimmung der Kinetik der Reduktiomn

von NO mit H, wurde in Betrieb genommen; die H_-Analytik an der Kreislauf-

2 2
anlage ‘wurde entwickelt und getestet. Die Reduktion von'O2 und NOX
wurde in zwei Versuchsreihen ohne Katalysator (thermische Reduktion)
einmal in einer Flamme und einmal mit elektrischer Beheizung des
Reaktionsrohrs in Zusammenarbeit mit der Fa. Decatox untersucht.

Der dynamische Adsorptionskoeffizient von NH, und NHB/HZO sowie von NO2

3
wurde an verschiedenen Molekularsieben bestimmt.
Ein Versuchsprogramm zur Trennung Kr-Xe durch Adsorption an Aktivkohle

wurde in unserem Auftrag von der Bergbauforschung Essen abgeschlossen.



Erzielte Ergebnisse

Beim Betrieb der 1. Kolonne der KRETA-Anlage mit den Zweikomponenten-—
Systemen N -Ar und N -Kr wurden Dekontaminationsfaktoren (DF) erhalten,
die den berechneten Werten etwa entsprachen (DF (Ar) = 10, DF (Kr) > 10 ).
Die Trennung Kr—Xe in der 2. Kolonne ergab 99,99 7Z-iges Kr als Kopf-

und Xe mit < 1100 °C ppm Kr als Sumpfprodukt.

Eine HZ!MeBzelle, die keine Querempfindlichkeit gegen NOX zelgt, wurde

entwickelt. Die Versuche zur thermischen Reduktion von 02 und NOX

ergaben, daB erst bei Temperaturen >1100 °C die Reaktionen schnell
genug sind, um hohe Umsitze zu erzielen.

Die Adsorptionskoeffizienten von NH3 an zwei sdurefesten Molsieben

sind nur etwa halbsogroBf wie am Typ 5 A. HZO erh6ht die NH,—Adsorptiom

3

stark. Die Desorption von NO, von sdurefestem Molsieb geht in mehreren

2
Temperaturstufen vor sich.
Eine Trennung Kr-Xe durch selektive Desorption von Aktivkohle (Vakuum
und Spiilen mit N2 bzw. HZO—Dampf) ist m6glich, erfordert bei groBen

GasstrSmen aber sehr grofe Adsorberbetten.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Das Versuchsprogramm an der TTR-Anlage wird mit dem Dreikomponenten-—

system N,—-Kr—Xe fortgesetzt. Die bestellte Molekularsiebanlage ADAMO

2
wird Anfang 1977 angeschlossen und zundchst getrennt, dann im Verbund

mit KRETA betrieben.
Die Versuche an der Labor—Kreislaufanlage werden fortgesetzt.

Die groBe Versuchsanlage zur 0_—, NOX—Reduktion wird bestellt.

2
Die Adsorptionsversuche werden mit Edelgasen und anderen Spurengasen _

fortgesetzt.

4150 Abwidrmeprobleme nuklearer Anlagen

4152 Auswirkungen von Kiihltiirmen groBer Kernkraftwerke auf ihre
Umgebung

(K. Nester, ASS)

Durchgefiihrte Arbeiten

Mit dem Programm WALKURE zur Berechnung des Aufstiegs und der Ausbrei-




tung von Kihlturmfahnen wurde eine Reihe von Rechnungen mit komplexen
meteorologischen Umgebungsbedingungen durchgefiihrt. Das Modell zur
Bestimmung der Diffusionskoeffizienten bei induzierter Turbulenz wurde
nochmals verbessert. Es wird jetzt von der turbulenten kinetischen
Energie und der Dissipationsrate ausgegangen. Dies erforderte die
L8sung zweier weiterer partieller Differentialgleichungen, so daB sich

die Zahl auf 7 erhdht.

Erzielte Ergebnisse

Die Ergebnisse der Rechnungen mit komplexen meteorologischen Umgebungs-—
bedingungen zeigten, daB die horizontale Verteilung der relevanten
Parameter senkrecht zur Ausbreitungsrichtung sich in den einzelnen
Schichten deutlich unterscheidet. Besonders der EinfluB von Inversionen
macht sich déutlich bemerkbar. Derartige Strukturen lassen sich mit
eindimensionalen Modellen nicht erfassen. In einigen extremen Fidllen
ist die Form der sichtbaren Fahne v5llig verschieden von derjenigen,
die man bei eindimensionalen Modellen erhalten wiirde. Durch die Ver-
wendung des neuen Modells fiir die Diffusionskoeffizienten 1dRt sich
auch deren Verteilung realistischer als bisher berechnen. Bei der tber-
lagerung mehrerer Quellen kdnnen die Einschrinkungen des bisherigen

Ansatzes entfallen.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Das Vorhaben endet zum 31.12.1976 mit der Fertigstellung des Computer-
Programms WALKURE. Da die Ergebnisse von den MeBkampagnen in den Kiihl-
turmfahnen der Kraftwerke Neurath und Meppen erst Mitte Dezember 1976
zur Verfiigung standen, war eine detaillierte "Kalibrierung" nicht
mehr mbglich. Sowohl die Verifizierung als auch die Anwendung des
Programms WALKURE fiir Uberlagerungsrechnungen wird im Rahmen des vom

Umweltbundesamt initiierten Projekts Oberrhein im Jahre 1977 erfolgen.
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4200 SYSTEMVERHALTEN NUKLEARER ANLAGEN

4210 Untersuchungen von LWR-Druckabbausystemen, Entwicklung und

Anwendung von Zweiphasen-Massenstrommefverfahren

4211 Dynamische Beanspruchung von LWR-Druckabbausystemen

(R.A. Miller, IRE)

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Die Messungen mit der fiir die Marviken II-Experimente gelieferten In-
frarot-MeBeinrichtung wurden abgeschlossen. Die Apparatur wurde bei
allen neun Blowdown-Versuchen mit gutem Erfolg eingesetzt. DieMeB-
daten sind weitgehen& ausgewertet und in den Marviken-Reports dokumen-—

tiert.

Bei den analytischen Untersuchungen zum dynamischen Verhalten der Con-
tainment-Struktur konzentrierten sich die Arbeiten auf die HuBere
Kugelschale. Es ergab sich, daB die Eigenfrequenzen dieser Schale im
Bereich von 60 Hz sehr dicht beeinander liegen und da8 die radialen
Auslenkungen in erster Nﬁherung'der_Druékbelastung proportional sind.
Erste Bemﬁhungeﬂ wurden unternommen, den TridgheitseinfluR des mitbe-

wegten Wassers zu beriicksichtigen.

Die im Auftrag und auf Rechnung des TUV Baden durchgefiihrten Parameter-
rechnungen mit dem hierfiir entwickelten Rechenprogramm KONDAS wurden
fortgesetzt. Es war mdglich, sowohl die niederfrequenten Vorginge der
pulsierenden Kondensation, dvhy die Dampfblasenbildung und den Blasen-
kollaps zgverléssig-nachzurechnen als auch Vorhersagen {iber die bei
einem Vielrohrverband auftretenden Wandbelastungen zu machen. Der Ver-
gleich mit experimentellen Daten ergab insgesamt eine zufriedenstellende

Ubereinstimmung.

Die bei den im GroBkraftwerk Mannheim durchgefiihrten Blowdown-Versuchen
gemessenen Daten wurdenaufbereitet und die Ergebnisse dem TUV Baden

zugestellt.

Wihrend der nichtnuklearen HeiBtests im Kernkraftwerk Philippsburg
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wurden im Auftrag und auf Rechnung des TUV Baden erneut begleitende
Kontrollmessungen vorgenommen. Die gemessenen und aufbereiteten Daten

wurden dem TUV Baden direkt zugestellt.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Im Rahmen einer generellen Beurteilung der Einsatzmdglichkeiten der
Infrarot-MeBtechnik wird ein quantitativer Vergleich der mit diesem
MeSverfahren in Marviken gemessenen Daten mit den durch andere MeB-

verfahren ermittelten, zum Teil integralen Werten durchgefiihrt.

‘Das Verhalten der Kugelschale bei transienter Druckbelastung, sowie
die Beanspruchungen in der Schale werden im Detail berechnet Ferner

wird versucht, das mltbewegte Wasser anzukoppeln,
4214 Entwicklung eines RadionuklidmeBverfahrens zur Massenstrom-
messung in instationiren Mehrphasenstrdmungen

(R. L&ffel, LIT)

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Marviken TI-Experimente wurden fortgesetzt mit den letzten 5 Blow-
downs (BD 21 bis BD 25), die von Juli bis Oktober stattfanden. Zusitzlich
zu den mit dem MXII-CRT-Projekt vertraglich vereinbarten Gasgeschwindig-
keitsmessungen in einem Blowdown—Channel wurden als Vorbereitung fiir

die HDR-Experimente Geschwindigkeits; und Dichtemessungen im Bruchstutzen
durchgefiihrt.

Die fir die Durchfiihrung der Experimente an-dem gemeinsamen Versuchs-

stand (RS 145) vorgesehene RadiotracermeBeinrichtung wurde fertiggestellt.

Erzielte Ergebnisse

In den Blowdown-Channels wurde eine Gasgeschwindigkeit von O bis 100 m/s

gemessen. Ein Vergleich der Geschwindigkeit der Gasphase (gemessen mit

A
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dem Radiotracerverfahren des LIT) und der Fliissigphase (gemessen
mit dem Infrarotverfahren des Instituts fiir Thermische Strémungs—
maschinen der Universitdt Karlsruhe) zeigt gute Ubereinstimmung

der Ergebnisse. Daraus folgt, daB in den Blowdown-Channels praktisch

kein Schlupf zwischen Gas~- und Fliissigphase vorlag.

Von den Geschwindigkeits— und Dichtemessungen im Bruchstutzen liegen

erste Teilergebnisse vor:
1. Die im Bruchstutzen gemessene Geschwindigkeit liegt zwischen O
und 40 m/s.

2. Fiir den Voidfaktor wurden Werte von O bis 0,5 ermittelt.

Ausblick auf den geplanten. weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Auswertung der Marviken II-Experimente muB im 1. Halbjahr 1977
abgeschlosseﬁ werden.

Die Vorbereitungen auf die Versuche an dem "Gemeinsamen Versuchsstand
zum Testen und Kalibrieren von ZweiphasenmassenstrommefBverfahren'

(RS 145 / PNS 4215) des IRB und die Mitte 1977 beginnenden HDR-Blowdown-—

Experimente werden fortgesetzt.
4215 Gemeinsamer Versuchsstand zum Testen und Kalibrieren ver-—
schiedener Zweiphasen-Massenstrommef8verfahren

(J. Reimann, IRB)

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Inbetriebnabhmephase wurde abgeschlossen.-- - . S — - -
Innerhalb des Berichtszeitraumes wurden die Kreislauf-Komponenten besfellt,
der Kreislauf errichtet und erste Funktionsliufe durchgefiihrt.

Aufgrund der Aktivititen zur stationdren Luft-Wasser-StrOmung ergaben

sich hier Verzdgerungen. Mit Sicherheitsberechnungen des Druckbehilters

wurde begonnen. ES wurden bis zu den maximalen Betriebsdriicken (v 150 at)
mehrere Sondentypen verschiedener Bauarten erfolgreich eingesetzt, u.a.

eine iiber den Querschnitt verfahrbare Sonde.

Der Kollimatorblock sowie die Halterung fiir die y-Strahlquelle wurden
gefertigt, mit der Herstellung der Abschirmung und Kithlung der Szintillators

wurde begonnen.
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Fiir die Investitionen zur stationiren Luft-Wasser-Strdmung, instationiren
Dampf-Wasser-Strdmung und Gemischdichte wurden zusdtzlich Sondermittel

bewilligt.

Erzielte Ergebnisse

Die der Auslegung des Kreislaufs zugrunde gelegten maximalen Werte fiir
Massenstrom als Funktion des Dampfgehaltes und Druckes werden im
wegsentlichen erreicht. Bei den spiteren Tests wird bei geeigneter

Wahl des Versuchsprogramms mit mindestens 5 Versuchspunkten pro Tag
gerechnet,

Es wurden Impedanz-Sonden fiir den Einsatz in Dampf-Wasser-StrOmung

bei hohen Driicken (v 150 at) entwickelt. Die  Sondensignale kdnnen gut
Strdomungszustidnden zugeordnet werden, auch dann, wenn Hochgeschwindig—

keitsfilme nicht mehr eindeutig interpretierbar sind.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Beginn der Tests der div. MeBverfahren. Ausschreibung des Druckbehdlters
und der MeBtechnik. Sammlung von Daten fiir dén Aufbau einer Strémungs-—

karte. Fertigstellung des DichtemeRgerdtes und Beginn von Eichversuchen.

4220 Untersuchungen der dynamischen Beanspruchungen von RDB-Ein-—

[,

bauten bei Kithlmittelverluststdrfidllen

4221/ Auslegung, Vorausberechnung und Auswertung der HDR Blowdown-—

4223 Experimenfe, sowie Weiterentwicklung und Verifizierung fluid-
~strukturdynamischer Codes zur Beanspruchung von RDB-Einbauten
beim Blowdown

(R. Krieg, E.G. Schlechtendahl, IRE)

Durchgefiihrte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Eine detaillierte Festigkeitsberechnung fiir den Kernmantel-Einspann-

flansch wurde durchgefiihrt und ein Verépannungsdiagramm wurde erstellt.
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Es ergab sich, daB im unglinstigsten Falle an einer Stelle die FlieB-
grenze des Einspannflansches gerade erreicht wird. Die beim Blowdown
in den HDR-Deckelschrauben zusitzlich ausgelSste Spannungsspitze betrigt

im ungilinstigsten Falle 100 kp/cmz.

Um die Frage der sich im HDR vor Blowdown—Beginn einstellenden Natur-
konvektion zu klidren, wurde e€ine Testapparatur konstruiert (Abmessungen
ca. 3mx 1 mx5m), die eine genaue Erfassung der Strdmungsvorginge
erlaubt. Es wird derzeit gepriift, ob mit dieser Apparatur Vorversuche
zur HDR-Naturkonvektion durchgefiihrt werden sollen. Diese Vorginge sind
wichtig, da sie die gewilinschte Enthalpie-Schichtung vor Versuchsbeginn

bestimmen.

Mit dem Code YAQUIR wurden Vorausberechnungen filir die Fluiddynamik des
Referenz-Blowdown-Versuches ausgefiithrt. Die Resultate wurden dokumen-
tiert.

Der Fluiddynamikcode YAQUIR wurde um ein Subsystem zur speziellen Aus-—
wertung im Hinblick auf die HDR-Versuche erginzt. Es wurden vergleichende
Rechnungen mit verschiedenen Maschennetzen (Rechteckmaschen, Potential-
maschen) durchgefiihrt. Die Differenzengleichungen fiir. den Zweiphasen-
code auf Basis der drift-flux-Theorie wurde entwickelt. Fiir das Code

FLUST wurden alle Systemroutinen erstellt und getestet.

Der Strukturdynamikcode CYLDY2 wurde entwickelt und getestet. CYLDY2
liefert die dynamische Antwort einer einseitig eingespannten, am anderen
Ende ausgesteiften Zylinderschale unter nichtrotationssyﬁmetrischer
Belastung. Die L¥sung wird auf halbanalytischem Wege unter Verwendung
von Eigenfunktionen erzielt. Gegeniiber den bekannten Finite-Elemente-
Code ergeben sichierhebliche Vorteile beziiglich der Brtliéhen AuflSsung

der Ergebnisse und beziiglich der Rechenzeit.

Hinsichtlich der Koppelung wurde eine modifizierte (2 1/2-dimensionale)
Version von YAQUIR ("STRUYA") entwickelt und mit einfachen Strukturmodellen
(Kesselformel, Biggebalken) erfolgreich gekoppelt. Fiir die Koppelung mit
CYLDY2 wurden Unterprogramme zur Berechnung der modalen Lasten und Ein-
fluBfaktoren codiert. Mit dem Code FLUX wurden die Eigenfrequenzen und
Schwingungsformen des voll gekoppelten Systems (Ringraum, Kernmantel,

Innenraum und beide Plena) berechnet unter der Einschrdnkung, daf das
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Fluid als inkompressibel angesehen wird. Der strukturdynamische Teil
des Codes FLUX wurde von CYLDY2 {ibernommen.

Eine Einrichtung zur schnellen Druckentlastung eines Autoklaven wurde
entwickelt und bestellreife Konstruktionsunterlagen angefertigt. Eine
erste Serie von Versuchen zum Stadium der Fluid-Struktur-Wechselwirkung
(elastische Platte/Fluidschicht, konzentrischer Zylinder/Flpidschicht).
wurde konzipiert. Die Technik von Analogieexperiméhten im Flachwasser-
bett wurde erprobt. Die Versuche bestitigten den auBerordentlich flachen

Charakter der Druckentlastungswelle.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Uber den Naturkonvektionsversuch ist zu entscheiden. Die fluiddynamischen
Vorgédnge von zwei weiteren Blowdown-Versuchen werden vorausberechnet,
sobald die Randbe&ingungen (Druck im Stutzen und unteren Plenum) aus
DAPSY oder WHAMMOD-Rechnungen vorliegen. Mit den strukturdynamischen
Vorausberechnungen wird begonnen.Vorversuche an .der HDR-Anlage zum

dynamischen Verhalten des Kernmantels werden konzipiert.

Die Codeentwicklungen (FLUST, SOLA-DF, FLUX) werden weitergefiihrt..Der
EinfluR der Maschenform und MaschengrdBe auf die Ergebnisse von YAQUIR
wird geklidrt. Vergleiche iwischen dém hier entwickelten Strukturdynamik-
Code CYLDY2 und dem Finite-Elemente-Code STRUDL/DYNAL werden durchge-
fihrt. Moglichkeiten zur Erweiterung des Codes CYLDY2 zur Beriicksichti-
gung nichtlinearelastischen Werkstoffverhaltens werden untersucht. Er-

gebnisse aus der Koppelung von STRUYA mit CYLDY2 werden vorliegen.

Der Autoklav mit der Einrichtung zur schnellen Druckentlastung wird
bereitgestellt, und geeignete Versuchseinbauten werden entworfen uﬁar
beschafft. Mit der Durchfiihrung der vorgesehenen Laborversuche wird
begonnen. Weitere Laborversuche zur Untersuchung stark beschleunigter
2-Phasen-Strdmungen werden konzipiert. Flachwasserexperimente in
HDR-#hnlicher Geometrie werden zur Verifizierung des Codes YAQUIR

herangezogen.




_]6_

4222 MeBtechnische Erfassung und Auswertung des dynamischen
Verhaltens der Versuchseinbauten im Reaktordruckbehdlter
(RDB) des HDR im Rahmen der HDR-Blowdown-Versuche
(K.D. Appelt,_IRE)

Durchgefiihrte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Der Autoklav wurde fertiggestellt und vom TUV abgenommen; der dazuge-
horige elektromagnetische Schwingungsefreger'ist angeliefert. Die
Moﬁtage auf einem neu gebauten, schwingungsisoliertén Betonfundament
hat begonnen. Das Versuchsprogramm zur Untersuchung der Prototyp-
MeBaufnehmer wurde im Detaill spezifiziert und die hierfiir noch zusdtz-
lich notwendigen Versuchseinrichtungen konstruiert und in die Fertigung
gegeben. Die bisher durchgefiihrten Labor-Basispriifungen mit drei
Prototyp-Wegaufnehmern erbrachten recht zufriedenstellende Ergebnisse.
U.a. wurden hierfiir die Abhingigkeit von Nullpunkt, Empfindlichkeit

und Linearitidt von der Temperatur in einem Ofen untef Atmosphirendruck
ermittelt. Im HDR wurden ﬁnter Verwendung verschiedener MeBkabeltypen
die Stdrstrahlungsverhdltnisse untersucht. Die Ergebnisse waren recht
positiv, so daB diesbeziigliche Bedenken weitestgehend ausgeriumt werden
konnten. Fir die zusdtzlich vorgesehenen Messungen zur Temperatur-—
schichtung im HDR—Druckbehéltér wurden ein Instrumentierungskonzept
erarbeitet und die fiir die Ausschreibung und Vergabe dieser MeBein-
richtungen bendtigten Spezifikationen fertiggestellt. Die Arbeiten

zur Korrektur der bei den Blowdown-Versuchen auftretenden dynamischen

MeBfehler wurden weitergefiihrt.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Nach Inbetriebnahme der Autoklaventesteinrichtung werden gemiB dem Ver-—
suchsprogramm die weiterfiihrenden Tests mit den Prototypaufnehmern durch-
gefithrt. Hierzu gehdren Tests unter transienten Temperatur— und Druck-
bedingungen ohne mechanische Beaufschlagung und dynamische Tests sowohl
in Luft als auch in Wasser unter erhShtem Druck und erhdhter Temperatur.
Soweit verfiigbar wird bei diesen Tests jeweils die gesamte OriginalmeBR-
kette verwendet werden, um zuverlidssige Informationen iliber das reale
dynamische Verhalten zu gewinnen. Am Ende der Versuchsserie werden

die Prototypaufnehmer hohen Beschleunigungsbelastungen ausgesetzt
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werden um die mechanische Grenzbelastbarkeit experimentell zu er-—
mitteln. Die Versuchsergebnisse werden die wichtigste Entscheidungs-
hilfe bei der Auswahl der endgiiltigen HDR-Kernmantelinstrumentierung dar-

stellen.

4230 Notkiihlung von LWR
Untersuchung = des Brennstabverhaltens bei .Stdrfalltransienten
und der Auswirkung von Brennstabschiden auf die Wirksamkeit

der Kernnotkiihlung
4231 Theoretische Untersuchungen zum Brennstabverhalten bei Kiithl-
mittelverluststdrfdllen

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

Durchgefiihrte Arbeiten

SSYST-Mod 1 wurde im Berichtszeitraum verstidrkt angewendet. Nachdem
bisher vorwiegend Vorausrechnungen fiir das Verhalten von Brennstab-
simulatoren unter LOCA-spezifischen Bedingungen im Zusammenhang mit
geplanten Blowdown-Experimenten (PNS 4236) durchgefiihrt worden sind,
wurden neuerdings umfangreiche Analysen des Brennstabverhaltens in
einem DWR unter den Bedingungen eines 2F-Bruches im kalten Strang be-
gonnen. Ergebnisse von Anwendungsrechnungen mit SSYST-Mod 1 sind ver-

Offentlicht worden.

Die Dokumentation von SSYST wurde vervollstindigt und in gestraffter

Form in die SSYST-Datei '"BASIS" integriert.

Die Arbeiten fiir SSYST-Mod 2 wurden fortgefiihrt. Der Modul ZETHYD zur
Beschreibung der Thermo- und Fluiddynamik im Unterkanal wihrend der
Blowdown—-Phase eineés LOCA wurde getestet, der entsprechende Modul
ZETHYF fiir die Wiederauffiill- und Flutphasen wurde weiterentwickelt.
Mit dem Ziel einer verbesserter Beschreibung der Brennstoff- und
Hillrohrmechanik, insbesondere in axialer Richtung, wurde der Modul

STADEF i{iberarbeitet.
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Im Rahmen der notwendigen Erweiterung von SSYST fiir die detaillierte
Beschreibung des Langzeitverhaltens eines Einzelstabes (zur Be-
stimmung des abbrandabhingigen Anfangszustands bei Stdrfallbeginn)
wurden Vergleichsrechnungen zwischen SATURN-L und FRAP-S durchge-
fiihrt.

Die Arbeiten zur Ermittlung verbesserter Diffusionskonstanten fiir Sauer-
stoff in oxidierten Hiillrohren wurden vorliufig abgeschlossen. Zur
Berechnung von Kriechparametern fiir Zircaloy wurden Daten des IMF im

Temperaturbereich zwischen 870 K und 1020 K ausgewertet.

Zur probabilistischen Beschreibung des Brennstab(hiillrohr)~verhaltens
bei einem hypothetischen LOCA wurden verschiedene alternative Methoden
untersucht und das analytische Vorgehen anhand der definierten Problem-

stellungen in groben Ziigen festgelegt.

Erzielte Ergebnisse

Die bisher vorliegenden Ergebnisse der Anwendungsrechnungen mit SSYST-
Mod 1 lassen den SchluB zu, daB die in SSYST integrierten Modelle der
Thermo~ und Fluiddynamik und der Mechanik das Brennstabverhalten unter
Storfallbedingungen qualitativ richtig beschreiben k®nnenj die stark
vereinfachten Modelle zur Beschreibung der thermo- und fluiddynamischen
Vorgédnge widhrend der Flutphase gestatten fiir diesen Zeitbereich des

Storfalls allerdings nur eine konservative Abschitzung.

Die Vergleichsrechnungen zwischen SATURN-L und FRAP-S zeigten eine

befriedigende Ubereinstimmung.

Auf der Grundlage von Schichtstirkemessungen (Daten des IMF/GfK und

des ORNL) der Oxid—- und a-Phasen fiir die Hochtemperatur-Wasserdampf-
Zry-Reaktion an drucklosen Zry—4-Hiillrohrproben wurden mit dem Rechen-
programm OPAL Diffusionskonstanten fiir Oxid- und a-Phasen im Temperatur-—
bereich 1170 < T < 1570 K bestimmt. Die Temperaturabhingigkeit der
Diffusionskonstanten flir das Oxid 14Bt sich nicht im gesamten Tempera-
turbereich durch eine Arrhenius—Abhidngigkeit darstellen. Zur'Festlegung
der Temperaturabhidngigkeit fiir Temperaturen < 1270 K sind weitere

Messungen erforderlich.
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Aus Zugversuchen an Zircaloyproben im Temperaturbereich 870 < T <

1020 K wurden Koeffizienten fiir das Norton'sche Kriehgesetz bestimmt.
Die Uberpriifung dieser Daten an den Rohrberstversuchen des IRB ergab
in Anbetracht der Vereinfachungen durch das Norton'sche Kriechgesetz

eine befriedigende Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment.

Im Rahmen der probabilistischen Untersuchung des Brennstabverhaltens
bei einem hypothetischen LOCA sind folgende Aufgaben definiert

worden:

1. Berechnung der Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion der Peak—Cladding-

Temperatur einer Klasse von heiBen St#ben.

2. Berechnung der Wahrscheinlichkeit, mit der
- N-Stdbe aus einer chérakteristischen Stabklasse am Ende eines
hypothetischen LOCA durch Bersten der Hiillrohre beschidigt
sind,
- in einem Stabverband (z.B. einem Bremmelement) Kiithlkanalblockaden

entstehen kOnnen.

Fir die Lbsung dieser Aufgaben haben sich varianzreduzierende Monte-—
Carlo-Simulationen ("Stratified Sampling'") und "Moment Matching" sowie
das "Response Surface"-Verfahren als geeignet herausgestellt. Obwohl
beide Verfahren rechenzeitintensive Simulationen mit SSYST erfordern,

bieten sie die Vorteile, da8

a) zusitzliche Programmentwicklung nur in sehr beschrinktem Umfang
nétig ist,
b) insbesondere die '"Response Surface'-Methode das Potential hoher Ge-

nauigkeit besitzt.

Das urspriinglich verfolgte Ziel, analytische Methoden der nichtlinearen
Fehlerfortpflanzung u. "Moment Matching' anzuwenden, wurde fallengelassen,
da umfangreiche programmtechnische Anderungen an den einzusetzenden
physikalischen Moduln von SSYST und darliberhinaus starke Vereinfachungen

in der Vorgehensweise zur Lsung der Aufgaben ndtig gewesen wiren.



Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Arbeiten zu SSYST-Mod2 werden fortgefiihrt, wobei die Ankopplung

eines Langzeitstabverhaltenscodes im Vordergrund steht.

SSYST-Mod 1 wird zur Analyse des Brennstabverhaltens im Core eines
DWR bei LOCA-spezifischen Bedingungen ahgewendet werden. Ferner
ist die Nachrechnung von Rohrberstversuchen des IRB VOrgeéehen.
4234 Bestimmung der Nachzerfallswdrme von 235-U

(K. Baumung, iNR)

Durchgefiihrte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Im Berichtszeitraum wurde der Aufbau der Versuchseinrichtung nahezu ab-
geschlossen. Die Steuerung der Rohrpost und Transportmechanik wurde
erfolgreich getestet. Das Programm zur Steuerung und Datenerfassung
sowie die zugehdrige Hardware wurden bereitgestellt. SchlieBlich wurde
der Sicherheitsbericht fiir den Betrieb der Anlage am FR2 verfaBt,

in dem insbesondere auf die Abschirmung gegen y-Strahlung und ver-
zbgerte Neutronen sowie die MaBnahmen gegen eine Freisetzung von Spalt-

produkten, speziell von J-131, eingegangen wird.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Der nichste Schritt wird die Durchfiihrung des Untersuchungsprogramms

am FR2 sein.

4235 -Untersuchungen zum Materialverhalten von Zircaioy bei Stor-

falltransienten

4235.1 Untersuchungen zum mechanischen Verhalten von Zircaloy—Hﬁilrohr—

material

(M. Bocek, IMF II)

Durchgefiihrte Arbeiten

1. Analyse des Einflusses vOn ZrOz-Schichten auf den Geschwindigkeits-
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exponenten m.

2. Untersuchung des Einfiusses der Verformungsatmosphire auf die
Formdnderung von Zry—4 im einfachen Zugversuch.

3. Untersuchung des Einflusses von Temperaturexkursionen in den
g-Bereich auf das plastische Verhalten von Zry-4-Zugproben im

o~Bereich.

Erzielte Ergebnisse

zu 1.: Der zylindrische Priifling besteht modellm#B8ig aus einem diinnen,
absolut sprdden ZrOz—Mantel, der fest mit dem duktilen metallischen
Kern verbunden ist. Die plastische Verformung des Prﬁflings.erfolgt

unter RiBbildung der ZrO,-Schicht. ﬁberlegungeh zeigen, daB,falls

2
die aktuelle RiBdichte abhingig ist von der Verformurgsgeschwindig-
keit (bzw. Spannung), der Geschwindigkeitsexponent nicht mehr das

plastische Verhalten des metallischen Kerns wiederspiegelt, sondern

auch von der Beschaffenheit des Oxidmantels abhingt.

Zu 2.: Ein Vergleich von Zugproben, die in Luftatmosphire und im
Vakuum verformt wurden, . zeigt, daB Zr02—0berfléchenschichten die
Ausbildung von makroskopischen Einschniirungen unterdriicken und somit

im Zugversuch stabilisierend wirken.

Zu 3.: Im Vakuum durchgefiihrte Temperaturexkursionen (bis zu 1200 oC)
bewirken eine Verminderung der Duktilitdt von im o-Bereich (800 OC)
verformten Zugproben. Die Ergebnisse sind auch abhidngig vom zeitlichen

Verlauf der Exkursion.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

1. Experimentelle Untersuchungen zum EinfluB von Oxidschichten auf das

plastische Verhalten der "Verbund-Priiflinge" Zry—4/Zr02.

2. Untersuchungen des Einflusses von ZrOz—Schichten auf die Duktilitit

von Zugproben im o-Bereich und einer Temperaturexkursion in den

B-Bereich. (Vakuum-Versuche).
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3. Untersuchung des Kriechverhaltens von Zry-4 Zugproben bei sehr

kleinen Lasten und sehr kleinen Sauerstoffpartialdriicken.
4235.2 Untersuchungen zur Hochtemperatur-Wasserdampf-Oxidation
an Zircaloy-Hiillmaterial

(S. Leistikow, IMF II)

Durchgefiihrte Arbeiten

Die oxidationskinetischen Untersuchungen der Zircaloy 4/Wasser—
dampf-Hochtemperatur—~Reaktion wurden in angenihert isothermer sowie in
programmgesteuert temperaturtransienter Versuchsfiihrung fortgesetzt.

Die erstgenannte Versuchsart hatte Kurzzeituntersuchungen im Temperatur-
bereich 700 - 1000 °c und Langzeitversuche bei 1000 O-C zum Inhalt.:
Unter temperaturtransienten Bedingungen kamen auf 33,5 ﬁm ZrO2
(rechnerisch) voroxidierte Rohrabschnitte zur Exposition, wdhrend an
kurzzeitig bei 1300 °C oxidierten Proben der EinfluB definierter
Abkiihlgeschwindigkeit auf die Sauerstoffaufnahme und Gefiigestruktur

studiert wurde.

Nach AbschluB der Rohrinnendruck-Kurzzeitstandversuche in Argon im
Temperaturbereich 800 - 1300 °C wurden solche in Dampf fir 800 -

950 °c begonnen und sollen auf den erstgenannten Temperaturbereich
ausgedehnt werden. Der EinfluB der der mechanischen Beanspruchung
iiberlagerten Oxidation auf die mechanischen KenngrGBen wurde gemessen.
Fiir 900 °C wurden Kriechkurven bei drei verschiedenen Innendriicken
durch Reihen abgebrochener Einzelversuche gemessen. Der Mechanismus

der RiBbildung als Funktion der Kriechgeschwindigkeit wurde durch

rasterelektronenmikroskopische Untersuchungen dem Verstdndnis n#hergebracht.

Erzielte Ergebnisse

Durch isotherme Untersuchungen der Oxidationskinetik (1 - 15 minj 700
- 1000 OC) wurde festgestellt, daB erste Abweichungen vom parabolischen

Verlauf der Sauerstoffaufnahme bereits bei 1000 °c erkennbar sind und
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sich verstdrkt zu niedrigeren Temperaturen hin fortsetzen. So kann

im Prinzip die Gesamtheit der Verldufe durch ein kubisches Zeit~-
gesetzt wiedergegeben werden. LBt man ein breiteres versuchszeit-
abhdngiges Streuband zu, ist auch eine rechnerische Niherung durch: das
gewohnte parabolische Zeitgesetz mit der Geschwindigkeitskonstante

k =2,62 - 107"

cal /Mol mdglich. Die isothermen Langzeitversuche bei 1000 °c zeigten

(g/cmz)zlsec und der Aktivierungsenergie Q = 41653

bereits nach einer Versuchszeit von 30 Minuten den schichtspannungs-
bedingten; mechanischen Zusammenbruch der ZrOz—Deckschicht und Ubergang

zu linearem Zeitverlauf hoher Oxidationsgeschwindigkeit.

Durch temperaturtransiente Untersuchungen (3 min, max. 1000 - 1200 OC)
an voroxidierten Proben (26 Std. 600 °C3 7 Std. 800 °C » 33,5 1m

ZrO2 rechn.) wurde - gegeniiber unoxidierten Rohrabschnitten - fiir

1000 - 1100 °C eine betrichtliche Verminderung des LOCA-Umsatzes fest-
gestellt, fir 1200 °c ibersteigt der Umsatz des voroxidierten Materials
den des metallischen. Fir die Messungen bei 1000 und 1100 °c gilt

auch, daR - unabhingig von der Erzeugungstemperatur - der schiitzende
Charakter der zuerst gebildeten Oxidschicht in etwa dem des Hochtem-
peraturoxides entspricht, d.h. daB es zu keinem gegeniiber dem Hochtem-—
peraturumsatz verminderten Sauerstoffverbrauch kommt. Die Umsatz-
reduktion liegt damit im Rahmen der umgekehrt proportional zur existie-
renden Schichtdicke riickldufigen Reaktionsgeschwindigkeit, keinesfalls
deutlich darunter. Durch Variation der Abkiihlgeschwindigkeit (2,2 -
57,5 OC/s) von auf maximal 1300 °C im LOCA-Verlauf exponierten Proben
konnte der EinfluB verlingerten Haltens auf Temperatur sowie der der
verzdgerten Abkiihlung demonstriert werden.

Die bei Wahl der geringsten Abkiihlgeschwindigkeit maximal auf 6 min
verldngerte Expositionszeit filhrte zu einer 30 Zigen Steigerung der
Gewichtszunahme. Anstelle der bei schneller Abkiihlung auftretenden fein-
nadeligen martensitischen o'-Umwandlungsstruktur kam es zu einer
Kristallisation von relativ groben, stab— und plattenformigen Geflige-

anteilen, deren Sauerstoffverteilung und mechanische KenngrdBen noch

nicht gemessen wurden.
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Durch Innendruck-Zeitstandversuche an Rohrkapseln in Wasserdampf
wurden die den Argon-Versuchen entsprechenden Zeitstandkurven gemessen.
Dabei wurde ab 900 °C eine oxidationsbedingte Verfestigung des
Hillmaterials festgestellt. Anders hingegen verhalten sich die
gemessenen Bruchdehnungen, die bereits ab 800 °Cc den dehnungsver-—
mindernden Einfluf der Dampfoxidation zu messen erlaubten. Das gilt
auch fiir die Werte im o/f~Umwandlungsbereich, in dem die Dehnung

trotz Oxidation eine mit abnehmender Kriechgeschwindigkeit zunehmende
Tendenz zeigt. In diesem Bereich wurden Kriechkurven aufgenommen,

die Festigkeitssteigerung und Dehnungsverminderung wiedergeben.

Die rasterelektronemmikroskopische Auswertung der oxidischen Kapsel-
oberfldchen erlaubten folgende Zuordnung der RiBstrukturen: béei hohem
Innendruck treten an der geborstenen Kapsel Risse in geringerer Anzahl,
aber groBe Risse auf, bei niedrigeren Innendriicken sind es viele Risse
geringerer Breite. Die Auswirkungen der mechanisch geschidigten Oxid-
schichten auf die Sauerstoffaufnahme unterliegt der metallographisch-

planimetrischen Prﬁfung,

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Umnfassende Dokumentation der kinetischen Ergebnisse. Temperaturtransiente
Oxidation von bei niedrigeren Temperaturen (350 — 450 oC) voroxi-
dierten Proben. Rohrinnendruck-Zeitstandversuche in Dampf 1000 - 1300 °c.

Temperaturtransiente Rohrinnendruck-Zeitstandversuche.

4235.3 Untersuchungen zum Einfluf des Oxidbrennstoffes und von
Spaltprodukten auf die mechanischen Eigenschaften von Zry-
Hiillrohren bei Stdrfalltransienten

(P. Hofmann, IMF I)

Durchgefiihrte Arbeiten

- Der EinfluB des Sauerstoffpotentials (0/U-Verhdltnis) des UO2 auf das
Verformungs— und Bruchverhalten von kurzen Zry—-4-Hiillrohren wurde
weiter untersucht. Der Vorinnendruck bei Raumtemperatur variierte
zwischen 1 und 60 bar. Die Berstversuche erfolgten unter Schutzgas bei

gleichzeitiger Druck- und Temperaturmessung.
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- Erprobung von DruckmeBverfahren bei Temperaturen oberhalb 200 oC
(Druckmessungen bei hohen Temperaturen sind zur Durchfiihrung von
Experimenten zur SpannungsriBfkorrosion von Zry durch Jod er-

forderlich).
— Durchfiihrung von ersten U02/er—Reaktionsexperimenten unter PCM-—
Bedingungen im Temperaturbereich zwischen 1200 und 1400 °¢ in

einem Hochdruckautoklaven.

— Studium der chemischen Wechselwirkungen zwischen Spaltprodukten und

Zircaloy bei Temperaturen bis zu 1200 °c.

Erzielte Ergebnisse

— Bei niederen Differenzdriicken hat {iberstdchiometrischer Brennstoff

(W05 05
zur Folge. Bei hohen Differenz— bzw. Berstdriicken (> 15 bar) geht da-

) eine Verfestigung der Zry-Hiille infolge Sauerstoffaufnahme

gegen der EinfluB des Sauerstoffpotentials des UQ, auf die Berst-

daten (Temperatur, Druck) deutlich zuriick, unabhﬁigig von der Auf-
heizgeschwindigkeit. Der Druckverlauf hat praktisch keinen EinfluR
auf die Bersttemperatur der Zry-Rohrproben. Die Berstdehnungen

der Hiillrohre unter Schutzgas variieren zwischen 20 und 130 %Z. In
Ubereinstimmung mit Angaben aus der Literatur existiert im Zwei-
phasengebiet des Zry—4 bei etwa 930 °C ein Minimum in den Unfangs—
dehnungen der geborstenen Rohrproben mit Werten < 60 %. Die Berst-
driicke betragen unter diesen Bedingungen etwa 30 barj die Zeit bis

zum Bersten variiert zwischen 100 und 200 s (Ausgangstemperatur:

20 °¢).

- Ein geeignetes DruckmeBverfahren, bei dem die MeRmembrane Temperaturen
bis zu 400 °C ausgesetzt werden kann, wurde ermittelt und erfolgreich
getestet. Damit wird die Kondensation des leicht fliichtigen Spalt-
produktelementes Jod, auch bei hohen Gasdriicken, an der MeBmembrane

verhindert.
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- Die ersten,U02/Zry—Reaktionsexperimente unter PCM-Bedingungen
ergeben, daB die chemischen Wechselwirkungen vom Kontaktdruck an
der U02/Zry—Phasengrenze abhingen. Bei guten Kontaktverhiltnissen
wird das UO2 oberhalb 1000 °C durch das Zry unter Bildung von

a-Zr(0), Uran und einer (U, Zr)-Leglierung reduziert.
— Vertrdglichkeitsuntersuchungen mit Spaltprodukten und Zry-Hiill-
material bis 1200 °c zeigten, daf lediglich Tellur, Jod und

Cdsiumkarbonat mit dem Zry reagieren.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

—-.Weiterfilhrung der Experimente mit kurzen UOZ—gefﬁllten Zry-=4-Hill-
rohren unter LOCA-typischen Temperatur—- und Druckverliufen. Konti-
nuierliche Bestimmung der Verformungsgeschwindigkeit der Hiillrohre.

Inbetriebnahme einer neuen Rohrberstanlage (Strahlungsheizung).

~ Isotherme und transiente Untersuchungen zur Spannungsrifkorrosion

von Zry-Hiillrohren durch Jod und andere fliichtige Spaltprodukte .

- EinfluB von Spaltprodukten und diinnen Oxidschichten auf die UOZ—/Zry—

Wechselwirkungen unter PCM-Bedingungen.

- Rantgenographische Identifizierung der bei den chemischen Wechsel-
wirkungen zwischen den Spaltprodukten und Zry auftretenden Reaktions-—

produkten.
4236 Experimentelle Untersuchungen zum Brennstabverhalten in
der Blowdown-Phase eines Kiihlmittelverluststdrfalles

(G. Class, IRE; K. Hain, RBT)

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Endmontage des Versuchskreislaufes wurde durchgefiihrt und die
endgiiltige Betriebserlaubnis erteilt. Das betriebliche Verhalten ein-

zelner Komponentengruppen wurde getestet und Versuche mit dem Simula-.
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tionsbrennstab mit Belastungen bis ca. 30 7 der Hochstlast durch-

gefihrt.

Die Arbeiten an der MeBwerterfassung und Komponentensteuerung sowie

an MeBeinrichtungen (True Mass Flow Meter) wurden weiter fortgefiihrt.

Das Schwergewicht der theoretischen Arbeiten lag auf der Erstellung
des Auswerterechenprogrammes. Bearbeitet wurden die Datenbereit-

stellung, die Datenkonversion einschlieflich Uberpriifung auf innere
Konsistenz und schlieBlich die thermohydraulische Interpolation von

Zustinden innerhalb der Teststrecke aus gemessenen Randbedingungen.

Erzielte Ergebnisse

Der Versuchskreislauf erreichte am 18.10. erstmals die Sollbetriebs-
werte. Die Tests einzelner Komponentengruppen einschlieBlich Simu-
lationsbrennstab ergaben befriedigende Resultate. Es ergaben sich
jedoch Verzdgerungen beim Aufbau der MeBwerterfassung und Komponenten-—

steuerung sowie bei der Bereitstellung des True Mass Flow Meter.

Eine RELAP 4-Version zur thermohydraulischen Interpolation in der Test-
strecke wurde fertiggestellt und arbeitete bei den durchgefiihrten

Tests einwandfrei. Auch die Programmteile des Auswertungsrechenprogrammes
zur Berechnung von Wirmeiibergangszahlen und zur Datenkonversion und

Konsistenzkontrolle wurden im wesentlichen fertiggestellt und getestet.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die True Mass Flow Meter sowie eine Sicherheits-Schnellabschaltung

fiir die Stabheizung werden in den Versuchskreislauf eingebaut, ebenso
die MeBwertiibertragungs—- und Komponentensteuereinheit. Danach kamn der
Experimentierbetrieb mit dem Simulationsbrennstab aufgenommen werden.
Das Auswertungsrechenprogramm soll terminlich so fertiggestellt
werden, daB eine sofortige Auswertung der ersten mit CALAS aufge-
zeichneten Versuche erfolgen kann. Auf der Basis der ersten Versuchs-—
ergebnisse kann sodann die genauere Spezifizierung der Versuchspara-

meter erfolgen.
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4237 Untersuchﬁngen zum Brennstabversagen in der 2, Aufheizphase
eines Kithlmittelverluststdrfalles -
Inpile-Versuche mit Einzelst#ben im DK-Loop des FR2

(E. Karb, RBT)

Durchgefiihrte Arbeiten

1. Die Nuklearstabversuche hatten im 2. Halbjahr 1976 Vorrang vor
den BSS-Versuchen. Es wurden insgesamt finf Nuklearstabversuche
durchgefﬁhrt. Drei“Versuche bildeten den AbschluB der écoping—
Testreihe.“In dieser Testreihe wurden der Innendruck und das axiale
Leistungsprofil variiert. Als Innendruckbereich wurden die Ausle- -
gungsdaten moderner DWR (45 bis 100 bar) -zugrundegelegt. Bei

einem Versuch wurde der Innendruck auf 25 bar eingestellt.

Die Nachuntersuchungen der ersten beiden Versuchsstdbe vom Oktober
1975 in den HeiBen Zellen wurden inzwischen abgeschlossen, weitere

Stdbe aus 1976 werden z.Z. untersucht.

2. In 12 Versuchsreihen mit den elektrischen Brennstabsimulatoren BSS

05 und BSS 06 (Kalorimeter) wurden folgende Probleme untersucht:

a) BSS 05:
- "wahre" Hiillrohrtemperatur
- Leistungsvergleich thermisch/elektrisch

- EinfluB der Reaktorleistung (y-Wirme)

b) BSS 06:

- Leistungsvergleich thermisch/elektrisch

2.1 Wegen der bisher auftretenden Abweichungen zwischen der thermisch
bestimmten und der gemessenen elektrischen Leistung wurden mit
BSS 05 und BSS 06 weitere gezielte Untersuchungen vorgenommen.

Dazu wurde durchgefiihrt:

— Einbau von Tellerfedern im Kopfteil zur ErhShung der
Dichtkraft
- Uberpriifung der Genauigkeit der elektrischen Leistung

- Inbetriebnahme der elektrischen Leistungskonstanthaltung



_29.—

- Uberpriifung der Mengenstrommessung (MeBblende, Bartonzellen
fﬁr Ap™Messung, Druck- und TemperaturmeBstellen zur Bestimmung
des Dampfzustandes an der Blende)

- ﬁberprﬁfung der MeBstellen fiir Druck und Temperatur (einschl.

AT) im Versuchseinsatz

2.2 Da die Anbringungsart der Thermoelemente auf der Hiille zwangs-
ldufig zu MeBwerten fiihrt, die von der tatsichlichen Hiillwand-
temperatur abweichen, wurde zur Ermittlung eines Korrekturwertes

BSS 05 wie folgt bestiickt:

Im heiBesten Bereich der Heizzone wurden im Abstand von 5 cm
drei TE-Paare angebracht. Jedes Paar bestand aus einem auBen
aufgebrachten, Pt—gehiilsten und einem in die Hiillwand einge-
lassenen TE von 0,5 mm ¢. Mit dieser Bestiickung wurden statio-
nihre und transiente Daten bei Leistungen von 20 bis 50W/cm

aufgenommen.

2.3 Zur Priifung des Einflusses der Reaktorleistung auf die thermischen
Randbedingungen in der Versuchsstrecke wurden mit BSS 05 erneut
Versuchsreihen mit und ohne Reaktorbetrieb bei gleicher elektri-

scher Leistung gefahren.

Zur ErhShung des Sauerstoffangebotes widhrend der Transiente in der
Teststrecke wurden Rechnungen dariiber angestellt, welcher kleinste
Dampfmengestrom

- sich technisch verwirklichen 148t

= ein noch ausreichendes 0,~Angebot gewdhrleistet.

Die Uberlegungen bezogen sich auf eine Kapillare zur Einstellung

dieses Massenstromes.

Vom IKE Stuttgart wurden Vergleichsrechnungen zu den Versuchen.mit .
Brennstabsimulatoren durchgefiihrt. Dabei wurden erstmals neuere
Werte fiir die spezifische W’érme-cp fir Zry~4 (nmach MATPRO) verwendet,

die sich oberhalb 800 °C sprunghaft veridndern.
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Fiir die Montage und instrumentierung yon vorbestrahlten Priiflingen
ist eine Koppel—- und Schweifvorrichtung beschafft worden, die in
der Abschirmzelle des FR2 eingesetzt werden soll. Mit der kalten

Erprobung wurde begonnen.

Erzielte Ergebnisse

2.2

. Da die Nachuntersuchungen an den Versuchsst#dben in den HeiBen

Zellen dﬁrchgefﬁhrt werden miissen, stehen die Ergebnisse erst
relativ spidt zur Verfiigung. Unmittelbar nach dem Versuch kdnnen

nur die wihrend des Versuchs aufgenommenen Daten ausgewertet werden.
Wichtigste GrdRen sind Berstdruck und Bersttemperatur. Nach Defini-
tion dieser Gréﬁen wurden diejenigen aus den bisherigen Nuklear-
stabversuchen mit den verdffentlichten Out—of—pile—Dafen verglichen.
Es zeigt sich, daB die In-pile-Daten im Bereich der Qut-of-pile=-

Daten liegen.

Nach Uberpriifung der erwdhnten MeBeinrichtungen fiir die Leistungs-—
bestimmung verbleibt als mSgliche Fehlerquelle der EinfluB der
TE~Anordnung im Versuchseinsatz. Es wird angenommen, daB sich als
Folge mangelhafter Durchmischung Stromfdden unterschiedlicher Teﬁ—
peraturen ausbilden und damit die AT-Messung fehlerhaft wird. Auch
ein Leckstrom im Kopfteil des Versuchseinsatzes, der die Mengenstrom-
angabe verfilscht, ist weiterhin nicht ganz auszuschliefen. Wie mit
dem Kalorimeter bei BSS 06 nachgewiesen wurde, scheiden Fehler-
quellen auBerhalb des Reaktoreinsatzes aus. Die Abweichung thermisch/

elektrisch betrug hier lediglich bis zu 2,5 W/cm.

Die Versuche zur 'wahren'" Hiillrohrtemperatur ergaben eine geringe
Abhingigkeit des Temperaturunterschiedes zwischen dem Wand- und Ober-
flichen-TE vom Temperaturniveau, dagegen eine deutliche Abhingigkeit
von der Priiflingsleistung. Zur elektrischen Leistung von 50 W/cm

148t sich hieraus ein Korrekturwert von 75 + 35 K angeben. Der
Streubereich von # 35 K geht zu Lasten der auBlen angebrachten TE,

die am Hiillrohr unterschiedlich stark anliegen.
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2.3 Der EinfluR der Reaktorleistung auf die transiente Aufheizung
erwies éich als sehr gering, Dies bestitigt die Ergebnisse
der frilheren BSS—Versuche und der angestellfen Berechnungen:
Eine Abschitzung auf der Grundlage gemessener Temperaturwerte
ergab einen Leistungsanteil durch den Reaktorbetrieb von

ca. 0,5 W/cm.

Es ist offensichtlich, daB die Referenzversuche nicht mit

Reaktorleistung gefahren werden miissen.

3. Zur Sicherstellung des gewiinschten 02-Angebots am Priiflung ist
eine 12,5 m lange Kapillare mit 0,5 mm lichter Weite in Bypass-—
schaltung geplant, Damit soll ein Mengenstrom von 0,2 kg/h erreicht
werden, dessen Kiihlwirkung widhrend der Aufheizung akzeptabel ist.
Hinsichtlich der Dampfgeschwindigkeit sind mit diesem Wert dhnliche

Verhidltnisse wie beim LOCA des DWR gegeben.
4, Bel Beriicksichtigung der cp-Werte nach MATPRO ergeben die Rechen-

kurven eine bessere Anndherung an die Versuchskurve im oberen

Temperaturbereich ab 800 °%..

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Versuchsreihe B mit frischen Nuklearstiben wird fortgesetizt. In
dieser Reihe stehen noch sechs Versuche aus. Die Nuklearstabversuche

werden weiterhin vorrangig vor den BSS-Versuchen bearbeitet.

Zur Vorbereitung der Versuche mit vorbestrahlten St#ben wird mit der
Erprobung der HZ-Komponenten -(Koppel-, SchweiB-, Priif—- und Handlings-

einrichtungen) begonnen.

Die Vorbestrahlung mit z.Z. drei Vorbestrahlungseinsitzen zu je

6 Stdben im FR2 wird weitergefiihrt.

Die Bypass—Anordnung fiir das Oz—Angebot soll eingebaut, kalibriert

und erprobt werden.
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Die Ersatzbeschaffung der Loopeinbauten Druckrohr und Tauchrohr
wird in Angriff genommen, da diese in absehbarer Zeit ihre zulidssige

Einsatzzeit erreichen.

Die Abweichungen in der Leistungsbestimmung werden mit einem speziellen

BSS—Versuch weiter untersucht.
4238 Untersuchungen zur Wechselwirkung zwischen aufblihenden Zir=-
caloy-Hiillen und einsetzender Kernnotkiihlung

(K. Wiehr, IRB)

Durchgefiihrte Arbeiten

- Charakterisierung der Brennstabsimulatoren mittels Photo—Scanning
hinsichtlich Temperaturverteilung

- Aufbau von Priifeinrichtungen fiir das Quotientenpyrometer und das
Kapillar-DruckmeRsystem

- Theoretische Betrachtungen zum Ubertragungsverhalten des Kapillar-
DruckmeBsystems

- Theoretische Untersuchungen zur Verbiegung von Zircaloy-Hiillrohren
beim Aufblihvorgang

- Versuche an verkiirzten Brennstabsimulatoren zur Klidrung von Einzel-
effekten beim Aufblihvorgang von Zircaloy-Hiillen.

— Erster Berstversuch an einem Brennstabsimulator voller beheizter

Linge von 3,90 m und axialem Leistungsprofil.

Erzielte Ergebnisse

Die Entwicklung der Brennstabsimulatoren wurde weitgehend abgeschlossen.
Zur Charakterisierung der Heizstdbe und Brennstabsimulatoren hinsicht-
lich Leistungsdichte- bzw. Temperaturverteilung hat sich ein photo-
graphisches Verfahren mit Auswertung der Filme durch ein  Densitometer
hinsichtlich unterschiedlicher Schwidrzungsgrade bewdhrt. Hierdurch konnten
weitere Verbesserungsmdglichkeiten der Brennstabsimulatoren aufgezeigt

und die entsprechenden Weiterentwicklungen eingeleitet werden.
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Die untersuchten Heizstdbe zeigten z.T. eine gute axiale Temperatur-

verteilung mit geringen lokalen Temperaturabweichungen.

AuBerdem zeigte sich, daB derartige Temperaturunterschiede auf dem

Heizstab bis hin zur Brennstabsimulatorhiille weiter gedimpft werden.

Zur Kldrung der bei den bisherigen Berstversuchen beobachteten De-
formationsformen wurden einige Versuche mit direkter Beheizung durch-
geflihrt. Hierbei ergaben sich Berst-Umfangsdehnungen bis iiber 100 7 und

deutliche Verkiirzungen der Zircaloy-Hiille.

Bei weiteren Versuchen mit indirekt beheizten Brennstabsimulatoren

von 325 mm beheizter Linge wurden ebenfalls Verkiirzungen der gebor-
stenen Zircaloy-Hiillen festgestellt, nachdem der innere Aufbau so modi-
fiziert wurde, daB keine Verspannungen mehr mdglich sind. Bei diesen
Versuchen wurden Umfangsdehnungen von etwa 30 7 und Verkiirzungen

von etwa 1,5 mm gemessen. Diese Umfangsdehnungen liegen im unteren

Streuband der bei den bisherigen Versuchen gemessenen Umfangsdehnungen.

Der Priifstand fiir Blindeltests voller Linge wurde in Betrieb genommen.
Der erste Brennstabsimulator voller Linger mit stufenfdrmigem axialem
Leistungsprofil wurde einem Bersttest mit anschlieBendem Fluten im
geborstenen Zustand unterzogen. Die Berst-Umfangsdehnung betrug nur
27 7. Die iiber die gesamte beheizte Stablinge von 3900 mm vermessenen
Umfangsdehnungen zeigten eine sehr stark ausgeprigte Empfindlichkeit
gegeniiber der in den einzelnen Leistungsstufen unterschiedlichen Tem—-
peratur sowie gegen lokale thermische und mechanische Einfliisse durch
Abstandshalter und Thermoelemente. Das Rohrstiick mit der Berststelle‘
zeigte genau die von Versuchen mit verkiirzten Brennstabsimulatoren
bekannte Deformationsform — gerade Berstmantellinie, gewdlbte von den

Pellets abgehobene gegeniiberliegende Seite.

Zur Messung des Gasdruckes der Brennstabsimulatoren voller Linge an

der Stelle der erwarteten lokalen Aufblihung wurde ein spezielles MeB-
system mit extremen Abmessungen entwickelt, bestehend aus einerMeBkapillare,
einer Mefkammer und einem DMS-Druckaufnehmer. Zur rechnerischen Korrektur

der Druckanzeige im Hinblick auf den zu messenden Druck wurden theo-



- 34 -

retische Grundlagen zum Ubertragungsverhalten dieses MeBsystems

erarbeitet.

Bei Aufheizversuchen mit Brennstabsimulatoren unter innerem Uberdruck
wurden azimutale Temperaturverteilungen gemessen sowie ein Aufblihen
der Zircaloy-Hiilleauf der azimutal kdlteren Seite und ein sich daran
anschlieBendes Bersten auf der nicht abhebenden wirmeren Seite beob-
achtet. Fiir diese spezielle Deformationsform der Zircaloy-Hiillrohre
kénnen Effekte der anisotropen Struktur des Zircaloy—Materials und/oder
mechanische Verspannungen verantwortlich sein. — Zur Kldrung mdglicher
mechanischer Ursachen wurden die durch die Wirmeverspannung im
elastischen Bereich auf das Zircaloy-Hiillrohr libertragenen Kridfte und
Momente sowie die Spannungsbelastung der Zircaloy-Hiille berechnet. Es
konnte gezeigt werden, daB die Hiille bei plastischer Verformung

dem im elastischen Bereich aufgebaufen—Momentenpaar nachgibt und dieses
so gerichtet ist, daB es die Tendenz hat, die Hiille mit der azimutal
wirmeren Seite zum inneren Heizstab hin und mit der azimutal k3lteren
Seite vom Heizstab weg zu bewegen. Die Frage, ob das vorhandene Momenten-
paar allein verantwortlich ist fiir die beobachteten starken Unsymmetren
beim Aufblidhvorgang oder ob z.B. die anisotrope Struktur des Zircaloy-
Materials ebenfalls eine wesentliche oder sogar eine weit groGBere

Bedeutung hat, bedarf noch weiterer Untersuchungen.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

- Funktionspriifung und Eichung des Quotientenpyrometers sowie des
Kapillar-DruckmeBsystems.

- Uberpriifung des theoretischen Modells zum Kapillar-DruckmeBsystem.

- Verifizierung des SSYST-Moduls DRUSPA.

- Versuche zu Einzeleffekten beim Aufbldhvorgang an verkiirzten Brenn-—
stabsimulatoren.

- Einzelstabversuche an‘Brennstabsimulatoren voller Linge.

- Vorbereitende Messungen fiir Biindelversuche im Hinblick auf Biindel-

grdBe und radiale Temperaturverteilung.




4239 Untersuchungen zum EinfluB der GrdBe und Form von Kihl-
kanalblockaden auf die Kernnotkiihlung in der Flutphase

eines Kiihlmittelverluststdrfalles

(S. Malang, IRB)

Durchgefihrte Arbeiten

Abgeschlossen wurden die Referenzversuche an einer Stabreihe
bestehend aus 5 Heizstiben ohne Kiihlkanalblockaden. Bei der

Versuchsdurchfiihrung wurden folgende EinfluBgrdfen variiert:

- die Stabtemperatur bei Flutbeginn,

- die Flutrate (konstant wdhrend der einzelnen Versuche),

- die Temperatur des Flutwassers,

- der Systemdfuck (konstant wihrend der einzelnmen Versuche) und

- das Niveau der Nachwidrmeleistung (nach ANS-Standard).
Bei der Durchfiihrung der ersten Versuchsreihe mit einer 5-Stab-
Reihe und einer Lochplatte, durch welche 62 7 der Kiihlkanile

versperrt sind, wurden dieselben EinfluBgrdBen variiert.

Erzielte Ergebnisse

Fiir die digitale Erfassung der MeRdaten stehen 128 Kanile zur
Verfiigung, von denen augenblicklich 42 verwendet werden. Die

Datenerfassung erfolgt mit einer Frequenz von 10 Hz.

Die Berechnung der Wirmeiibergangszahlen erfolgt numerisch mit
Hilfe eines Reéechenprogrammes, das auf der Basis des HETRAP-

Codes entwickelt wurde.

Mit der Auswertung der Versuche wurde begonnen. Ein Vergleich
der Versuche mit unblockierten Kandlen mit denjenigen mit einer
Lochplatten—Blockade zeigt, daB bei sonst gleichen Parametern
der Wirmeﬁbergang hinter der Lochplatte immer besser war,
wdhrend der Wiremiibergang vor der Lochplatte kaum beeinfluft

wurde.

In den weiteren Versuchen soll gekldrt werden, ob dieses Er-



gebnis auch fir andere Blockadetypen giiltig isf. Die erh&hte
Kiihlwirkung hinter der Blockade ist aus der optischen Be-
obaéhtung erklirbar. Die verwendete Lochplatte fiihrte zu einer
intensiven Zerstiubung ankommender Wassertropfen. AuBerdem
sammelte sich hinter der Blockade Totwasser an, welches durch
den aus der in Kanalmitte angebrachten Bohrung austretenden
Dampfstrahl in intensiver Bewegung gehalten wurde. Hierdurch
bildete sicﬂ sehr schnell eine zweite Benetzungsfront, welche

von der Blockade aus nach oben wanderte.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Versuche an der Stabreihe mit Kiihlkanalblockaden in Form
von Lochplatten werden fortgesetzt. AnschlieBend werden die
Versuche mit hﬁlsenféfmigén Blockadekdrpern verschiedener
Form und Gr&Be durchgefiihrt. Die austauschbaren Blockade-
kdrper werden in gleicher HShe an den Heizstdben angebracht
und die Kihlkandle gleichmdBig versperrt.

Biindelversuche mit 5 x 5 -Stiben werden vorbereitet.

4240 Coreschmelzen von LWR

4241 Experimentelle Untersuchung der Abschmelzphase von UO,-Zircaloy-

2
Brennelementen bei versagender Notkiihlung

(S. Hagen, RBT)

Durchgefiihrte Arbeiten

Im 2. Halbjahr 1976 wurde der neue Versuchskessel aufgebaut und in Be-

trieb genommen. Er erlaubt Experimente mit lZingeren St#ben, den Aufbau von
Biindelanordnungen bis zu 7 x 7 St3dben und die Verwendung von strOmendem Dampf.
Der Kessel wurde mit den notwendigen Versorgungseinheiten (Heizstrom,

Kiihlung der Elektroden, Thermostatisierung der Winde, Dampfversorgung)

und MeBeinrichtungen (Spannung, Strom, Kesseldruck, Temperatur) versehen.

Mit den Versuchen zur Erprobung der Biindelanordnung wurde begonnen. Parallel
hierzu haben wir eine Heizvorrichtung aufgebaut, die es erlaubt, den Brenn-
stab ohne zentralen Wolframstap durch Einstrahlung zu erhitzen. Der Einsatz

wurde in dem vorldufigen Versuchskessel montiert und mit der Erprobung



wurde begonnen.

Erzielte Ergebnisse

Die Vorversuche im Kessel fiir Brennstabsimulatoren mit Zentralstab-
heizung haben gezeigt, daB die Aufheizung in Biindelgeometrie erwar—
tungsgemdf verliduft, so daB mit den Abschmelzversuchen von Stab-
biindeln begonnen werden kann. Die ersten Versuche an Vollstdben in

He ergaben, daB der Angriff des Zircaloys auf das UO, auchbei Heizung

2
durch Strahlung von auBen praktisch das gleiche Verhalten wie bei der

zentralen Heizung mit dem W-Stab aufweist.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Fiir 1977 sind im wesentlichen Abschmelzversuche in Biindelgeometrie vor—
gesehen. Der EinfluB der Abstandshalter und der Abschaltstabfiihrungs—

rohre soll hierbei ebenfalls untersucht werden.
4243 Versuche zur Erfassung und Begrenzung der Freisetzung von
Spalt— und Aktivierungsprodukten beim Coreschmelzen

(H. Albrecht, IRCH; D. Perinic, RBT)

Durchgefiihrte Arbeiten

1.Fortsetzung der im 1. Halbjahr 1976 begonnenen Versuche zur Ermittlung
der Freisetzung der Hauptkomponenten einer inaktiven Coriumschmelze mit

folgender Zielsetzung:

a) Quantitative Angaben iiber die Freisetzung der Elemente Cr, Mn, Fe,
Co, Ni, Sb, Zr und U als Funktion der Atmosphire, der Temperatur,
des Drucks und der Schmelzgutzusammensetzung. Die 1. Serie von Ver-—
suchen unter Luft (17 Experimente) wurde abgeschlossen und weitgehend
ausgewertet; in der 2. Versuchsserie (22 Experimente) bestand die Atmosphire
aus Ar bzw. Ar + 5 % H2’ womit chemisch neutrale bzw, schwach re-
duzierende Bedingungen iiber der Schmelze herrschten.
b) Aussagen iiber das Verhalten des Schmelzgutes in Abhingigkeit von den
0.g. Parametern unter den speziellen Versuchsbedingungen (ThOZ-Tiegel,

induktive Heizung mit f = 350 kHz) und insbesondere {iber die Wechsel-
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wirkung zwischen Schmelze und Tiegelmaterial.
2. Weiterer Aufbau der Schmelzanlage SASCHA:

Wegen des geplanten Einsatzes von aktivem Schmelzgut (Fissium) wurden vom
Amt filir ‘Umweltschutz einige zus#tzliche Auflagen erteilt, die vor allem
die Dichtheit der Anlage und die Aktivitdtsiiberwachung der Abluft
betrafen. Diese Auflagen werden inzwischen durch entsprechende Vor- -
richtungen erfiillt.

Zur Vorbereitung fiir Versuche mit grdBeren Schmelzgutmassen (ca. 3 kg
statt wie bisher max. 60 g) wurden nach umfangreichen Voruntersuchungen
Beschaffungsauftrige fiir einen Hochfrequenz-Generator mit hdherer
Leistung und eine HeifBwasser—Thermalisieranlage fiir den Induktor

vergeben.
3. Aufbau der Fissium-Fabrikationsanlage (FIFA)

Um die vorgesehenen Freisetzungsversuche mit spaltprodukthaltigem Brenn-
stoff aufnehmen zu kdnnen, wurde eine Boxenanlage zur Herstellung von
schwach aktivem Fissium eingerichtet. Sie enthdlt fernbedienbare Vor-
richtungen zum Einwiegen der Fissium-Bestandteile (UOZ—Pulver und
vorbestrahlte Spaltprodukt-Elemente bzw. Oxide), zum Mahlen und Mischen
der Komponenten, zur Herstellung kaltgepreBter Pellets, sowie zum Sintern
bei Temperaturen bis zu 1800 °C. Nach der technischen Abnahme wurde mit

dem Probebetrieb der Anlage begonnen.

Erzielte Ergebnisse

1. Bei den Schmelzversuchen unter Luft wurden aus den Corium—Proben von 30 g
bis zu einer Temperatur von 2850 + 100 °C maximal 1,2 Gew.7 freigesetzt.
Als fliichtigste Komponenten erwiesen sich Mn und Sb mit einer relativen
(d.h. auf die Ausgangskonzentration beéogenen) Freisetzung von 11 - 17 Z
bei 2850 °C. Die iibrigen Stahlkomponenten sowie Zr zeigten eine mittlere
Flichtigkeit mit Freisetzungswerten zwischen 1 und 3 Z, wdhrend U zu maximal

0,4 % freigesetzt wurde.

Bei allen Elementen zeigte sich im Temperaturbereich zwischen 2100 °C und

2900 °C eine Zunahme der Freisetzung um etwa 2 GrdBenordnungen. Eine Anderung
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des Atmosphidrendrucks von 1,0 auf 1,5 und 2,0 bar fiihrte zu keinen

meBbaren Unterschieden in der Freisetzung.

Die Schmelzversuche unter Ar bzw. Ar + 5 % H2 lieBen dagegen im Tem—
peraturbereich zwischen 2600 © und 2800 °C eine ausgeprigte Druckab-
hidngigkeit erkennen: hier kam es wihrend der Aufheizphase zu einem
Hochsteigen des Schmelzgutes im Tiegel und zu einem pldtzlich ein-
setzenden stofweisen Auswurf kleiner Partikel. Dabei war auch auf den Mem~—
branfiltern, die nicht von den Schmelzenspritzern erreicht werden, eine
starke Zunahmé der Freisetzung (um ca. 1 GroB8enordnung) zu registrieren.
Als Ursache wurde eindeutig das Sieden der Stahlkomponenten ermittelt.

Fir die Freisetzung im Temperaturbereich unterhalb des Stahlsiedens

wurden dhnliche Ergebnisse wie fiir Luft gefunden.

Zum Schmelzgutverhalten und zum Angriff des ThO_-Tiegels lassen sich folgen-

2
de Angaben machen:

- Abnlich wie unter Ar kommt es auch unter Luft zum Hochsteigen des
Schmelzgutes im Tiegel, zum Einsetzen von Siedevorgingen und zum Aus-—
wurf gliithender Partikel. Eine Druckabhingigkeit der Einsatztemperatur
war bisher nicht zu beobachten, ist jedoch nicht v8llig auszuschlieBen.

- Der Angriff des ThO,—Tiegels durch das Schmelzgut beginnt - wie die

aufgeschnittenen Tiigel zeigen — bel etwa 1800 °C und nimmt mit
steigender Temperatur bis zur weltgehenden Aufldsung der Tiegelwand
innerhalb weniger Minuten bei ca. 3000 °C zu. Ab ca. 2500 °C sintert der
zwischen dem Schmelztiegel und dem HuBeren Schutztiegel befindliche
ThOszries in zunehmendem MaBe an dem ThOQ—Tiegel fest, so daB dédurch
ein Auslaufen der Schmelze in allen bisherigen Versuchen vermieden

werden konnte.

Folgerung:

Bei den bisherigen Versuchen mit 30 g Schmelzgut ist anzunehmen, daf das
relativ groBe Oberflichen/Volumen—Verhdltnis und die beschriebene Wechsel-
wirkung zwischen Tiegel und Schmelzgut auch das Abdampfverhalten der ein-
zelnen Komponenten beeinflussen. Den geplanten Experimenten mit grBeren
Schmelzgutmassen (bis ca. 3 kg) kommt daher im Hinblick auf die Extrapola-

tion der Freisetzungsergebnisse eine wesentliche Bedeutung zu.
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Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Als wichtigste Arbeiten in den nichsten Monaten sind vorgesehen:

Durchfiihrung einer Serie von Freisetzungsversuchen mit inaktivem
Corium unter Wasserdampf

Vorversuche mit Schmelzgut, das aktivierten Stahl und/oder aktiviertes
Zircaloy enthdlt -

Freisetzungsvérsﬁche mit schwach aktivem Fissium

Vorbereitungen fiir die Installation des grBBeren Hochfrequenzgenerators.

4244 Konstitution und Reaktionsverhalten von LWR-Materialien beim

Coreschmelzen

(H. Holleck, A. Skokan, IMF I)

Durchgefiihrte Arbeiten

1.

ponenten (Zr0O

Es wurden Schmelzversuche an Corium A-Proben, denen Spaltprodukte
entsprechend 10 bis 20 -7 Abbrand (die hohe Konzentration der Spalt-
produkte soll dem deutlichen Nachweis der Reaktionen dienen) zuge-—
mischt waren, in inerter Atmosphire mittels Lichtbogenofen oder in
indirekt beheizten Tiegeln durchgefiihrt. Die Spaltprodukte wurden
teils in metallischer Form (z.B. Ru-stellvertretend auch fiir Rh und
Pd und Mo-stellvertretend auch fiir Tc), teils in oxidierter Form (z.B.
Zr02, CeOz, Nd203 - gtellvertretend auch fiir die {ibrigen 3-wertigen
Seltenen Erden~ und SrO-stellvertretend auch fiir BaO) eingesetzt.
Unberilicksichtigt bléiben.flﬁchtige Spaltprodukte(einschlieBlich Rb
und Cs, Te und J), die wahrscheinlich schon beim Abschmelzen frei-

gesetzt werden.

Es wurden Schmelzversuche zur Wechselwirkung von Corium (A+R) bzw. (E+R)
mit Beton (Zuschlag vorerst vorwiegend silikatisch) in inerter Atmosphire
in Wolframtiegeln durchgefiihrt. Durch den Einsatz voroxidierter Kom—
statt Zr, Fe203 und Ni10 statt Stahl) wurden ver-

2
schiedene Oxidationsstufen simuliert.
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Erzielte Ergebnisse

Zu-1.: Es wurden auffallende gemeinsame Anreicherungen nachgewiesen

a) Sr0 und ZrO, am Ubergang Oxid-Metallschmelze, offenbar auf der

2
hohen Stabilitdt von Sr-Zirkonaten beruhend.

b) Mo und Cr in der Metalischmelze.

Obgleich derartige Anreicherungen im fliissigen Zustandnicht in dieser
Form existieren, deuten sie doch auf zusidtzliche Bindungskrdfte hin,
die bei der Spaltproduktfreisetzung mdglicherweise von Bedeutung

sein kdnnen. Die Seltenen Erden sind homogen in der Oxidphase, die

Platipmetalle homogen in der Metaliphase verteilt.

Zu 2.: Der Mengenanteil der beim Schmelzen von Corium mit Beton (mit
Silikat-Zuschlag) neben einer Oxidschmelze (Betonschmelze + UO2 +
Zr0, * Stahloxide) auftretenden Stahlschmelze (ohne U und Zr) nimmt

zu iit dem Stahlgehalt der Corium—Mischung sowie mit dem Mengenanteil
an Corium in der Schmelze und nimmt ab mit steigendem Oxidationsgrad
der Schmelze, der seinerseits von der Art des Betonzuschlags abhidngt
(Silikat oder Karbonat). Durch die vollstdndige Mischbarkeit

der oxidischen Kernschmelze mit der (silikatischen) Bétonschmelze er-—
gibt sich eine Abhidngigkeit der phdnomenologischen Aufschmelztemperatur
sowie auch der Erstarrungstemperatur von der-Konzentration der hoch-
schmelzenden Oxide UO2 und ZrO2 in der Oxidschmelze. In dem experin-n-
tell untersuchten Bereich von 80 bis 30 Gew.% (UO2 + Zr02) fallt
diese Aufschmelztemperatur von V2000 bis auf 1500 °C kontinderlich
ab. Dieser Zusammenhang erscheint wichtig im Hinblick auf die MSglich-
keit einer modelltheoretischen Beschreibung der Aktivitdtsfreisetzung

aus der Schmelze sowie ihrer Ausbreitung und eventuellen Krustenbildung.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Das Verhalten der Spaltprodukte in der Schmelze mit zunehmender Oxidation
wird gepriift. In den weiteren Untersuchungen zur Wechselwirkung der Kern-—
schmelze mit Beton soll das Hauptgewicht auf den EinfluB des Rarbonat~
zuschlags und auf die Verteilung und Reaktion der Spaltprodukte in

der Schmelze gelegt werden:
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4245 Technologie und Stoffwerte von LWR—-Coreschmelzen

(G. Ondracek, S. Nazare, IMF 1)

Durchgefiihrte Arbeiten

. Herstellung von Corium—EX 1-Proben durch induktives Schmelzen von

Corium E in Schutzgas

Erprobung der Herstellung von Corium—EX 3 durch induktives Schmelzen.
Dabei werden simtliche Komponenten als Oxide eingesetzt und die
Schmelze in Inertgas durchgefiihrt.

Versuche zur Ermittlung deslAusgangszustandes der Kernschmelze

nach Durchschmelzen des RDB in Beriihrung mit Beton.

Erzielte Ergebnisse

1.

. Bei der Herstellung von Corium-EX 3 erwiesen sich die ThO

Die reproduzierbare Herstellung von Corium-EX 1 ist soweit erprobt,
dafl grbBere Chargen (ca. 250 g) hergestellt werden kdnnen. Das her-
gestellte Material kann bei Bedarf kurzfristig den beteiligten

Experimentatoren zur Verfiligung gestellt werden.

2—Tiege1
wegen starker Wechselwirkung mit der oxidischen Schmelze als nicht
brauchbar.

Bornitridtiegel aus eigener Herstellung waren glinstig, jedoch trat eine
Verunreinigung der Schmelze durch Aufnahme von Bor (bis 5 Gew.Z) auf.
Dariiber hinaus wurden metallische Ausscheidungen festgestellt, die
Uberwiegend aus Nickel bestanden. Es muB daher geklidrt werden, db
dieses Phinomen auf die Versuchsdurchfiilhrung in Inertgas zuriickzu-
fiihren ist oder ganz allgemein auch dann auftreten wiirde, wenn eine

Kernschmelze unter oxidierenden Bedingungen entsteht.

. Erste Versuche zur Reaktion von oxidiertem Corium-EX! mit Beton (BN 250,

12 - 13,1 Gew.Z Ca, 0,6 - 0,7 Gew.Z Fe, 1,3 - 1,4 Gew.7 Al, 41,1 -

46,1 Gew.Z 02, 2,3 - 3,9 Gew.Z C, Rest Si) unter folgenden Bedingungen:
Beton: Corium - Volumenverh&dltnis variabel > 1; 1 atm, Wasserdampf;
Maximaltemperatur 1800 K; Aufheiz- und Abkiihlzeit 7 min; Haltezeit

auf Maximaltemperatur 5 min haben ergeben, daR bei allen Mischungs—

verhdltnissen das Uran und Zirkon {iberwiegen als Oxid zusammen mit
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den Oxiden des Betons in der oxidischen Phase vorliegen, wihrend

die Elemente Fe, Cr und Ni noch metallisch auftreten.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

1. Abschidtzung von Oberflichenspannungen der Corekomponenten zur
Sicherung der Rechenergebnisse iiber die Unwahrscheinlichkeit

einer Dampfexplosion.

2. Prdzisierung der Aussagen zur Schmelzphasensegregation durch Dichte-

und thermische Ausdehnungsdaten fiir Corium

3. Festlegung des Ausgangszustandes der Schmelze nach ihren Eintritt

in das Betonfundament.

4246 Experimente zur Simulation groBer Kernschmelzen (Vorprojekt)

(D. Perinic, RBT)

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Die ersten Untersuchungen wurden fiir drei Schmelzmassen (0,1 — 1 — 10 t)

durchgefiihrt.

Die maximalen erforderlichen einzuspeisenden elektrischen Schmelzbad-
leistungen wurden bestimmt. Es wurde dabei fiir den max. Anteil der
Wirmestromdichte vor der Schmelzfront durch in der Schmelze erzeugte
Leistungen ein Wert von max. 0,7 MW/m2

angenommen. So errechnen sich folgende max. einzuspeisenden Schmelz-

badleistungen:

Schmelzmasse kg 100 1000 10000
Schmelzleistung fiir H = D MW 0,213 0,987 4,586
Schmelzleistung fiir 4H = D MW , 0,268 1,243 5,771

Die max. Srtliche Wirmestromdichte vor der Schmelzfront in Beton kann
bei einem Reaktorunfall 3 MW/m2 erreichen. Sie wird zum grdften Teil

durch die Abgabe der latenten Wirme des Schmelzbades bestimmt.
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Zur Simulation einer spezifischen Unfallatmosphire oberhalb des
Schmelzbades wuyrden technische Konzepte ausgearbeitet, die einen
druckfesten (6 bar) Sicherheitsbehilter vorsehen. Durch Einspriihen
von Wasserdampf auf die Sclmelzbadoberfliche wird die Containment-—
Atmosphiire simuliert. Zur Haltung des Gasdruckes im Sicherheitsbe-
hilter stehen zwei Alternativen zur Auswahl: Druckhaltung iiber ein
nichtkondensierbares Gas bei gekﬁhlter Wandung oder mit Wasserdampf
bei temperierter Wandung. Hierzu sind Vorversuche zur Uberschlags-

festigkeit bei der Arbeitsspannung (> 1000 V) erforderlich.

Dariiber hinaus wurden Untersuchungen folgender Teilaufgaben durchge-
fithrt: Reaktionsverlauf an der Schmelzbadoberfliche, Abgasfilterung,
Schmelzzusammensetzung, Fissium, /TemperaturmeBverfahren, Entsorgung

Versuchshalle.

Zur Untersuchung der Schmelze/Beton-Reaktion und zur Entwicklung von
betriebssicheren Betontiegeln wurden Schmelzversuche mit 0,5 kg
CORIUM-Schmelzen und EingieBversuche mit GrauguBschmelzen bis 300 kg
durchgefihrt. Durch Verwendung einer Giasfaser-Bewehrung konnte die

BetonriBbreite wesentlich reduziert werden.

/

Toroidale Zirkulationszellen

Beton

Stahlschmelze

Bei den GrauguB-EingieBversuchen konnte ein typisches Verhalten der
Schmelze reproduzierbar festgestellt werden. Bei einer Schmelzbad-
temperatur von rd. 1400 °¢ in kaltem Beton (rd. 5 OC) kam es zur Aus-—
bildung einer toroidalen Zirkulationszelle, die wahrscheinlich durch
das Abstrdmen des Wasserdampfes am Rande des Schmelzbades zu Stande
kam. Die Zirkulationsgeschwindigkeit der Schmelze war dabei wesentlich

hoher als die freie Blasenaufstiegsgeschwindigkeit.
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4300 AUSBREITUNGS- UND REAKTIONSVORGANGE VON NUKLEAREN SCHAD-
STOFFEN BEI SCHWEREN STORFALLEN ‘ '

4310 Untersuchung der zeitabhingigen Ausbreitungs- und Reaktions—
vorgidnge von Spaltprodukten und Aerosolen bei schweren Stdr-

fiallen

4311 Untersuchungen zur Wechselwirkung von Spaltprodukten und
Aerosolen in LWR-Containments

(§. Bunz, G. Haury, C. Sack, W. Schdck, LAF I)

Durchgefiihrte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Die Modellversion NAUA-Mod 1 a enth#lt auBer der sehr starken Temperatur-
abhingigkeit des Wasserdampfgehaltes und des Wasserdampfdrucks keine
weiteren Temperaturfunktionen. Im Berichtszeitraum wurde eine Version
Mod2 erstellt, die alle Temperaturabhidngigkeiten benutzt, die fiir die
Berechnung relevant sind. Im wesentlichen handelt es sich dabei um

die Viskositdt, die in die Aerosolabbauprozesse eingeht, und um ver-
schiedene Parameter, die fiir die Berechnung der Kondensatiorisprozesse
notwendig sind. Im Rahmen der notwendigen Genauigkeit wurden alle diese
Temperaturfunktionen durch Polynome der niedrigsten noch ausreichenden

Ordnung approximiert, um die Rechenzeit nicht unndtig zu verlingern.

Auf der Basis der Sensitivity-Studie wurde die Konstruktion der Ver-
suchsanlage i{iberarbeitet und der Versuchsstand sowie die restlichen In-
strumentierung bestellt. Die bedeutsamste Anderung gegeniiber dem frijheren
Konzept besteht in einer Erhohung der Auslegungsdaten auf 150 °C und

7 Bar. Damit kdnnen alle im Containment mdglichen Wasserdampfsdttigungs-—
zustidnde auch bei den Experimenten eingestellt werden. Rechnungen zur

Durchfiihrung der geplanten Messungen verliefen ausnahmslos positiv.

Das TropfchengrdBenspektrometer wurde in einer MeBserie an heiBen Wasser-
nebeln getestet. Alle AerosolmeRgerite sind geliefert und werden erprobt,.

Das Erfassungssystem fiir die MeBdaten wurde entworfen und bestellt.
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Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Bei einer Auslieferung des Versuchsstands im Juni 1977 wird die gesamte
MeBinstrumentierung einsatzbereit zur Verfiigung gestellt. Parallel dazu
laufen notwendige numerische Verbesserungen am Rechencode und die Voraus-
rechnungen zur ersten Serie von Kondensationsexperimenten. Die Lieferung
des MeBdatenerfassungssystems wird gleichzeitig mit dem Versuchsstand
erfolgen, so daB:die Inbetriebnahmephase im Sommer abgeschlossen werden
kann. Die erste experimentelle Phase befaBt sich nur mit Versuchen zur
Wasserdampfkondensation, eine m&glichst frithe Messung der Einfliisse

der Containmentwinde wird dabei angestrebt.

4312 Theoretische und expefimenfelle Untersuchung zur Ausbreitung
radioaktiver Gase urid Aerosole und der wahrscheinlichkeits~-
bewerteten Strahlendosen in der Umgebung nuklearer Anlagen nach
Storfidllen
(W. Hibschmann, H.Schiittelkopf, ASS)

Durchgefiihrte Arbeiten

Fiir den Nahbereich (bis ca. 15 km) wurden 6 Ausbreitungsversuche mit
chemischen Tracern durchgefiihrt. Jeweils zwei Tracer wurden gleich-
zeitig in 60 m und 100 m Hohe am meteorologischen Turm emittiert. Alle
Versuche wurdeﬁ spit abends bzw. nachts durchgefﬁhrf, meist nachdem

sich durch Wirmeabstrahlung vom Boden eine stabile Luftschichtung
eingestellt hatte (Kategorie D/E, E und F). Bei allen Versuéhen'wurden
ausschlieBflich automatische Probenahmestationen verwendet. Es wurde eine
MeBstation fiir Feldmessungen mit Kurbelmast und Kleinrechner aufgebaut
und getestet. Diese dient dazu, Wind- und Turbulehzmessﬁngen liber unter-
schiedlichen Gelindestrukturen (vor allem Gelinde geringerer Boden-
rauhigkeit als beim KFZK) aufzunehmen. Die Station ist gegenwidrtig im
Raum Stutensee aufgestellt. Die Vorbereitungen der Untersuchungen im
Entfernungsbereich iiber 15 km zielten darauf ab, die Zusammenarbeit mit
Besitzern geeigneter Radargerite zu vereinbaren, um die Anschaffung eines
eigenen Radars zu vermeiden. Die notwendigen Umbaumafnahmen dieser Radar-—

gerdte wurden festgelegt. Die Verhandlungen dauern noch an.
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Erzielte Ergebnisse

Die Ausbreitungsversuche geben einen ersten Uberblick iiber die Aus-
breitungsverhiltnisse bei stabiler Luftschichtung. Weitere Experi-
mente sind notwendig, um die Ausbreitungsparameter oy und o, auf
statistisch gesicherter Basis angeben zu kdnnen. Die meteorologischen
Daten wurden statistisch ausgewertet hinsichtlich der Ausbreitung,
der Niederschlige, der Strahlenbilanz und besonderer meteorologischer

Situationen.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Ausbreitungsversuche werden fortgefiihrt mit dem Schwerpunkt auf
abendlichen bzw. nidchtlichen Wetterlagen im stabilen Bereich. Die
Feldmessungen werden 1977 fortlaufend durchgefiihrt. Fiir dieTetroonfliige
ist zundchst die Zustimmung zur Umriistung eines der dafiir geeigneten
Radars einzuholen und diese auszufiihren. Erst dann kOnnen die radar-

verfolgten Tetroonfliige mit Transponder durchgefithrt werden.

4312-TUH Erstellung und Erprobung eines neuen Rechenprogramms fiir die
Berechnung der Ausbreitung von Schadstoffen in der Atmosphire
unter instationiren Bedingungen in ausgedehnten bebauten
Regionen
(C.D. Wiineke, E. Voelz, H. Schultz, Arbeitsgruppe f. Techni-

schen Strahlenschutz der TU Hannover)

Durchgefiihrte Arbeiten

Das Programm XPIC zur Berechnung der atmosphirischen Schadstoff-
ausbreitung wurde in 2 Versionen erstellt. In der Version A wird eine
Einzelwolke iiber weite Strecken mit eirem expandierenden Zellensystem
verfolgt. In Version B wird die Schadstoffausbreitung in einem grofen
aber begrenzten Gebiet erfaBt. Fiir verschiedene hdhenabhingige meteoro-
logische BestimmungsgrdBen wurden die Belastungen am Erdboden unter-

sucht.
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Erzielte Ergebnisse

Die Rechnungen mit Version A ergeben vergleichbare Ergebnisse bei
iiber den Wolkenbereich gemittelten Diffusionskoeffizienten, wenn
einmal mit konstanter und einmal mit hBhenabhingiger Windgeschwindig-—
keit gerechnet wird. Bei einer zusdtzlichen hShenabhidngigen Wind-
richtungsscherung sind die Belastungen unter der Wolkenzentrallinie
niedriger und entsprechend der Wirklichkeit in Richtung des Boden-
windes verschoben. In der Version B wird die Ausbreitungin einem sehr
groBen Zellensystem abschnittsweise und hinsichtlich der Teilchen
gruppenweise berechnet. Diese Version befindet sich noch in der

Testphase.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Nebeh der Beriicksichtigung der Gelidndeform und der dadurch verursachten
Inhomogenititen des Wind— und Turbulenzfeldes sollen die besonderen
meteorologischen Bedingungen und die Mechanismen der Schadstoffab-
lagerung in der bodennahen Grenzschicht realistischer erfaBt werden.
Die Ansdtze fiir die Vertikalverteilung der Diffusionskoeffizienten
sollen auf nicht neutrale Diffusionsbedingungen erweitert werden. Beil
Version B ist die Behandlunglmehrerer Schadstoffquellen vorgesehen.
SchlieBlich sollen Kriterien fiir eine gilinstigere Abstimmung zwischen

den rechentechnischen und den meteorologischen Grdfen ermittelt werden.

4330 Untersuchungen der radiologischen Folgen von Reaktorunfillen
unter probabilistischen Gesichtspunkten
(A. Bayer, K. Burkart, M. Schiickler, INR; W. Hﬁbschmann,

S. Vogt, ASS)

Durchgefiihrte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Die Arbeiten bestanden im wesentlichen aus Analysen und Entwilirfen fir
die Konzeption des Unfallfolgenmodells der deutschen Reaktor—Risiko-
Studie. Es wurde ein dynamisches Ausbreitungsmodell entwickelt, welches
zundchst fiir alle Entfernungsbereiche, spidter fiir den Fernbereich
eingesetzt werden soll. Darin werden Windrichtungsidnderungen nicht
beriicksichtigt. Mit dem Programmsystem UFO-BAS kann u.a. das Zeitintegral

der Luftkonzentration aller emittierten Nuklide fiir beliebige Aufpunkte



_49_

in Ausbreitungsrichtung berechnet werden. Ein weiteres Modell, welches
Windrichtungsidnderungen im Nahbereich beriicksichtigt, ist in Arbeit.
Auf der Basis der Vorschlidge fiir die Schadensberechnung der deutschen
Risikostudie wurden Uberlegungen iiber die bendtigte Speicherkapazitit
angestellt. Auf der Grundlage dieser Abschdtzungen wurde ein iiber-
arbeitetes Parameternetz entwickelt. Weiterhin wurden erste Uber-
legungen zur Implementierung eines Evakuierungsmodells angestellt,

das im TInstitut fiir Unfallforschung der TV entwickelt wird.

Ausblick auf den geplanten weiterenFortgang der Arbeiten

Zur Erzielung von Ergebnissen fiir den Zwischenbericht der Phase A

der deutschen Risikostudie ist die Nachprogrammierungader entsprechen-
den Teile der Rasmussen—Studie vorgesehen. Es folgen dann Arbeiten »
zum AbschluR der Phase A und ﬁbergangsafheiten zur Phase B, in der
dann spezifisch deutsche Verhdltnisse und Gegebenheiten beriick-

sichtigt werden.

4400 EINDAMMUNG UND BESEITIGUNG DER FOLGEN VON STORFALLEN
4410 Isolierung und Beseitigung von Kontaminationen
4411 Entwicklung von Dekontaminationsverfahren

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

1.Dekontamination metallischer Oberfléchen mit Pasten und Salzschmelzen

Durchgefiihrte Arbeiten

Zunidchst wurde das FlieBverhalten der Paste getestet, um eine geeignete
Transportvorrichtung aufbauen zu kdnnen. Danach wurde eine Anlage zum
Auftragen der Paste konstruiert und in Auftrag gegeben. Die Werkstoffe,
die zum Bau der Anlage benutzt werden, sind ausgewdhlt und ihr Verhalten

gegeniiber der Paste ist getestet worden.

Fiir die Flammspritzanlage wurde nach Gesprichen mit der Fa. AEG-Elotherm
eine Induktionsheizung als Widrmequelle ausgewdhlt. Eine entsprechende
Apparatur wird von der Fa. Apparate=- und Rohrleitungsbau, Heidelberg

fiir Versuche zur Verfiigung gestellt. Eine Auftragseinheit fiir das Salz-
gemisch wurde nach Versuchen mit Salzpulvern bei Fa. Grafix, Stuttgart,

bestellt.
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Alle diese Arbeiten wurden gemeinsam mit der Fa. Kraftanlagen, Heidel- .

berg durchgefiihrt.

Erzielte Ergebnisse

Die Plidne fiir den Bau von Apparaturen, mit denen die Eignung dieser Ver-
fahren in der Praxis demonstriert werden soll, sind fertiggestellt.
Die notwendigen Gerdte sind bestellt. Thre Auslieferung steht bevor,

so daB in Kiirze mit entsprechenden Versuchen begonnen werden kann.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Mit den Modellversuchen zum Auftragen von Pasten auf Werkstiicke kann

in nichster Zukunft begonnen werden.
Die Salzschmelzanlage wird im Dezember 1976 fertiggestellt. Mit den Ver-
suchen an nicht kontaminierten Teilen kann vermutlich im Januar 1977

begonnen werden.

2. Optimierung eines fliissigen Reinigers fiir Dekontaminationszwecke

Durchgefiihrte Arbeiten

Nach der Ermittlung der thermischen Eigenschaften von Reinigergrundsub-
stanzen mittels der Differentialthermoanalyse (DTA) wurden die thermisch
stabilsten,waschaktiven Substanzen so gemischt, daB neben hoher Reini-

gungswirkung die Gemische auch schaumreguliert waren.

Diesen Grundreinigermischungen wurden thermisch stabile Komplexbildner
zugesetzt. Die Dekontaminationswirkung der mit Wasser im Verhdltnis
1 : 100 verdiinnten Reinigermischungen wurden an kontaminierten Edel-

stahlproben ermittelt.

Erzielte Ergebnisse

Durch Mischen von Alkylphenopolycoldthern mit Fettalkoholithylenoxid -
Additionsprodukten und Zusitzen an Aminoacetaten oder Methylphosphor-
sdureestern konnten schaumregulierte und bis zu 200 °C thermisch stabile

Reiniger zusammengesetzt werden. Die Dekontaminationsergebnisse dieser
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wissrigen Reiniger waren im Vergleich zu Papan-Dekopan—-85 bezogen auf
Ru-106 teilweise besser, Eezogen auf Cs-137 etwa gleich und bezogen

auf Co—60 immer mdRig.

Ausblick auf den geplanten weiterenFortgang der Arbeiten

Es werden noch weitere thermisch stabile Komplexbildner gesucht und

zuerst einzeln, dann -als Mischungen getestet.

Die besten Reinigermischungen miissen dann in Abhdngigkeit vom pH-Wert
optimal auf Dekontaminationswirkung eingestellt werden. Gegebenenfals
ist die Reinigerzusammensetzung zusdtzlich noch auf universale

Verwendbarkeit abzustimmen.

3. Optimierung der Dekontamination_groBer Kernschmelzen

Durchgefiihrte Arbeiten

Es wurde damit begonnen, die in der Praxis zur Dekontamindtion am meisten
benutzten Chemikalien im Tauchbad in Abhingigkeit von der Temperatur

und Konzentration auf ihre Wirksamkeit hin zu testen. Als Probenmaterial
dienten hierbei im Autoklaven kontaminierte Edelstahlplittcheny die
Dekontaminationszeit betrug zweli Stunden. Die Versuche sind noch nicht
abgeschlossen. Bisher wurden untersucht: Salpetersiure, Salpetersidure/
FluBsdure, Alkalische Permanganatldsung, Oxalsdure und Oxalsiure/Citrunen-
sdure.

Erzielte Ergebnisse

Als erste Versuchsergebnisse, die teilweise noch durch weitere Ver-

suche abgesichert werden miissen, sind zu nennen:

. . . . . . o
— Alle untersuchten Dekontaminationschemikalien zeigten bei 80 C
eine weitaus hShere Wirksamkeit als bei Raumtemperatur.
- 4 molare Salpetersiure ist in Bezug auf Dekontaminationsvermdgen

und anfallenden Abfall die optimale Konzentration.
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- Bei der Kombination 3%-ige FluBsiure/20 Zige Salpetersidure 148t sich
die Konzentration halbieren, ohne daB dig Wirksamkeit beeintrdchtigt
wird.

- Die Konzentration 90 g Natrpnlauge/BO g Kaliumperméngaﬁat pro einen
Liter Wasser erscheint fiir Dekontaminationszwecke optimal geeignet
zu sein. Bemerkenswert ist die hervorragende Wirksamkeit dieser
LOsung fiir das Nuklid Ru—-106 (Restaktivitdten < 5 7).

- 1 7Z-ige Oxalsiure zeigte gegeniiber hdheren und niedrigeren Konzen-
trationen das beste Dekontaminationsvermigen.

- Mit der Kombination 0,2 - m Citronensidure 0,3 - m Oxalsdure konnten
gegeniiber anderen, geringeren Konzentrationen die besten Dekontamina-

tionsergebnisse erzielt werden.

Ausblick auf den gepanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Versuche werden mit weiteren Dekontaminationsldsungen fortgesetzt.
Nach der Auswahl der Losungen mit optimaler Dekontaminationswirkung

werden mit diesen andere Auftragstechniken erprobt.
4412 Wanderung langlebiger Transurane im Boden und in geologischen
Formationen

(T. Dippel, A. Jakubick, ABRA)

Durchgefithrté Arbeiten

Die Zeitgeschichte des Pu-Inputs in den Boden aus dem Bombenfallout

der vergangenen .Jahre wurde fiir den Heidelberger Raum ermittelt, Mit Hilfe
einer Korrelation zwischen den Messungen in Ispfa und Heidelberg konnte |
der Verlauf der Pu-Konzentration in der Luft rekonstruiert werden. Aus
diesem Verlauf wurde dann weiter mit Hilfe von empirischen Beziehungen

die NaB- und Trockenablagerung berechnet.

Zur Modellierung der Pu-Wanderung im Boden wurde eine Apparatur ent-
wickelt. Sie besteht aus einer Hochdruckfliissigkeitspumpe mit der das
Perkolat bei konstantem Druck durch eine Bodenkolonne gepreBt werden
kann. Die Kolonne ist auf einer elektronischen Waage angebracht, so daB
die Anderung im Wassergehalt der Bodenkolonne jederzeit verfolgt werden

kann. Die Entnahme des kontaminierten Perkolats am anderen Ende der

SRR
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Kolonne erfolgt durch einen Fraktionensammler, der-in seiner Dreh-

geschwindigkeit dem schnellen AusfluB des Perkolats angepaft ist.

Erzielte Ergebnisse

Die Zeitgeschichte des Plutonium—-Inputs hat folgenden Verlauf

Jahr 1954 1955 1956 1957 1958 1959 1960 1961 1962

Kum, . .
Ablagerung 0,066 0,14 0,25 0,37 0,53 0,79 0,82 0,85 0,91
(mCi/km2) .

Jahr 1963 1964 1965 1966 1967 1968 1969 1970

Kum. : .

Ablageryng 1,61 2,09 2,32 2,39 2,41 2,48 2,51 2,54
(mCi/km”)

Es ist eine Apparatur fiir Perkolationsversuche mit Plutonium an Boden-
prében betriebsbereit. Es lassen sich mit ihr verschiedene Grade der

Sittigung des Probenmaterials mit Perkolat einstellen. Der Zeitraffer—

effekt gegeniiber natiirlicher Perkolation betrdgt 1 : 3000.

Ausblick auf den geplanten Fortgang der Arbeiten

Zur Priifung der Feldergebnisse und des Pu-Verhaltens unter verdnderten

Randbedingungen werden Laborversuche durchgefiihrt.

Es ist geplant, die Pu-Verteilung von verschiedenen Bbden zu vergleichen,

die mittlere Verweilzeit zu berechnen und nach Abhidngigkeiten zwischen
Konzentrationsverteilung und Lagerungsdichte, Prositdt und spez. Ober-—

fldche zu suchen.
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4420 Technik der Rium~ und Demontageafbeiten
4421 Entwicklung von Methoden und Verfahren zur Stillegung und
Endbeseitigung nuklearer Anlagen

(G.W. Kdhler, RBT)

Untersuchungsprogramm

1. Ausbau, Zerkleinerung - Stahl/Beton
Konditionierung groBer Komponenten
Hilfssysteme

Transportmdglichkeiten von Reaktorkomponenten ab Kernkraftwerk

2

3. Konditionierung von Abfdllen
4. Ablaufplanung einer Stillegung
5

. Rdumliche Anordnung von Reaktorkomponenten

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Untersuchungen zu den Punkten 1 und 2 wurden durchgefiihrt und ab-
geschlossen. Die Punkte 3 bis 5 wurden bearbeitet, jedoch im Berichts-

zeitraum noch nicht abgeschlossen.

Erzielte Ergebnisse:

Zu 1.: Der Ausbau von Reaktorgrofkomponenten ist technisch mdglich, auch
nach lingerer Betriebsdauer. Bis auf den Druckbehilter neuer Siede-—
wasserreaktoren sind die Komponenten unzerlegt ausbaubar. Der Ausbau
von unabgeschirmten Komponenten mit hoher Dosisleistung ist sehr auf-

wendig, da fernbedient und fernbeobachtet gearbeitet werden muB.

Die Zerlegung von Komponenten im Reaktorgebiude ist mdglich, jedoch

nur bei einer Stillegung sinnvoll.

Bei Komponentenaustausch ist egine externe Zerlegung, z.B. in einer
Konditionierungsanlage vorzuziehen um den Einbau der Tauschkomponente

nicht zu verzdgern.
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Wegen der Komponenten—Abmessungen und der Materialdicken sind bei
der Zerlegung bevorzugt thermische Trennverfahren einzusetzen,

insbesondere Plasmaschmelzschneiden und autogenes Brennschneiden.

Beim Ausbau der Komponenten sowie der weiteren Zerlegung von Segmen-—
ten sind auch mechanische Werkzeuge bzw. Werkzeugmaschinen wie

Sdgen und Schlagscheren zweckmdBig zu verwenden.

Hilfssysteme wie Schutzzelt, Absaugung, Filter usw. sind bei Ausbau
und Zerlegung notwendig, um eine Ausbreitung von Kontamination zu

verhindern.

Zu 2.: Wegen der zu erwartenden hohen Dosisleistung nach lingerem
Betrieb (20 - 30 Jahre) ist eine Abschirmung der Primdrkomponenten
beim Transport notwendig. Dadurch erhdhen sich Gewicht und Abmessungen,
so daB nur Komponenten mittlerer GrdBe (z.B. Primdrpumpe) unzerlegt

transportierbar sind.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

AbschlieBende Bearbeitung der Punkte 3 bis 5 bis Ende 1977.
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4112 Development of Exhaust Air Filters for Reprocessing Plants
J. Furrer, J.G. Wilhelm, LAF II3 K. Jannakos, RBT-IT)

Work Completed

1. An iodine and aerosol test rig was built jointly with GWK in a caisson
in WAK and accepted by the TUV (Technical Inspectorate). An in-line

iodine measuring probe was installed in the dissolver off—gas.line.

2. Sampling systems for the dissolver and vessel off-gas were designed

and built for examination of the gaseous components.

3. High loading level and desorption tests were carried out in the

laboratory with AC 6120/H] as the iodine sorption material.

4. The flowsheet for PASSAT and all the technical criteria for delivery
and acceptance and specifications for the components of the system were
completed. Purchases of the plant components and examination of the

bids were begun.

5. Fabrication and partial testing of a prototype iodine filter (box

design) were completed)

Essential Results

Ad 1. In principle, iodine measurements can be performed with the existing
iodine measuring system. Improvements were achieved and tested in pro-
longing the service life of the system. Also a parallel development seems

to be successful.

Ad 2, First samples were taken to determine the concentration of organic

constituents in the vessel off-gas of the WAK facility.

Ad 3., In the case of iodine concentration peaks of > 10 g 12/m3 of off-
gas there is physical adsorption on the iodine sorption material in
addition to chemisorption. The optimization of a sweep phase for further
transport of the adsorbed iodine up to the point of binding by chemi~-
sorption in deeper layers of the filter will be the object of further

studies.
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Ad 4. The assembly structure to accommodate the whole system has been
set up. Technical discussions about the adjudication of the contract

for the plant have in part been finished.

Ad 5. Partial testing of the prototype iodine filter (box design)

produced good results in long time and handling tests.

Plans for the Near Future

Continuation of the high loading and overloading tests and of the desorption
tests to -determine sweeping times. Measurement of off-gas compositions

in WAK.

Construction of PASSAT and execution of further studies on HAUCH in order

to optimize aerosol sémpling (droplets and particles).
4114 Exhaust Air Filtering in Reactors

Ageing and Poisoning of Todine Sorption Materials

(J. Furrer, R. Kaempffer, J.G. Wilhelm, LAF II)

Work Completed

]311 removal efficiency of

Studies relating to the reduction of the
activated charcoals in iodine filters due to loading by poisons as

well as studies of the regeﬁeration of poisoned activated charcoals have
been continued and extended to the determination of radioiodine vola-

tility during the phase of desorption.

Essential Results

Even after high loading by poisons of the activated charcoal as a result
of extended exposure in the nuclear power station the initial removal
efficiency was nearly attained by a poison desorption cycle. A first
test showed that mnot much of the iodine activity already removed

was discharged during the desorption phase.
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Plans for the Near Future

The tests on poison desorption in the presence of absorbed radioiodine
will be continued. According to results so far obtained the service
life of the iodine sorption filters can be markedly increased by inter-—

mediate poison desorption cycles.

The prototype of an iodine sorption filter intended to guarantee a

longer service life is under construction.

Determination of the Radioiodine Species in the Exhaust Air of Nuclear

Facilities

(H. Deuber, LAF II)

Work Completed and Essential Results

Using the selective I, sorption materials DSM 10 and DSM 11 measurements

2
were performed with radioiodine species samplers in the exhaust air of

a research reactor and of several nuclear power stations (BWR, PWR). The
radioiodine species samplers were used upstream and downstream of

iodine filters (containment exhaust air stand-by filter, shutoff room

exhaust air filter) as well as in the exhaust air of the stack.

The results obtained by use of DSM 10 and DSM 11 generally agreed. The
percentage of aerosol iodine was low in all cases (< 3 %) whereas that

of organic iodine partly reached high values (< 77 Z). In case of complete
iodine filtering of the air the pe;centage‘of inorganic iodine was very

low (<2 7).

Plans for the Near Future

In a PWR nuke measurements will be performed with radioiodine species
samplers over an extended period of time (about 1 year) in different

types of exhaust air (upstream and downstream of the shutoff room exhaust
air filter, exhaust air from the turbine house, auxiliary plant building,
stack). The development of a radioiodine species sampler applicable

in the exhaust air of reprocessing plants will be started,
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In the two metal loss rate runs an abrupt, discontinuously enhanced
metal concentration was found in the pressurized water after about
400 hours. It suggests‘the growth of the surface layer on the INCOLOY
specimens until an instable thickness is reached at which the metal

oxide begins to detach.
Automation on the laboratory scale of the atomic absorption spectro-
scopy essentially resulted in making shorter the handling and

evaluation period and in a higher accuracy of analytics,

Plans for the Near Future

Three autoclave systems will be available to continue the investigations.
The discontinuous metal lossrate observed calls for further investi-
gations. They will relate to the chemico-physical partial processes of
transport of the metal and metal oxide content released in the pressurized

water and of the determination of the solid content, classified by size.’

4130 Long—term Radiological Burden of the Environment

4132 Investigations on 1291 Radioecology

(H. Schiittelkopf, ASS)

Work Completed

129

In the second half of 1976 I was determined in process solutioms,

various waste waters, cow's milk, thyroid and soil samples. An analyti-

271 in air. First amnalyses

cal method was developed for the assay of 1
wereperformed of the air in the environment of the Karlsruhe Nuclear

Research Center.

Essential Results

1 . . .
The 29I concentration in waste waters and milk have further decreased

and for cow's milk they attained the detection limit of several

10—3 129

. . 1 . , .
pCi of I/1 of milk. The 29I concentrations in soil samples

so far evaluated have scattered within one order of magnitude of
fCi IZQI/g of soil. The results of measurements on stable iodine of

the environmental air show that the elemental iodine and aerosol
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iodine amount to 1 - 10 ng 127I/m3 of air.

Plans for the Near Future

The determination of ]291 in cow's and goat's milk as well as in
waste waters has been terminated f£or the time being. However, in the
next year the 1291 determination in goat's milk is to be continued
when the green forage season will start. Likewise, 1271 will be
determined in air at different places of the Federal Republic of
Germany with the beginning of the green forage season. The determi-

129

nation of T in soil samples will be .terminated in 1977,

4134 Investigation of the Long-Term Radiological Environmental

Impact {aused by an Accumulation of Nuclear Facilities

(A. Bayer, R. Kalckbremner, G, Lorenz, M. Schiickler, INR)

Work Completed and Essential Results

The programme for the calculation of the radiological impact on

the population via the various exposure pathways has been finished.
Results have been obtained by making use of this programme for the
Upper—Rhine—Region. By inserting some preparatory work for the German
risk study a delay in the documentation occured. The documentation

will be issued during the first half of 1977.

In a further study the build-up of heayy isotopes in the cores of
different reactor types were investigated and the resulting through-
puts in a reprocessing plant have been derived. Using attainable

decontamination factors, the resulting release rate can be estimated.

Plans for the Near Future

The investigation has been finished.
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4140 Separation of Krypton and Xenon from the Offgas of

Nuclear Facilities

Research Program

1. Column behavior and separation factors achievable during thé
low temperature distillation of the three component systém
sz—Xe—Kr., » |

2. Prepurification of the offgas

2.1 Testing of catalysts and development of a catalytic test bed

including a controlled dilution loop for the reduction of O2

and NOX with HZ'
2.2 Measurement of the adsorption capacity of inorganic sorbent

materials like molecular sieves for Kr, Xe and trace gases
,05 €O,, NO_ and NH,

3. Study of the adsorptive separation of Kr and Xe on activated

e.g. H

charcoal as an auxiliary method to the distillation process.

Work Completed

Ad 1. The pilot plant KRETA has been put into operation and first
runs have been conducted.
Ad. 2.1. The static laboratory apparatus for kinetic studies of the

reduction of NO with H, has been put into operation. The analytic

2

determination of H2 in the presence of NOX has been developed at the

recycling loop apparatus. The reduction of O, and NOX was investigated

2
without catalyst (thermal reduction) in two series of experiments,

using flame combustion and electrical heating of the reaction zomne.
These experiments were carried out in collaboration with Fa. Decatox.

Ad 2.2, Dynamic adsorption coefficients ofANH and NH3/H20 as well as

3 v
of NO2 were determined using three different types of molecular sieves.
Ad 3. An experimental program initiated by us on the separation of Kr-
Xe by adsorption on activated charcoal was concluded by Bergbau-

forschung Essen.
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Essential Results

Ad 1. During the first period of operation of the KRETA plant decon-—
tamination factors were obtained using the two~component system

Nz—Ar and Nz—Kr which corresponded fairly well with values pre-

viously calculated (DF(Ar) = 10, DF(Kr) >103). The separation Kr-
Xe in the second column resulted in a Kr head product of 99,99 7

purity and a Xe bottom product containing <100 ppm Kr.

Ad 2.1. A detector for the determination of H2 was developed showing

no poisoning by NOX._The experiments on the thermal reduction of O2

and NOX with H, showed that only at temperatures >1100 OC reaction rates

2
are short ehough to provide high yields.

Ad 2.2. Dynamic adsorption coefficients of NH3 on two acid resistant

molecular sieves are only about half as high as on the conventional

0 in the gas stream increases the NH3 ad-

proceeds in several temperature steps.

type 5A. The presence of H2

sorption. The desorption of NO2
Ad 3. The separation Kr-Xe by means of means of selective desorption
from activated charcoal (vacuum of purging with N2 or H20—vapor) is

feasible, but relatively large adsorption beds are required for large

process gas streams.

Plans for the Near Future

Ad 1. Theoperation of the KRETA plant will be continued using the three-
component system Nz—Xe—Kr. The molecular sieve unit ADAMO which was
ordered at the end of 1975 will be mounted in the beginning of 1977.

It will be operated at first separately and then simultaneously with

KRETA.

Ad 2.1. Catalyst test will be continued on laboratory scale, The semi-

scale equipment for the catalytic O, -, NOXHreduction will be ordered.

Ad 2.2 and 3. The dynamic adsorption studies will be continued using

the rare gases and other trace gases as well as various adsorbents.
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4150 Waste Heat Problems Associated with Nuclear Facilities

4152 Environmental Impact of Cooling Towers of Large Nuclear Power

Plants (K. Nester, ASS)

Work Completed

With the help of the WALKURE program allowing to calculate the rise and
diffusion of plumes from cooling towers a number of computations were
performed for complex meteorological environmental conditions. The model
used in the determinatioﬁ of the dispersion coefficient with induced
turbulence was improved once more. It is now based on the turbulent kinetic
energy and rate of dissipation. This required two further partial differen-

tial equations to be solved so that their number has been increased to seven.

Essential Results

The results of computations performed for complex meteorological conditions
have shown that the horizontal distributions of the relevant parameters
normal to the directiqn of transport clearly differ from each other

in the individual layers., The influence exerted by inversions gets parti-
cularly noticeable. Such structures cannot be treated by one-dimensional
models. In some extreme cases the geometry of the visible plume com-
pletely differs from that which would be obtained with one-dimensional
models. By use of the new model for the dispersion coefficients the dis-
tribution of the latter can be calculated also in a more realistic way

than before. In case of overlapping of the plumes of several sources the

restrictions imposed by the previous approach can be eliminated.

Plans for the Near Future

The program will be terminated on December 31, 1976 with the completion

of the WALKURE computer program. Since the results of measurement campaigns
relating to the cooling tower plumes of the Neurath and Meppen power
stations were .not available before mid-December 1976, detailed "cali-
bration" was not possible. The verification as well as the application

of the WALKURE program used to calculate overlappings will be carried out
in 1977 within the framework of the Upper Rhine Valley Project initiated

by the Federal Office of Environmental Protection (Bundesumweltamt).
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4200 SYSTEM BEHAVIOUR OF NUCLEAR FACILITIES DURING INCIDENTS
4210 Dynamic Load of Components and Systems
4211 Dynamic Load of PWR Pressure Suppression Systems

(R.A. Miller, IRE)

Work Completed and Essential Results

Measurements were terminated with the infrared measurement device supplied
for the Marviken ITI tests. The instrument was successfully used in all
nine blowdown tests. Most of the data measured were evaluated and

documented in the Marviken reports.

In the analytical studies on the dynamic behavior of the containment
structure work concentrated on the outer spherical shell. It was found that
the eigenfrequencies of this shell are very close to each other in the 60 Hz
range and that the radial deflections are proportional to the pressure load
in a first approximation. First attempts were made to take into account the

influence of inertia of the water moved along with the structure.

The parameter computations were continued which had been performed on
behalf and for the account of TUV Baden using the KONDAS computer program
developed for this purpose. It was possible to compute in a reliable
manner both the low-frequency events of pulsating condensation, i.e. the
formation of vapor bubbles and bubble collapsing, and to make predictions
about the wall loads occurring in a multiple tube assembly. Comparison

with the experimental data, on the whole, yielded satisfactory agreement.

The data measured in the blowdown tests performed at the Mannheim power

station were evaluated and the results transmitted to TUV Baden,

In the course of non—nuclear hot tests performed in the Philippsburg
Nuclear Power Station accompanying control measurements were carried
out on behalf and for the account of TUV Baden. The data measured and

evaluated were directly transmitted to TUV Baden.
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Plans for the Near Future

Within the framework of a general judgement\relating to the applications
of the infrared measurement technique a quantitative comparison will be
made of the data measured at Marviken by this test method with the data

determined by other measurement techniques.

The behavior of the spherical shell at transient pressure load and the
stresses in the shell will be calculated in detail. Also attempts will

be made to couple the water moved along with the structure,

4214 Development of a Radionuclide Method of Mass Flow Measurement
in Non-steady State Multiphase Flows
(R. Léffel, LIT)

Work Completed

The Marviken II experiments were continued by the last five blowdowns
(BD 21 through 25) taking place from July until October.,Inadditioh to
the gas velocity measurements in agreement with the MX II-CRT-Project,
velocity and density measurements Qere performed in the outlet pipe as a

preparation of HDR experiments.

The radiotracer measurement equipment for experiments at the joint test

rig (PNS 4215) has been'completed.

Essential Results

In the blowdown channels a gas velocity of 0 to 100 m/s was measured. A
comparison between the velocity of the gas phase (measured with the
radiotracef measurement technique) and the liquid phase (measured with the
infrared measurement technique developed in the frame of the PNS)

yielded good agreement of results, This demonstrates that there was
practically no slip in the blowdown channels between the gaseous and the

liquid phases.

First partial results are available of velocity and density measurements

performed in the discharge pipe:
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1. The velocity in the dischgrge pipe varies from O to 40 m/s,
2. For the void factor values from O t 0,5 were found,
3. The mass flow varies from O, te 3,5 t/s.

Plans for the Near Future

The evaluation of the Marviken II experiments will have to be terminated

within the first half of -1977.

Preparations will continue of the tests to be carried out in the "Joint
Test Rig for Testing and Calibration of Two-phase Mass Flow Measurement
Techniques" (PNS 4215) and for the HDR blowdown experiments starting in
mid-1977.

4215 Joint Test Rig for Testing and Calibrating of Different
Methods of Two—Phase Mass Flow Measurement

(J. Reimann, IRB)

Work Completed and Essential Results

The start-up of the steady-state steam~water loop has been finished.
The planned maximal values of the mass flow rate as function of quality

and pressure are reached.

The components for the steady-state air-water loop have been ordered,

the loop has been built up, first function tests have been cgrried out.

‘Because of the additional work of the extension for air-water flows, the
blowdown test rig was delayed. Calculations for the security of the

pressure vessel have begun.

During the experiments the knowledge of the flow regime and the apparent
density is essential. To detect flow regime, impedance probes were developed

and have been tested in steam-water flows at pressures up to 150 at, The
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probe signals can be adjoined to flow patterns even in these cases when
high speed movies could not be interpreted definitely. To measure the
apparent density a multiple y-beam densitometer is developed. The
collimator block and the mounting support for the y-source were manu-

factured, the shielding and cooling of the scintillator has begun.

Plans for the Near Future

First tests of measuring methods in steady-state steam~water and air-
water flow will begin . The pressure vessel and the measuring
techniques for the blowdown test rig will be ordered. The y~densitometer

will be completed.

4220 Dynamic Load of Pressure Vessel Internals in LWR Loss—of-

Coolant Accidents

4221 Design and Precalculation of the HDR-Blowdown-Experiments
on Dynamic Loading, Stresses and Deformations of Reactor
Vessel Internals .

(R. Krieg, E.G. Schlechtendahl, IRE)

Work Completed and Essential Results

The stresses in the upper core barrel flange.have been analysed in
detail with STRUDL/DYNAL. Nonlinearity effects of the material proper-
ties were included. Tt was found that the blowdown load does not lift
the flange and surface pressure is acceptable. The 0,2 Z‘strain value is
- exceeded only locally and insignificantly. The riéing diagram of the

vessel has been established.

The blowdown load on the core barrel has been computed with the two-
dimensional code YAQUIR for reference test No. 3. Results of DAPSY
calculations (performed by LRA) were used as input for the pressure in
the nozzle and lower plenum. The predicted pressure signals at the

locations of the pressure sensors have been documented,

Plans for the Near Future

The thickness of the calibration plates for clamping the upper core




barrel flange will be determined. Vibration tests will be designed
in detail for the HDR core barrel both in air and water. Predictive

calculations will be performed for other blowdown tests,

4222 Experimental Data Acquisition and Processing of the Dynamic
Behavior of the Pressure Vessel Test Internals under the
HDR-Blowdown~Experiments

(R.A. Miller, IRE)

Work Completed and Essential Results

The autoklave was completed and accepted by the Technical Inspectorate
(TV). The associated electromagnetic shaker has been delivered. Mounting
has started on a vibration insultated concrete block built for this
purpose, The test program for the examination of the prototype measure-
ment transducers has been specified in detail and the necessary auxiliary
test equipments were designed and are being fabricated. The laboratory
basic tests so far performed on three prototype displacement transducers
yielded very satisfactory results. Determinations included the dependency
of zero, sensitivity and linearity on the temperature in a furnace

at atmospheric pressure. In HDR the interferences were investigated

using different types of measurement cable. The results were quite positive
so that doubts were largely eliminated. A concept of instrumentation was
elaborated for the measurements planned in addition on the thermal
stratification in the HDR pressure vessel and the specifications were
defined which are required for the invitation of tenders and placing

the order for this measurement equipment. Work has beeén carried on to

correct the dynamic measurement errors occurring during blowdown tests,

Plans for the Near Future

After the operation’ of the autoclave test system has been started the
continuing tests with the prototype transducers will be carried on under
the test program. This includes tests under transient temperature and
pressure conditions without mechanical loads as well as dynamic tests
performed both in air and in water at elevated pressure and temperature.
To the extent available, the whole original measurement chain will be

used in these tests so as to obtain reliable information about the
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real dynamic behavior. At the end of the test series, the prototype
transducers will be subjected to high acceleration loads allowing
experimental determination of the mechanical ultimate loadability.
The test results will be the most important aspect to be taken into

account in the selection of the definite HDR core shell instrumentation.

4223 Development and Verification of Coupled Fluid-Structural
Dynamic Codes for Stress Analysis of Reactor Vessel
Internals under Blowdown Loading

(R. Krieg, E.G. Schlechtendahl, IRE)

Work Completed and Essential Results

The fluid dynamics code YAQUIR has been enhanced by a special evaluation
subsystem for plotting pressure fields and predicted pressure signals versus
time. YAQUIR has been modified (modified version: STRUYA) such that

coupling with various structural models in 2 1/2 dimensions is now possiblé.
Results—-have-been-obtained with two-one-degree—of-freedom models for

the structure. Coupling of STRUYA with the multi-degree—of-freedom

code CYLDY2 for the structure is underway.

All central routines of the system code FLUST have been coded and

tested. First results in form of eigenfrequencies have been obtairied
from the integrated structure—fluid-code FLUX.Programming of a two phase
flow drift flux model has began. Shallow water experiments have been
performed indicating that this technique is a useful tool for verifying

fluiddynamic codes.

The structural dynamics code CYLDY2 has been coded and tested. Application
to the HDR core barrel indicates significant performance improvement

over multipurpose finite element codes. Furthermore a fast opening values
for pressure relief has been designed. It will be used to perform small

scale experiments related to fluid structure interaction.

Plans for the Near Future

CYLDY2 results will be compared in detail with STRUDL-DYNAL. The test
apparatus for small scale tests of fluid structure interaction will be

prepared. STRUYA will be coupled with CYLDY2. The codes FLUST and FLUX
will be applied to computer the HDR Blowdown loads,
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4230 Fuel Behavior under Accident Conditions
4231 Theoretical Investigations of the Fuel Rod Behavior during
a LOCA

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

Work Completed

During the period reported use of SSYST-Mod 1 was increased. In former
times the work was primarily cencentrated on analysing the blowdown test-rig

PNS 4236. Now we consider the LOCA of a PWR.

The description of SSYST was completed. A shortened version was in-

corporated into the SSYST-library 'BASIS'.

Work on SSYST-Mod 2 was continued. The module for subchannel thermo-
hydraulics during blowdown wads tested, work on the correspondent module
for refill and reflood phases was continued. The module for rod mechanics

was revised.

Comparative runs for the steady state codes FRAP-S and SATURN-L were

made.

Work on determining improved diffusioq coefficients for oxygen in Zry- |
cladding is completed. To determine creep coefficients for Zry, tensile-
test—data from PNS 4235.1 were used in the temperature range of 870 K
to 1020 K.

For the statistical description of cladding deformation during a LOCA

alternative methods were analysed.

Essential Results

The use of SSYST-Mod 1 shows up to now, that the models incorporated
into SSYST give a qualitative correct description of the rod behaviour
during a LOCA. The simple thermohydraulic models for refill and reflood

phases allow only a conservative analysis.
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Comparative runs of SATURN-L and FRAP-S showed a good agreement for

these codes.

Diffusion coefficignts were determined for oiygen in ZrO2 and a Zry.

Layer thickness data from ORNL and PNS 4235.2 were used in the temper-
ature range 1170 K< T < 1570 K. Temperature dependance for ZrO2 could
not be model ed with one Arrhenius term only. For temperature < 1270 K

additional experiments are needed.

From tensile-tests in the temperature range 870 K< T < 1020 K Norton—- -
creep-data were determined. The comparison of these data with burst

tests of PNS 4238 showed a good agreement with respect to the assumptions

. necessary.

For the statistical analysis of rod behaviour during a LOCA the following

tasks were defined:

1. Calculation of the probability-density function of peak cladding

temperature for an ensemble of hot rods.

2. Calculation of the probability for:
— burst of N rods out of the ensemble considered

~ coolant blockage in a subassembly.

To solve these tasks the methods of Monte Carlo "stratified sampling'
and 'moment matching' as well as the response surface method are
applicable. Despite of the higher computer costs, compared to nonlinear

error propagation previously preferred, we have the advantage of

- less code development necessary and

- higher accuracy using 'response surface' method.

Plans for the NearrFuture

Work on SSYST-Mod 2 will be continued. Incorporatidn of a steady state

code has highest priority.

SSYST-Mod 1 will be used in PWR LOCA analysis and in burst tests of
PNS 4238,
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4234 Decay Heat Measurement of 235U in the Time Period from

10 to 1000 Seconds

(K. Baumung, INR)

Work Completed and Essential Results

Nearly all components of the experimental facility were completed.

The automatic control of the pneumatic transfer system andthe active
fuel sample handling mechanism was constructed and succesfully tested.
The computer programs for the calorimeter control and data recording
by a 8K-minicomputer were provided and the measuring electronics
completed. The shielding from Y- and delayed neutron radiation was
designed and constructed and the security report for the operation

of the facility at the reactor written.

Plans for the Near Future

After testing the whole facility in cold runs the irradiation

experiments will start at the FR2 reactor.

4235 Studies on Material Behavior During LOCA and ATWS
4235.1 1Investigations of the Mechanical Behavior of Zry-4 Cladding
Material at High Temperatures

(M. Bocek, TMF II)

Work Completed

1, Analysis of the influence of ZrOZ—layers upon the strain rate sensitivi~-
ty index m.

2. Examination of the influence of the environment opn the change in shape
of Zry—4 specimens during a temnsile test.

3. Examination of the influence of temperature excursions into the B-phase
region on the plastic behavior of Zry—-4 tensile specimens tested in the

a—phase region.
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Essential Results

Ad 1. The test specimen is considered as a two element composite cylinder

(a thin and brittle ZrO2 coating firmly covers the ductile metallic filament).
Plastic deformation of the specimen can proceed only if cracking of the
coating is possible. From considerations it follows that if the actual

crack density depends on the strain rate (or stress), the strain rate
sensitivity index does not solely refleect the plastic behavior of the

filament but also depends on the properties of the coating.

Ad 2. From a comparison of results of tensile experiments performed in
air atmosphere and vacuum resp. it follows that Zr02—coatings suppress

macroscopic necking.

Ad 3. Temperature excursions performed in vacuum (up to 1200 OC) reduce
the ductility of Zry—4 tensile specimens tested in the a—phase region
(800 oC). The results are also dependent on the details of the temperature

treatment.

Plans for the Near Future

1. Examination of creep behavior of Zry-4 tensile specimens under very low

loads-~and very low partial pressure.

2. Experimental examination of oxide coatings on the plastic behavior of the

composite Zry-4/Zr02.

3. Investigation of the influence of ZrO —coatings upon the duetility of

2
tensile spe¢imens in the a—phase region after a temperature excursion

in the B-phase region (vacuum testing).
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U275.2 Investigation of the High Temperature Steam.OXidation of Zircaloy 4
Cladding Tubes
(S. Leistikow, IMF/IT)

Work Completed and Essential Results

The induction heating system for program=controlled LOCA-similar time-at-tem-
perature steam exposure of tube sections and the experimental set-up for stress-
rupture testing of internally pressurized tube capsules in argon and steam were

successfully operated.

It could be demonstrated that an exposure of 3 min to LOCA-éypical temperature
transient conditions peaking at 1300°C and joined by controlled cooling

(2.2 - 57.5°C/s) resulted in surplus weight gains (up to 30 %) and a coarse
crystallisation of the a'-phase. ‘

In general, for all temperature-transient exposures no detectable influence of
the thermal stresses on the kinetics could be measured. At temperatures above
800°C the resulting weight gains of LOCA-similar exposures were about 33 % lower
than the corresponding isothermal ones.

The exposure of preoxidized specimens to LOCA-typical temperature transient con-
ditions during 3 min and peaking at 1000 and 1100°C showed in comparison to the
weight gains in the metallic state reduced oxygen consumption; increased up-take
was measured at 1200°C. Thus, protection against oxidation by preformed oxide
7r0,- scales can not be expected above 1100°C.

Stress-rupture testing was performéd in argon (900°C) and steam (800, 900, 950°C).
Stress-rupture curves for steam exposure were established, but also creep curves
urder comparable argon and steam conditions were measured by interrupting single
specimen‘tests at 900°C and by further metallographic and scamming electron mi-
croscopic evaluation. Thus,.the strengthening and ductility reducing effect of
oxidation was proven also for this temperature range. The crack pattern of the
ruptured specimens varied with internal pressure, leading to different extent

of superimposed mechanical load, and time of steam exposure. At high creep rate

a small number of broad cracks are formed, at lower creep rate many narrow cracks



could be detected. Semi-quantitative relations between the number and width
of cracks and the internal preSsure, time-to-rupture, and maximum circumferen-

tial elongationwere established.

Plans for the Near Future

Comprehensive documentation of oxidation kinetic results. Temperature-tran-
sient exposure of specimens which are preoxidized at lower temperatures. Stress-
rupture testing under isothermal (> 1000°C) and temperature-transient ¢onditions.

4235.3 1Investigations of the Influence of Oxide Fuel and Fission

under Accident Conditions

(P.Hofmann, C.Politis; IMF I)

Work Completed’

- Investigations continued of the influence exerted by the oxygen potential
of oxide fuel on the strain and rupture behavior of short Zry-4 cladding
tubes. The experiments were performed under argon. The pressuré and
temperature were measured continously. The initial pressure differential

varied between 1 and 60 bar at room temperature.

~ Testing of methods of pressure measurement'at temperatures of the dia-
. O A ;
. phragm abeve 200-°C- (pressure measurements at high temperatures are
necessary for studies relating to stress corrosion cracking of Zry-

cladding tubes due to iodine).

- First UOZ/Zry—reaction experiments.were carried out under PCM-condi-

tions between 1100 and 1400°C in a high pressure autoclave system,

- Study of the chemical interactions between simulated fission products

and Zry at temperature up to 1200°¢. !
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Essential Results

- Whereas at low internal pressure hyperstoichiometric UO, causes a Zry

cladding strengthening due to the oxygeﬁ uptake, at.higﬁ internal
pressures (>15 bar) the influence of the oxygen potential of the U02
(0/U-ratio) on ruﬁture'behavior of the Zry cladding tubes is clearly

reduced. At large differential pressures the heating rate -and the

pressure history have practically no influence on the burst teﬁpera-

ture of the cladding tubes. In accordance with data from the literature

the burst strgins (qiféuﬁfereﬁtiélmétfaih) of the tubular specimens in argon vary
between 20 and 1307 and show a minimum in the two-phase region of Zry

at about 930°C with values <607 ; under these conditions the burst

pressures reach values of around 30 bar.

o
= A method of pressure measurement up to 400 C was tested. At these
temperatures the condensation of the volatile fission product element

iodine, also at high gas pressures, will be prevented.

- Initial U02/Zry reaction experimen;s performed under PCM-conditions
show that the chemical interactions depend on the contact pressure at
the U02/Zry—phase boundary. Under good contact conditions UO2 is re-
duced >1000°C by Zry with the simultaneous formation of a-Zr(0),

uranium and a (U,Zr)-alloy.

- Compatibility investigations of fission products and Zry up to 1200°¢C

showed that only tellurium, iodine and cesium carbonate react with Zry.

Plans for the Negr Future

- Continuation of the experiments with short LWR fuel rod simulators
under LOCA-typical temperéture‘and pressure transients. Continuous

determination of the strain rate of the cladding tubes.

- Isothermal and transient studies relating to stress corrosion cracking

of Zry-cladding tubes due to iodine and other fission products.

- Influence of fission products and thin oxide layers on the chemical

interactions of UO2 and Zry under PCM-conditioms.

- Determination of reaction products formed as a result of the chemical

interactions of the fission products and Zry.
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4236 Investigation of the Fuel—~Rod-Behavior during the Blowdown~
Phasé of a Loss-of~Coolant-Accident

(G. Class, IRE; K. Hain, RBT)

Work Completed

The construction of the system was terminated and the definitive license
for operation was granted by the supervising authority. The behavior

during operation of single components group was tested and experiments were
performed including the simulation fuel rods with loads applied of up

to about 30 % of the maximum load,

Work was continued on the recording of measured values, component control

and on measuring devices (True—Mass—-Flow—Meter).

Theoretical activities centered around the establishment of the computer
program for evaluation. This included the provision and con&ersion of data,
their examination for iqner consistency and, finally, the thermohydraulic
interpolation of conditions prevailing in the test section on the basis

of boundary conditions measured.

Essential Results

The test-loop reached the nominal operating values on Oct. 18 for the first
time. The tests of single component groups including the rod-simulator

yielded satisfactory results. However, delays occurred in the realization
of measured values recording and component control and in the fabrication

of the true-mass flowmeter,.

A RELAP 4-Version for the thermohydraulic interpolafion-in the testsection
was completed and worked satisfactory during performed tests. Also the parts
of the evaluation program for the calculation of the heat transfer
coefficients and for data conversion and consistency verification, too,

essentially have been completed and tested.

Plans for the Neér Future

The true-mass flowneters and a safety scram for rod heating will be installed
in the test loop; likewise the unit for the transmission of measured values

and the control of components. Subsequently, test operation with the
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simulation fuel rod can start. It is intended to complete the com-

puter program for evaluation at such date that the first tests recorded

by CALAS can be immediately evaluated., Based on preliminary test results,

the test parameters can then be specified more accurately,

4237 Investigations of Fuel Rod Failure in the Second Heatup Phase

of a LOCA: In—pile Experiments with Single Rods in the DK-loop
of the FR2 Reactor
(E. Karb, RBT)

Work Completed

1. Within the second half year of 1976 the nuclear rod tests were given

priority over the BSS-tests. Five nuclear rod tests in total were
performed. Three tests completed the scoping test series. In this

test series the internal pressure and axial power profiles were varied.

The design data of modern PWR's (45 to 100 bar) were. taken as the
range of internal pressures. In one test the internal pressure was

adjusted to 25 bar.

Post-test examinations of the first two rods exposed to transients
in Oct. 1975 were meanwhile completed in the Hot Cells; other rods from

tests in 1976 are presently examined.

In 12 test series with the electrical fuel rod simulators BSS 05 and

BSS 06 (calorimeter) the following problemé were tackled:

a) BSS 05:
- "true" cladding tube temperature,
— comparison of thermal power with-electrical power,
~- influence of reactor power (y-heat)

’

b) BSS 06:

- comparison of thermal power with electrical power.
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On account of previous deviations between the power
determined thermally and the power measured,eléctrically
further specific investigations were made with BSS 05
and BSS O6. The following operations were performed'for

this purpose:

- installation of cup springs in the head so as to

increase the tightness;
-~ verification of the accuracy of electric power;

- commissioning of the system for electric power

control;

- examination ©f the mass flow measurement (measurement
orifice, Barton cells for Ap-measurement, pressure and
temperature measurement points allowing to determine

the vapor state at the orifice);

- check up of the transducers for pressure and

temperature (inclusive of AT) in the test rig.

Since the manner of thermocouple attachment on the

~cladding automatically gives measured values deviating

from the actual cladding wall temperature, BSS O5 was
equipped as follows in order to determine a correcting

value:

In the hottest part of the heating zone three pairs of
TC's were placed at a distance of 5 cm. Each pair
consisted of a 0.5 mm diameter TC positioned in a groove
in the cladding wall and a second, 1.0 mm diameter TC in
a Pt jacket, welded onto the cladding surface. With this
instrumentation steady-state and transient data were

recorded at powers of 20 ‘to 50 W/cm.
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2.3 To investigate the influence of reactor power on the
thermal boundary conditions in the test section,‘new
" test series were made with BSS 05 with and without
reactor 6peration at the ‘same electric power. -

3 To increase the oxygenpotential during the transient in
the test section.,calculations were made relative to

the question which smallest vapor mass flow

- is feasible technically,
- guarantees a sufficient OZ—Potmnial

The considerations concerned a capillary allowing to
set this mass flow.

4  IKE Stuttgart made comparative calculations on the tests

performed with fuel rod simulators. For the first time
more recent values were used for the specific heat c
of Zry-4 (according to MATPRO) which is subject to
abrupt changes above 800°C.

5 To mount and instrument pre-irradiated specimens, a
coupling and welding device was bought which is to be
installed in the FR 2 shielded cell. Cold testing has
already started. ' '

Essential Results

1 Since the Post-test examinations of the rods have to be

performed in the Hot Cells, the results are available
after some delay only. Immediately after the test only
those data can be evaluated which had been recorded

during the test. The most important variables are the
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burst pressure and the burst temperature. After these
variables-had been defined, the values obtained from
préVioﬁs'nuCIear rod tests were compared with pub-
lished out-qffpilé data. It appears that the in-pile

data are within the range of results obtained out of pile.

After inspection of the measuring devices mentioned for
power .determination the influépce of the TC-arrangement
in the test i’ig remains as thet.undet'er'mine_d pessible “error
source. It is assumed that as a result of inadequate
mixing stream f

ilaments of different temperatures are
formed so that the AT-measurement becomes erroneous.
Neither can a leak stream in the head of the test rig
be excluded which falsifies the mass flow indication.
It has been demonstrated by the BSS 06 calorimeter that
erroxr sources arising outside the reactor rig can be
ruled out. The.deviaticn of thermal from electric power

amounted up to 2.5 W/cm only in this case.

The tests rélaﬁing to the "true" cladding tube temperature
yielded little dependence of the temperature difference
between the Wali and surface TC's on the temperature
level, but a clear dependence on the specimen power.

This allows té establiéh a correcting value of 75 t 35K
for the 50 W/cm electric power. The scattéring range of

¥ 35k is attribﬁtabie to the external TC's which are

more or less closely fixed to the cladding tubes.

The influence of reactor power on tranéient heatup
appeared to be very low. This is cOnfirméd by the results
of earlier BSS-tests and of calculations made: An estimate
based‘on the measured temperature values yielded a power

contribution by reactor operation of about 0.5 W/cm.
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Obviously, the reference tests have not to be conducted
at reactor power.

3. To ensure the desired O.-potential at the specimen it is -

intended to install in ihe bypass circuit a 12.5 m long
capillary of 0.5 mm inside width. This is to give a mass
flow of 0.2 kg/h, its cooling capacity during hedtup is
gsceptablé. Regarding the steam velocity similar condi-

tions prevail with this flow as in the LOCA of the PWR.
4 If the <, values according to MATPRO are taken into account,
the calculated curves yield a better approximation to the

test curve in the upper temperature range above 800°c.

Plans for the Near. Future

The test series B comprising fresh nuclear rods will be
continued. Six tests have still to be made within this
series. Also in the future priority will be given to the
nuclear rod tests as against the BSS tests.

As a preparation of tests with preirradiated rods testing will
start of the hot cell components (coupling, welding, inspec-

tion and handling device).

Preirradiation of presently three preirradiation rigs con-

taining six rods each will be continued in FR 2.

It is intended to insert, calibrate and test the bypass

system ensuring the O_-potential.

2
Arrangements have been made to replace the pressure tube and
immersion tube loop inserts since these components will reach
the admissible service life within the foreseeable future.
Studies will continue on the deviations in power determina-
tion by a special BSS test.
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4238 Investigations of the Fuel Rod Behavior in the Low
Pressure Phase of a LOCA and of the Interaction bet-
ween Ballooning Zircaloy Claddings and Emergency

Core Cooling

(K. Wiehr, IRB)

Work completed

Characterization of the fuel rod simulators by photo-

scanning with regard to temperature distribution.

- Set-up of test rigs for the two-colour pyrometer and the .

capillary pressure measuring system.

- Theoretical studies of the response time characteristic of

the caplllary pressure measuring system.

~ Theoretical investigations of the deformation and bending

of zircaloy claddings during ballooning.

- Experiments on shortened fuel rod simulators to assess sepa-

rate effects of the ballooning process of zircaloy claddings.

- First burst test on a fuel rod simulator with 3,90 m heated

length and an axial power profile.

Essential Results

The development of the fuel rod simulators has been largely
completed. ’

For characterization of the fuel rod simulators with regard

to the temperature distribution, a photographic method in
connection with an evaluation of the films by a micro-densito-
meter with respect to different blacknesses has been proved
successfully. Further potentials for improving the fuel rod

simulators were identified by this methods. The heated rods
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exhibited a good axial temperature distfibution with small lo-
cal temperature deviations. Furthermore it has been shown that
such temperature differences on the heater rod will be damped
substantially up to the zircaloy cladding of the fuel rod si-
mulator. To.clarify the specific deformation shape of the clad-
dings observed at the present burst tests some experiments

with directly heated specimens have been performed. These tests
resulted in circumferential burst strains over 100 % and axial

shrinkages of the burst zircaloy claddings.

At recent experiments with indirectly heated fuel rod simula-
tors with 325 mm heated length axial shrinkages of the zircaloy
claddings were measured as well, after having modified the in—
ternal structure in a way, that no more internal constraints
occur. Circumferential burst strains of about 30 % and axial
shrinkages of about 1,5 mm were determined. These data are well
within the lower scatter band of the burst strains measured at
previous tests. A

The test rig for full-length bundle tests has been commissioned.
The first full-length fuel rod simulator with a Stepped axial
power profile has been subjected to a burst test with Sﬁbse—
quent flooding. The résulting burst strain amounted to 27%. The
circumferential strains measured over the total heated length
of 3900 mm exhibited an extremely high sensitivity to the
different temperatures in the general power steps as well to
local thermal and mechanical influences caused by spacers and
thermocouples. The ciadding around the burst has the deforma-
tion shape known from the previous tests with shortened fuel
rod simulators, e.g. straight surface line at the side of

rupture,; lifted opposite side..

For measuring the internal gas pressure of the fuel rod simula-
tor in the area of the balloon a special measuring system with
minimized dimensions consisting of a capillary and a micro
strain gauge pressure transducer with a very small measuring
chamber has beeh developed. For evaluating the pressure signal,
basic theoretical work on the response time characteristic of

this measuring system has been performed.
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Heat-up and burst tests with fuel rod simulators und@er inter=
nal oférpressure exhibited circumferential temperature distri-
butions, a clad lifting on ﬁhe colder side and a subsequent
rupture on the hotter side, which did not 1lift from the pellets.
This special deformation pattern of the zircaloy Elaadings may .
be produced by anisotropy effecté of the zircaloy material
and/or by mechanical forces. To clarify the influence of even-
tual mechanical effects, the forces and momentums induced by
different thermal expansions of heater rod and zircaloy clad~
ding and transmitted to the cladding ,have been calculafed.

It has been shown .-that in the inelastic region the cladding
gives way to the pairs of momentums built up in the elastic.
region. This may result in the special deformation pattern des-
cribed above. It remains to be studied by fﬁrther experiments
and theoretical evaluations if the anisotropy effect has

possibly the predominant influence.

Plans for the Near Future

- Testing and calibration of the two-colour pyrometer and the

capillary pressure measuring systenm

- Verification of the model for the caplllary pressure measur-—

ing system
- Verification of the SSYST-modul DRUSPA

- Separate effect tests on shortened fuel rod simulators of the

ballooning process
- Single rod tests on full length fuel rod simulators

- Preliminary measurements for bundlé tests to assess the

‘bundle size and the radial temperature distribution
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4239 Influence of the Size and Shape of Cooling Channel
Blockages on the Emergency Core Cooling in the Reflood

Phase of a LOCA

(S. Malang, IRB)

Work completed

Tests with a row of 5-heaters have been started. Varied are
the following parameters:

- initial rod temperature

- floodiﬁg rate (constant during each test)

- flooding water temperature

~ system pressure (constant during each test)

- level of the decay heat

Completed are the tests without blockages which serve as re-
ference tests. Also completed are the tests using a perforated
plate as blockage simulator with a 62 Z reduction of the coolant

channel cross section.

Results

The data are recorded digitally with a scan frequency of’

10 cycles/s using 42 channels of 128 channels which are available.
Parallel 14 channels are recorded on an analogue tape in order

to get some information about higher frequencies and in
addition some redundancy. The quantitative heat trangfér analysis
is made numerically using a computer code developed on the basis

of the HETRAP-code.

The analysis of the experiments haé been started. A:qomparison between
the tests with free coolant subchannels and those with subchannels
partially blocked show that at the same flooding rate the heat
transfer was always better downstream of the blockage. It remainsg

to be seen if this is the case with all types of blockages. Up-

stream of the grid plate the heat transfer was nearly unin-

fluenced. The increased heat transfer éownstream of the blockage

can be explained by the optical observation. Water droplets are

dispersed by the blockage. In addition on top of the blockage
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water i1s remaining which is kept in motion by the steam jet
coming out of the plate holes. After a short time a second

quench front starts at the blockage and moves upwards.

Plans for the Near Future

The tests with a row of 5 heater rods and a grid/plate simulating
coolant channel blockages are going on. In the next step the
influence of size and shape of balloons attached to the outer
surface of the-rods will be in&estigated. These exchangeable
balloons are attached to the heater rods at the séme axial

height and block uniformly all coolant subchannels.

Tests with a 5 x 5 rod array are being prepared.




4240 Core Meltdown of LWR

4241 Experimental Investigations of the Meltdown Phase of
UOZ—Zircaloy Fuel Rods under Conditions of Failure
of Emergency Core Cooling

(S. Hagen, RBT)

Work Completed

In the second half of 1976 the new vessel was installed and operation
has started. The vessel allows experiments with longer rods, bundle
arrangements up to 7 x 7 rods and the use of flowing steam. The experi-
mental facility was connected to the necessary supply units (heating
current, cooling of electrodes, temperature control of the walls,

steam supply) and the measuring units (voltage, current, pressure,
temperature). The tests of the bundle arrangements have started.
Parallel to this work we have constructed a furmnace, which can heat up
the fuel rod simulator without a central tungsten rod. This furnace

was set up to e old vessel. Tests are on the way.

Essential Results

The tests for fuel rod simulators with central tungsten rods have
shown, that the heating within the bundle arrangement is according

to the expectations, so that we can start the bundle experiments. First
expetriments with solid pellets heated with the radiation furnace show
that the interaction between Zircaloy and UO, in this case is the same

2
as using the tungsten rod simulator.

Plans for the Near Future

In 1977 our main experiments will be done with bundle arrangements.
In this experiments also the influence of the spacers and the guide

tubes with the different control rods will be tested.
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4243 Experiments on the Determination and Limitation of Fission and

Activation Product Release during Core Meltdown

(. Albrecht, IRCH; D. Perinic, RBT)

Work Completed

1.

‘Continuation of the experiments to determine the release of the main

components from a non-radioactive corium melt under the following

specific objectives:

a) collection of quantitative release data for the elements Cr, Mn,
Fe, Co, Ni, Sb, Zr, and U as functions of atmosphere, temperature,

pressure, and melt composition,

b) information about the behavior of the melt as related to the above
parameters under the special test conditions (ThO2 crucible and
induction heating with a frequency of 350 kHz), and particularly

about the interaction between melt and crucible material.

Further Development of the Melting Facility SASCHA:

As a result of inspection by the Office for Environmental Protection,
several additional requirements were added to the system in preparation
for the planned experiments with radioactive specimens, e.g. a
precisioﬁ manometer to measure system leakage, a device providing
additional venting of all furnace windows, and an instrument to monitor
continuously the exhaust air activity.

In preparation for experiments with larger melt masses (ca. 3 kg
compared to the current maximum of 60 g), extensive preliminary tests
were conducted and a new high frequency generator with higher power

and a hot water cooling system for the inductor was ordered.

Construction of the Fiésium Production Facility (FIFA):

For the conduction of release tests with fission product—containing
fuel specimens, a series of shielded boxes has been assembled to
produce low—activity fissium pellets. This system includes remotely
operated devices to weigh the ingredients (UO2 powder and irradiated
fission product elements or oxides), to grind and mix the components,

to coldpress pellets, and to sinter the pellets at temperatures up to

- 1800°C. After technical acceptance of the facility, preliminary

operation has been started.




Essential Results

1. In melting tests of 30 g corium specimens in air, a maximum release
of 1.2 wt7 was found at 2850 i;lOOOC. This value corresponds to the
total release of all main components of the melt determined by
activation analysis. The most volatile elements were found to be
Mn and- Sb with relative release values (compared to the initial
concentrations in the melt) of 11-17 7 at 28§OOC. The remaining
steel components (Fe, Cr, Ni, Co) ;xhibited moderate volatility
with release‘values between 1.0 and 5.0 %, while the maximum

release of U and Zr was not higher than 1.0 Z.

Significant differences were found in the tranéport behavior of the
various elements. Whereas about 90 % of the released U and Zr was
deposited in the tramsport system, only 30-50 7 of the other elements

were found there.

. (e} .
In the temperature region 2100-2900-C, all elements showed an
increase in release of some two orders of magnitude. An increase in

the gas pressure (air) lead to no measureable difference in release.

2. 1In melting tests in argon and in Ar + 5 % HZ’ an unusual, pressure
dependent behavior was discovered in the temperature region 2600-2800°C;
the melt rose ﬁp in the crucible and there was a sudden initiation of
bubbling or splattering, whereby small particles were thrown out of the
crucible. There was a corresponding large increase (about one order of
magnitude) in release to the filters, though the particles ejected from
the melt could not reach the filters for geometrical reasons. The cause
of this behavior appeared to be boiling of the steel components. It was
found that the temperatures (as a function of pressure) of these
boiling points lie between and parallel to boiling point curves for Fe,
Cr, and Ni. Quantitative values for the release of the individual elements
under Ar are not yet available. HowéVer, from gravimetric analysis of the
filter deposits it was found that the release up to the boiling point

was somewhat lower than in air.

3. Considerable information has been accumulated in the area of melt behavior

and attack of the ThO2 curcible:
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a) Metallurgical examination of the crucibles and melts has shown
that during heatup in air to 1900°¢C (at a rate of about SOOC/min)
the Zircaloy is completely oxidized. With further heating to
29000C, (at about iOOOC/min) the steel components also (especially
Cr) begin to oxidize, but most of the steel remains unoxidized.
Consequently, continued heating of the specimen by‘qoupliné to  the

induction field is possibie.

b) In air, somewhat.és in Ar, the melt climbs up'in the crucible and
glowing particles are thrown out by boiling of the unoxXidized
steel components. A pressure dependence of .the initial temperature
for this behavior has not been observed, but cannot be completely

excluded.

¢) The attack of the ThO crucible by the melt begins— as seen after

2
sectioning of the crucibles— at about 1800°C and accelerates with

increasing temperature so that the wall .is almost dissolved within

a few minutes at 3000°C. At about 2500°C the ThO particles between

2
the inner and outer crucibles begin to sinter and fuse to the ThO2

crucible, thus increasing the effective thickness of the wall and

preventing complete penetration of the melt.

d) The different reaction behavior of the metallic Zircaloy and steel

with ThO, was shown clearly by two experiments in Ar; one sample

2
contained only UO2 and Zircaloy and the other only UO2 and steel.

In the first case the bottom of the crucible was completely dissolved

after 0.6 min at 2620°C, but in the second case the Qchible
suffered much less attack even at 28OOOC. For corium melts, the
aggressive interaction of the Zircaloy with the Tho, apparently is

strongly reduced by the presence of the steel.

Conclusion: _

Based on these experiments with 30 g melts, it appears that the
relatively large surface/volume ratio and the described interactions
between crucible and melt may influence the vaporization behavior of
the individual components. Thus the need for experiments with larger

melt masses (up to the planned 3 kg) is evident.




Plans for the Near Future

The next step will be:

- conduction of a series of release tests with inactive corium in

steam

- preliminary tests with specimens containing activated steel and/or

activated Zircaloy
- release tests with low activity fissium

- preparations for installation of the larger high frequency generator.

4244 COnstitution and Reaction Behaviour of LWR Materials at
Core Melting Conditions

(3. Holleck,A. Skokan, IMF T )

Work Completed and Essential Results

The reaction behaviour of fission products with Corium under inert
conditions, the reaction behaviour of inert and partly oxidized
Corium with different amounts of concrete (silicate aggregates)

have been investigated.

Investigations of fuel rods molten down in oxygen and air have

been continued.

Under inert of slightly oxidizing conditions the rare earth fission
products are homogeneously dissolved in the oxide phase,whereas

the algflipe earth metals are enriched in the oxide phase of the
melti; £egions with high Zr-concentrations. The amount of Zr in the
oxide and metallic phase is strongly dependent on the oxidation state.

The platinium metals and Mo are dissolved in the metallic melt.

An increasing degree of oxidation causes Zr, Nb and later Mo, Tc to
enter the oxide melt. The oxidation of these latter elements will

occur only when the pressure vessel is molten through and the core

melt is in contact with concrete, Concrete melts at about 1300 °c, ahd
H20 and CO2 (limestone aggregates) are released from the heated
concrete. They both can oxidize the metallic part of the core

melt. The complete miscibility of concrete and-(U,@Zr)O2 in the
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liquid state leads to a continuous dilution of the core melt

connected with a decrease of the melting point. The metallic part

of a core melt corresponding to the composition of partly oxidized

Corium A+R is completely oxidized by approximately twice the amount of
concrete (silicate aggregates); the metallic melt of partly oxidizedCorium E+R
requires  about fourfold amounts of concrete to be completely

oxidized.

Plans for the Near Future

The main objectives of further research work are:

Reaction behaviour of fission products with increasing oxidation
Reaction of the core melt and fission products with concrete (silicate
and limestone aggregates);

Investigation of molten fuel bundles with andwithout spacers (s. 4241).

4245 Technology and properties of Corium melts

(S. Nazaré, G. Ondracek, IMF TI)

Work Completed and Essential Results

The general aim of the program is to provide data on the behaviour of
the core materials in a core meltdown accident with a view to
assessing its course and consequences. One of the main objectives

in the past has been the preparation of various types of core melts
(Corium) which arise under varying oxidation conditions which might
exist in the accident environment. The determination of pro~

perties such as thermal conductivity, thermal expansion, density,

as well as the nature of the melt that exists in contact with con-
crete has been started. Up to now estimates of properties such as
thermal conductivity, viséqsity and heat capacity, have been carried
out and partly verified. Methods of preparation of Cofium melts under
inert gas conditions have been established. Experimenés are.undetway

to determine the interaction of Corium with concrete.
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It has been demonstrated that large quantities (& 250 g) of Corium EX1
can be prepared by induction heating in Thoria crucibles in inért gas.
Thoria is not a suitable material for the preparation of Corium EX3.
Boronnitride seems to be promising, although some Boron ( 5 wt.Z%)

is present in the solidified melt.

Initial experiments on the reaction of oxidized Corium EX1 with concrete
(BN 250, 12 - 13,1 wt.Z Ca, 0,6 - 0,7 wt.% Fe, 1,3 - 1,4 wt.% Al,

41,1 - 46,1 wt.Z% 02, 2,3 - 3,9 wt.Z C, rest Si) under the following
conditions: Concrete to Corium volume ratio > 13 1 atm steam, max.
temperature 1800 K, time at max. temperature 5 min: have revealed that

for all mixtures, the uranium and zirconium are present as oxides
along with the oxides of the concrete, whereas ironm, chromium and

nickel are still metallic.

Plans for the Near Future

Future work includes the estimation of the surface energies of the core
components in context of a steam explosion and measurements of density
and thermal expansion of Corium to determine the probability of a

seggregated melt.

4246 Experiments with Simulated Large Core Melts
(D. Perinic, RBT-IT)

Work Completed and Essential Results

Preliminary investigations were conducted with three different melt masses

(0,1 -1 -10 t).

The maximum power generated with the melt was determined. In the accident
case the fission product power density at the melting front is estimated
to be 0,7 MW/mz. In order to match this condition we calculated the

necessary electric net power:
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Melt mass kg 100 1000 10000
Melt power for H =D MW 0,213 . 0,987 4,586
Melt power for 4H = D MW 0,268 1,243 5,771

The maximum local power density at the melt front may be as high as 3 MW/m2

because of the cooling of the melt.

To simulate the accident atmosphere a pressure vessel capable of 6 bar
will be required. In any case the melt will be covered with steam.
However the containment pressure may be simulated by noncondensable
gas (with cold pressure vesséel walls) or with steam (with hot walls).
Preliminary experiments to investigate electrical diéchargekwithin

these atmospheres will be required.

Additional following investigations were conducted: Chemical reactions
on the melt surface, Gas filtering, melt composition, fissium production
-and analysis, temperature measurement, handling of radioactive waste,

experimental building.

To investigate melt—-concrete. reaction and develop stable concrete crucibles

two types of experiments were carried out.

1) 0,5 kg corium was melted in concrete crucibles

2) 300 kg molten iron was poured into large concrete crucibles, The use
of glassfibre reinforcement in the crucible limited crack width,

A convective melt circulatiog in shallow crucibleswas observed in two

pour in experiments. At a melt temperature of about 1400 °C in cool

crucibles (approx. 5 OC) it appearéd that a toroidal circulation cell

developed. The velocity of this movement appeared to be faster than

expected from free bubble movement.
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4300  DISTRIBUTION AND REACTION PROCESSES OF NUCLEAR CONTAMINANTS
IN MAJOR INCIDENTS, THEIR DEPENDENCE ON TIME AND THEIR
MEASUREMENT |

4310 Study of the Time Dependent Distribution and Reaction Provesses

of Fission Products and Aerosols in the Atmosphere and Hydrosphere

Following Major Incidents
4311 Investigations on the Interactions of Fission Products and
Aerosols in LWR—Contéinments

(#. Bunz, G. Haury, C.Sack, W. Schick, LAF I)v

Work Completed and Essential Results

The version NAUA-Modla of the mddél contains the temperature dependence
of steam content and steam pressure only. During the report period the
new version Mod2 has been established containing all relevant temperature
functions. These are mainly the viscosity which influences the aerosol
removal mechanisms and some parameters which are used in the calculation
of steam condensation. Thé temperature functions have been approximated

by polynomials of such high order as is needed for the necessary accuracy.

As a result of the sensitivity study the concept of the experimental
facility has been updated and the vessel has been ordered. The main
change consists in elevated operating temperature(lSOOC) and pressure

(7 bar) ranges. Now all possible states of steam saturation in the reactor
contaimment can be simulated in the facility, tobe., Calculations on the

feasibility of the planned experiments were positive without exception.
The droplet size spectrometer has been tested with hot water droplet
aerosol., All other aerosol measuring equipment has been delivered and is

-presently tested. The data logging system was conceived and ordered.

Plans for the Near Future

Beforethe delivery of the vessel in June 1977 the instrumentation will be
completed and tested. Parallel to this numerical improVements of the code
and calculations on steam condensations have to be done. The data logging

system will be available simultaneocusly with the vessel, so that the
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‘experiments can be started in late summer. The first experimental
phase is intended for investigations of the steam condensation with
special interest in the relation of containment wall effects to con-

densation on the particles.

4312 Theoretical and Experimental Investigations of the Atmospheric
Diffusion of Radioactive Gases and Aerosols and of the
Probabilistic Radiation Doses around Nuclear Plants due to
Accidental Activity Releases
(H. Dilger, J. Hiller, W. Hiilbschmann, K. Nester, H, Schiittel~
kopf, P. Thomas, S. Vogt, ASS)

Work Completed

In the short-range (up to about 10 km distance from the source)Asix
diffusion experiments have been performed using chemical tracers. Two
tracer substances have been emitted simultaneously in 60 m und 100 m

height from the meteorological tower, All experiments were carried out at
night, when a stable stratification of the atmosphere had been established
(categories D/E, E and F). Automatic sampling stations have been

employed exclusively, An automatically measuring station for field measure-
ments, inclﬁding a 15 m high mast and a small computer, has been set up

and tested. This station is intended to record wind and turbulence data over
areas of various surface structure, expecially areas of lower surface
roughness than in the research center. The station is placed now in the

Stutensee region.

The preparatioﬁS‘of'the diffusion investigations in the mesoscale (more than 10 km
distancé5 are . aimed at an agreement upon a collabration with users of

suitable radars, in order to avoid the purchase of an own radar. The

necessary radar modifications have been specified. The negotiations are still

going on.
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Essential Results

The diffusion experiments yielded a first survey of the atmospheric diffusion
under stable stratification. Further experiments are necessary to evaluate

a set of valid diffusion parameters which is representative on a stati-
stical base. The meteorological data have been statistically analysed with
respect to diffusion cateBories, precipitation, net radiation and

particular meteorological situations (wind direction shear, calms etc.).

Plans for the Near Future

The diffusion experiments will be continued preferably at night during
stable stratification. The field measurements will be carried out
continuously during 1977. For the radar scanned tetroon flights it is
intended to modify a suitable radar with respect {o the scanning of a
transponder equipped tetroon,. Tetroon flights will be started then in

the upper Rhine Valley.
4312 TUH Modelling of the Diffusion of Pollutants in the Atmosphere
" under Varying Conditions in Large Cultivated Regions

(4. Schultz, E.V8lz, C.D. Wineke, TU Hannover) ‘

Work Completed

The code XPIC for the calculation of the atmospheric pollutant dispersion
was developed in two versions. In version A a single ecloud is followed
downwind for a long distance with an expanding cell-system.In version B
the pollutant dispersion is calculated in a large but limited area.

The concentration . time integral at ground level was investigated for

differentheightdependent meteorological parameters.

Essential Results

The calculations made with version A yield comparable results if the
diffusion coefficients are averaged over the cloud, and if either
constant orheightﬁependent wind speed was assumed. For an additional
heightdependent windshear, the concentration time integral under the
cloud centre line is lower, and according the reality, shifted towards

the direction of the surface wind. In version B the dispersion
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calculation is performed for sections of a very large cell-system and
for groups of particles. Until now this version is in the state of

testing..

Plans for the Near Future

The special meteorological conditions and the mechanism of deposition

in the surface layer are to be simulated in a more realistic manner,
additionally there will be considered the topography and the thereby
caused inhomogeneities of the wind~ and turbulent fields. The approach
for the simulation of the vertical profile of the diffusion coefficients
are to be extended to the non—neutral diffusion conditions. In version
B a multiple source handling is planned. Finally criteria will be
derived for a better relation between the computational and the

meteorological parameters.
4330 Investigation of the Radiological Impact of Reactor Accidents
under Probabilistic Aspects

(A. Bayer, K. Burkart, M. Schiickler, INR)

Work Completed and Essential Résults

An analysis and conceptional investigation have been performed for the
accident consequence model of the German reactor risk study. A dynamic
atmospheric diffusion model is developed, which is applied in the first
stage of the study to all distance ranges, and will be restricted finally
to the long distance range. The wind direction and its variations are

not taken into account'in this model. The program set UFO~BAS calculates
the time integrated nuclide concentration in air at any location downwind
of the source. A further model which takes into account wind direction
variations is being developed.

On the basis of the proposals for the calculation of the health effects

in the German risk study considerations on the storage requirements were
accomplished. By means of these assessments a revised grid of parameters
was evaluated. Furthermére, considerations were made for the implementation -
of an evaluation model, which will be developed by the Institut fiir

Unfallforschung.
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Plans for the Near Future

To obtain results for the intermediate report of phase A of the German
risk study, the relevant parts of the programme of the Rasmussen
study will be re-programmed. Works to complete Phase A will follow.

During Phase B typical German facts and situations will be considered.
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4400  CONFINEMENT AND ELIMINATION OF THE CONSEQUENCES
OF INCIDENTS

4410 Isolation and Removal of Contamination
4411 Development of Decontamination Methods

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

1. Decontamination of metallic surfaces by paste type cleansers

and mdten. salts

Work Compléted

After testing of the fluid behaviour of paste type cleansers, a system
for application of these pastes in thin layers has been constructed,
All materials used had been selected according to their compatibility

against the chemical agents of the pastes.
For application of molten salts to metal surfaces an induction heating
system has been selected as heat source for heating the components to

be decontaminated. A transportation system for the salt powders is tested.

Essential Results

All components for practical demonstration of the decontamination methods

with paste type cleansers and molten salt are ordered.

Plans for the Near Future

Demonstration experiments with both systems will be started in the first

weeks of 1977, aimed at finishing all experiments to this subject.

2. Optimisation of a liquid Cleanser for Decontamination

Work Completed

Base materials for a liquid cleanser have been tested by DT-analyses

for their thermal stability. The most stable ones have been mixed for
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a primary mixture, the foam generation rate of it was limited by adding
special substances. After further adding of complexing agents, the decon-
tamination efficiency has been tested with contaminated stairess steel

samples. The cleanser was diluted by a factor of 100 in these tests,

Essential Results

A liquid cleanser, thermically stable up to 200°C consists of alkyl-
phenol-polyglycol-ethers with fatty alcohol-ethyleneoxide addition pro-
ducts and some additives containing amine acetates. The mixture has a

limited foam generation rate and foam stability.
Decontamination efficiency related to the Papan-Decopan-85-cleanser
is partly higher with respect to Ru-106, about the same with respect

to Cs-137 and poorer with respect to Co-60.

Plans for the Near Future

Experiments are continued with other thermically stable complexing
agents, aimed at a composition of the cleansers which allows a most ample

application.

3. Decontamination of Big Components

Work Completed

Exper#ments have been started with currently used decontamination che-
micalé to find the optimum working conditions with respect to

working temperatures, concentrations and liquid decontamination waste
generation. A dipping technique was used for application of the chemicals
to the contaminated stainless steel samples. Up to now have been tested
nitric acid, nitric-hydrofluoric acid mixture, alkaline potassium per-

manganate, oxalic acid and oxalic-citric acid mixture.

Essential Results

The experiments carried out up to now, show the following results.

- All chemicals are more efficient at 80°C working temperatures than

at room temperature.
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4 m nitric acid is an optimum with respect to decontamination effi-

ciency and waste generation.

The concentration of 37 HF/20%7 HNO, mixture can be reduced to

3
1,52 HF/10Z HNO., without reduction of cleansing efficiency.

3
The same reduction is possible for alkaline KMnO4 solution. The

decontamination efficiency for Ru-106 is excellent.
Oxalic acid in a concentration of 17-is an optimum.

Best decontamination results gives a mixture of 0.2 m citric acid

plus 0.3 m oxalic acid

Plans for the Near Future

Other decontamination chemicals will be tested. With a proper selection

other application techniques than dipping will be tested.
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4412 Migration of Longlived Transuranium Isotopes (i.e. Pu-239,
Am-241) in the soil and geological Formations
(A. Jakubick, Th. Dippel)

Work Completed

-The time history of Pu-input into the soil from the past bomb-fallout
was investigated for the Heidelberg area. Using a correlation between
the measurements in Ispra and Heidelberg the éourse of Pu-concentration
in the air was reconstructed. From this it was possible to obtain by

use of an empirical relation the wet and dry fallout values.

For mode}ing the Pu-migration in the soil a laboratory apparatus was
developed. It consists of a high pressure liquid pump, which presses

the percolate through a column with the soil sample at a constant pressure.
The column is mounted on an electronic balance. By this measure changes
in the water content of soil sample can be controlled. Percolate samples
are collected by an automatic sampler,the rotation speed of which can be

adjusted to the column output rate.

Essential Results

The time history of the Pu-input is as follows:

Year 1954 1955 1956 1957 1958 1959 1960
cum.

composition

(mCi /km?) 0,066. 0,14 0,25 | 0,37 0,53 0,79 0,82
Year 1961 1962 1963 1964 1965 1966 1967
cum,

composition

(mCi/kmz) 0,85 0,91 1,61 2,09 2,32 2,39 2,41
Year 1968 1969 1970

cum.

composiftion ‘

(mCi/km®) | 2,48 2,51 | 2,54
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Laboratory equipment is ready for percolation experiments-wifh‘pluto¥
nium and soil samples. Different saturation conditions.can be adjusted.

The. time acceleration effect is about 1:3000,

Plans for the Near Future

Checking of the field results and of Pu-behaviour under changed condi-

tions will be proved in laboratory experiments.

The Pu-distribution in different soil types will be compared, the main
residence time computed and the relation between concentration distri-

bution and packing, porosity and specific surface investigated.

4420 Techniques of Clearing and Disassembly Work
4421 Development of Methods and Techniques for the Decommissioning and
Ultimate Disposal of Nuclear Facilities

(G.W. Kdhler, J. Weppner, W. Hennhdfer, RBT-IT)

Program of Investigations

1. Dismounting, crushing - steel/concrete
Conditioning of large components
auxiliary systems '
2. Means of reactor component transportation from nuclear
power statiom
. Waste conditioning

3

4. Setup of time schedule for decommissioning
5. Special arrangement of reactor components
6 .

. New reactor lines

Work Completed

The investigations relating to 1 and 2 were performed and completed.
Points 3 to 6 were treated but not completed during the period of

reporting.
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4100 UMWELTBELASTUNG DURCH KERNKRAFTWERKE UND WIEDERAUFARBEITUNGSANLAGEN

4110 Spaltjodabtrennung in Kernkraftwerken und Wiederaufarbeitungsanlagen
(H. Deuber, H.-G. Dillmann, J. Furrer, R. Kaempffer, A. Weinert,
J.G. Wilhelm, LAF II)

4111 Storfall-Umluftfilter zur Abscheidung von Spaltprodukten aus der
Si;herheitsbehﬁ]ter~Atmosphére
(H.-G. Dillmann, H. Pasler)

Bei einem GaU entsteht im Sicherheitsbehalter eine kondensierende Dampfat-
mosphédre. Fir die Funktion eines.Storfall-Umluftfilters ist ein Trocknen-
der Atmosphdre erforder1iéh, da die HEPA-Filter und das Sorptionsmaterial
nur eine bégrenzte Bestdndigkeit in feuchter Atmosphire haben.

Es ist ein Tropfenvorabscheider einzusetzen, der auch bei kleinen Tropfen-
durchmessern Abscheidegrade > 90 % gewdhrleistet.

Im Auftrag des LAF II wurde von einer Firma ein Prototyp-Abscheider gebaut

und geliefert, der dieser besonderen Anforderung entsprechen soll.

Der Prototyp-Abscheider ist dreistufig aufgebaut. Es ist ein Fangrillenab-
scheider mit einem freien Querschnitt von 250 x 360 mm und 22 Abscheideele-
menten mit je 7 Fangrillen von ca. 220 mm Tiefe. Der nachgeschaltete
Agglomerator hat die Aufgabe, kleinste Tropfen durch Zusammenlagerung zu
vergrofBern. Er besteht aus einem speziellen Gewebepaket, von dem durch die
Luftstromung die durch Agglomeration erzeugten ‘groBeren Tropfen wieder ab-
gerissen werden. Diese Tropfen werden in einem zweiten, konstruktiv dem
ersten identischen Tropfenabscheider abgeschieden. Durch Bilanzierung der
Wassermengen, die im Tropfenabscheider 1 und im Agglomerator und Tropfen-
abscheider 2 anfallen, kann der massenbezogene Absche%degrad ermittelt wer-
den. Ein MeBfehler wird durch die Durch]éssigkeit des zweiten Abscheiders
verursacht. Er kann zum Teil korrigiert werden, Die im Agglomerator anfal-
lenden Wassermengeén sind extrem klein und wurden deshalb direkt dem zweiten
Abscheider zugefiihrt (Abb. 4111-3).

Als Tropfengenerator wurden 2-Stoff-Diisen eingesetzt, die mit Hilfe von PreB-
luft Wasser als Feinstaerosol verspriihen: Bei allen Versuchen erfolgt der
Wasserzulauf zu den Disen drucklos, bezogen auf den Systemdruck. Der mini-
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male Tropfendurchmesser liegt bei ca. 5 uym. Das Maximum befindet sich
zwischen 5 und 10 um.

Es wurde parametrisch der Abscheidegrad als Funktion des Durchsatzes und

der TropfengroBe untersucht. ErwartungsgemafB fiihrt héherer Durchsatz iiber
eine VergroBerung der Fliehkrdfte auf die Tropfen bei hoherem Druckabfall
zu hoheren Abscheidegraden (Tab. 4111-1). '

Steigender Druck der PreBluft verschlechtert die Abscheidung infolge Tropfen-
verkleinerung bis zu einem maximalen Druck, der bei den hier eingesetzten
Zweistoff-Disen bei ca. 3 bar 1iegt. In einer weiteren Versuchsreihe wurde

die Abhdngigkeit der Abscheideleistung vom absoluten Druck des Trédgergas-
stromes bis zu 3 bar untersucht (Abb. 4111-1, Abb. 4111-2).

Die Messungen erwiesen sich als extrem zeitaufwendig, da je nach Abscheide-
grad bis zu 16 Stunden fiir einen einzelnen Versuch bendtigt wurden.

Diskussion der bisherigen Ergebnisse

Der Abscheider erbringt bei relativ hohem Druckabfall fir Tropfen < 10 u
je nach Betriebsdruck Abscheidegrade von ca. 90 - 95 %. Er eignet sich nur
als Vorabscheider. Die Abscheidegrade sind im Verhdltnis zu Faserab-

scheidern, die in einer neueren Veroffentlichung behandelt wurden, relatiy
schlecht (C.A. Burchsted,ERDA 76-21, S. 71).

Mit Fasermattenabscheidern werden bei wesentlich kleineren Druckabfdllen
Abscheidegrade bis zu 99 % erreicht. Allerdings ist zu beachten, daB die
Fasermattenabscheider in der Regel nicht den Bedingungen eines Storfalles
im Containment (Temperatur, Druck und Zeitdauer dér Einwirkung sowie hohe
Massenbeladung) standhalten.

Die Untersuchungen werden mit einem ausgewdhlten Fasermattenabscheider fort-
gesetzt., Mit einer neuen MePapparatur soll das Tropfenspektrum genauer be-
stimmt werden,
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Massenkonzentration abgeschiedener Tropfen in Abhdngigkeit von

Volumenstrom, Betriebs- und Spriihdruck

Betriebsdruck 1,1 - 1,2 bar

Sprithdruck 2 bar

Spriithdruck 3 bar

Volumenstrom
aufgegebene |abgeschiedene | .aufgegebene | abgeschiedene
- Wassermenge Wassermenge Wassermenge Wassermenge

des 1. Ab- des 1. Ab-

scheiders scheiders
mo/h 1/h 1/h 1/h 1/h
600 11,70 10,70 12,25 10,54
800 11,77 10,95 12,21 10,60
1000 7,17 6,59 10,21 8,89
1200 10,35 9,84 7,06 6,15
1400 7,47 7,15 6,57 5,9

Betriebsdruck 2 bar

Spriihdruck 4 bar Spriihdruck 5 bar

600 16,39 15,35 15,74 14,29
800 18,60 17,72 16,96 15,77
1000 18,73 18,06 17,44 16,50
1200 21,26 20,72 17,76 17,00
1400. 20,11 19,68 17,24 16,65
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Reaktorstorfa]1bed1ngunaen
(A. Weinert)

Wegen der Korrosionsgefahr fiir den technischen Filterpriifstand war als Priif-
aerosol Silberjodid anstelle von Natriumchlorid ausgewdhlt worden.

Der Auftrag fiir die Auslegung und Konstruktion einer Zusatzeinrichtung zum
Prifstand fiir die Aerosolerzeugung wurde an eine Ingenieurfirma vergeben.

Da die Anwendung des F]ammenverdampfungsverfahréns mit Hilfe eines Gas-
brenners wegen des erhdhten Druckes in der Teststrecke hohen s1cherhe1ts—
technischen Aufwand erfordert hatte, wird beim Prufstand-Aeroso]generator
eine elektrisch erzeugte "Plasmaflamme” benutzt. Das plasmabildende Gas,
meistens Argon, strimt durch einen zwischen zwei Elektroden brennenden-Licht-
bogen, wo es sich stark erhitzt. In diese heiBe Zone wird das zu verdampfen-
de Material mit einem geeigneten Dosierger§t~eingespeist.

An einer Plasmaanlage wurden Versuche mit Natriumchlorid und Silberjodid
durchgefiihrt. Zur Bestimmung des TeilchengroBenspektrums wurden Kernporen-
filter (Porendurchmesser 0,1 ﬁm) mit dem durch eine Plasmaflamme erzeugten
Aerosol beaufschlagt. Die Auswertung mit dem Rastere]ektronenmfkroskop er-
gab, daB die Teilchen im gewiinschten GréRenbereich 1iegen. Abhdngigkeiten
des Aerosolspektrums von der Primdrteilchengrofe, der Lichtbogenstromstdrke,
des Plasmagasdurchsatzes und der Einspeisstelle in den Plasmabrenner werden
z. Z. experimentell geklart.

Bei dem vorgesehenen Pulverdosiergerdt dreht sich eine Lochscheibe exzen-
trisch im runden Vorratsbehdlter. Das Pulver, das in die Locher gelangt,
wird mechanisch in eine DUse gefbrdert, wo es vom Trdgergas lbernommen und.
zur Plasmapistole gefordert wird. Das zu der Anlage lieferbare Pulverdosier-
gerdt ist fur die Verarbeitung von Pulvermengen der GroBenordnung kg pro
Stunde ausgelegt. Durch bauliche Anderungen am Gerdt, speziell an der Loch-
scheibe, wurden die geringen Dosierraten von einigen Gramm pro Stunde er-
reicht, die bei der Filterpriifung erforderlich sind.

Zur Priufung der Funktijonsweise des Plasma-Aerosolgenerators unter erhthtem
Druck wurde eine Versuchseinrichtung konstruiert und gebaut, mit deren Hilfe
auch TeilchengroBenanalysen und Aeroso]-Massenkonzentrationsmeésﬁngén durch-
gefiihrt werden konnen. Die fiir eine endgliltige Verfahrenéfest]egung ent-
scheidenden Experimente mit dieser Apparatur werden z. Z. durchgefiihrt.
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4112-1 Entwicklung fiir Abluftfiltern fiir Wiederaufarbeitungsanlagen

~ (J. Furrer, R. Kaempffer, J.G. Wilhelm) '
Ermittlung des Desorptionsverhaltens von Jod am Jod-Sorptionsmatérial
AC 6120/H,

Bei der Aufarbeitung von Kernbrennstoffen in einer groBen Wiederaufarbeitungs-
anlage mit einem mittleren Abbrand von 40 GWd/t U und einem maximalen Durch-
satz von 1800 jato werden aus dem Aufldser 580 kg Jod in 250 Arbeitstagen
freigesetzt. Die anfallende Jodmenge pro Arbeitstag betrigt 2,32 kg. Bei
einem angenommenen Durchsatz von 250 Nm3/h betrdgt die Jodkonzentration bei
g]e?chmﬁBiger Freisetzung aus dem Aufldser und der Desorptionsko]onne ca.

387 mg/m3. Bisher durchgefiihrte Messungen in Abgasen von Wiederaufarbeitungs-
anlagen zeigen einen sehr ungleichmdBigen Konzentrationsverlauf des Jodes

im Abgas wahrend des Auflgseprozesses. Die Hauptmenge des Jodes wird bei
einer sechsstiindigen Aufldsung -in den beiden ersten Stunden nach Auflosebe-
ginn freigesetzt. Es treten im Auflgserabgas Jodkonzentrationsspitzen von

> 1,2 g/m° Abgas auf.

C)
s Zeitlicher Konzentrations-
T f verlauf des Jodes im Auf-
EE 16serabgas ohne RiickfluB
P
(o]
4
O
3 ' _
0 1 2 3 4 5
— Zeit der Auflésung (h)
Abb. 4112 -1

Bei Auftreten von hohen Konzentrationen > 1,2 g/m3 Abgas wird neben der
Chemisorption des Jodes am AgN03—1mpr5gnierten Jod-Sorptipnsmateria] erheb-
liche Abscheidung durch rein physikalische Adsorption auf den Oberfldachen
von Gerdteteilen und des Sorptionsmaterials vermutet.

Um die Adsorption quantitativ zu erfassen, sind Laborversuche und Versuche
an den technischen Komponenten der PASSAT notwendig. Erste Voruntersuchungen
wurden im Labor durchgefiihrt. In weiteren Laborversuchen sollen Grenzbe-
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Tadungseffekte und Desorptionszeiten ermittelt werden, um eine Festlegung

der erforderlichen Reiniuft*SpUIZyklen fiir die in groBen Wiederaufarbeitungs-
anlagen einzusetzenden Jodfiltereinheiten treffen zu kinnen; das anfangs

nur adsorbierte Jod muB ebenfalls durch Chemisorption gebunden werden. Eine
Kontamination durch'besorption von adsorbiertem noch nicht zu AgJ umge-
setzten Jod beim Filterwechsel und bei der Endlagerung in Rollreifenfdssern
muB ausgeschlossen werden.

. Folgende Bedingungen wurden in ersten Laborversuchen eingestellt:

Jod-Konzentration : 11 g/m3
Bett-Temperatur : 150°C
Jod-Sorptionsmaterial: AC 6120/H1
Taupunkt-Temperatur : 30°C

Die aufeinanderfolgenden Spiilperioden betrugen 2, 4, 6, 8 und 16 Stunden;
am Ende jedér Periode wurden die Sicherheitsbetten ausgemessen und er-
neuert. Die erste Splilperiode schlielt den wdhrend der Beladung infolge der
groBen Jodmenge durchgebrochenen Anteil ein. Die Tiefe der Testbetten be-
trug jeweils 5 cm.

In Tab. 4112-1 sind die Versuchsergebnisse aufgefiihrt.

Aus der Tabelle ist zu entnehmen, da bei extrem hohen Jod-Konzentrationen
in der Zuluft zum Jod-Sorptionsfilter ein Anteil des Jodes nicht als Agd
oder AgJO3 gebunden wird, sondern als desorbierbares Jod auf den Ober-
fldchen der Materialien abgelagert wird. Erst ldngere Spiilperioden

(> 8 h) fiihren zur praktisch vollstdndigen Chemisorption in der Tiefe des
Filterbettes.
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Tab. 4112—1: Desorptionsversuch an zwei hochbéladenen Testbetten
&5 cm Bett-Tiefe

Spﬁlperidde Testbett-Nr. Jod Silber umgesntztes desorbiertes
.o (TB) Ag / Jod
Sicherheits-

bett-Nr.|"

(SB)
‘[h1] o B 3 DU A 5 R [%]

TB 1 1,827 1,553 | 84,2

TB 2 1,820 1,547 83,9

SB 1 1,648 1,401 76,0
0-2 | sp2 1,295 | 1,101 59,7

SB 3 0,622 0,529 28,7

SB 4 0,005 0,004 0,3

s85 | 1,2x107°] - -

SB 1 0,016 0,014 0,8 0,44
2-4 SB 2 1,2 x 1072 - -

SB 3 2,5 x 107°%] - -

SB 1 0,005 0,006 | 0,3 0,14
4-8 SB 2 5 x 100] - -

SB 3 2,5 x 1070] - -

S8 1 3x 107 - - < 0,0001
8-16 . SB 2 5x107°] - -

s - 6
SB 3 735 x 10 - -
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Untersuchung der Abscheideleistung von'AC 6120/H, bei unterschiedlichen

Taupunkt-Temperaturen

(J. Furrer, R. Kaempffer)

Beim Aufheizen des Tridgergases fir die Jod-Desorption konnen am Ausgang der
Desorptionskolonne kurzzeitig Taupunkt-Temperaturen bis zu maximal 80°C auf-
treten. Um die Kapazitdtsausnutzung und die Abscheideleistung von AC 6120/H1
bei verschiedenen Taupunkt-Temperaturen zu untersuchen, wurden bei einer
Temperatur des Sorptionsbettes von 150°C,1n der Zuluft Taupunkt—Témperaturen
von 40, 60 und 80°c eingestellt. Dies entspricht relativen Luftfeuchten von
1,5, 4,2 und 10 %. Die Kapazitdtsausnutzung zeigte keine Abhdngigkeit von
der Taupunkt-Temperatur (Tab. 4112-2, 4112-3, 4112-4).

Tab. 4112-2: Hochbeladungsversuch an Jod-Sorptionsbetten, GWA-Auslegung

Versuchsbedingungen

Sorptionsmaterial: AC 6120/H1 (Imprdgnierung geméd GWA-Bedingungen), 1 - 2 mm Kugeldurchmesser
Tragergas: Luft; Taupunkt-Temperatur: 40°C; Testbett-Temperatur: 150°C
Vorstrdmzeit: 20 h; Beaufschlagung: 4 h; Nachstromzeit: 16 h

Beladung  : 18,1 g J,, vermischt mit 1,5 mCi 1310,
integrale Werte differentielle Werte
Bett-Tiefe in [Abscheidegrad integrale Einzelbett-| Jodmenge im umgesetzte Kapazitadtsausnutzung
% der Gesamt- Jodmenge Nr. Einzelbett Silbermenge | - pro Einzelbett
bett-Tiefe [%1 [mg] [mg]l [mg] [%]
6,6 11,7 2130 1 2130 - 1810 98,0
13,1 22,8 4140 2 2010 1710 92,6
19,7 34,3 6210 3 2070 1760 95,4
26,3 45,8 8300 4 2090 1780 96,3
32,9 57,1 10340 5 2040 1740 9,1
39,5 67,8 12270 6 1930 1640 89,2
46,0 77.6 14040 7 1770 1510 81,8
52,6 86,3 15620 8 1580 1340 72,8
59,2 93,0 16830 9 1210 1030 55,7
65,8 97,7 17680 10 850 720 39,3
72,3 99,8 18060 11 380 320 17,3
78,9 99,9996 18100 12 40 30 1,7
85,5 99,9998 18100 13 4 - 107 3-107° -
92,1 - - 14 - - -
100,0 - - 15 - - -
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Tab. 4112:-3: Hochbelédungsversuch an Jod-Sorptionsbetten, GWA-Auslegung

Versuchsbedingungen

Sorptionsmaterial: AC 6120/H1 (Imprdgnierung gemdR GWA-Bedingungen), 1 - 2 mm Kugeldurchmesser
Trédgergas: Luft; Taupunkt-Temperatur: 60°C; Testbett-Temperatur: 150°C
Vorstromzeit: 20 h; Beaufschlagung: 4 h; Nachstrdmzeit: 16 h

: 18,1 g J,, vermischt mit 0,7 mCi !

31

Beladung 2
) A
integrale Werte differentielle Werte

Bett-Tiefe in 'Abscheidegrad iritegra'le Einzelbett~- | Jodmenge im umgesetzte Kapazitdtsausnutzung

% der Gesamt- Jodmenge Nr. Einzelbett Silbermenge pro Einzelbett

bett-Tiefe [%1 [mg] fmgl =~ [mg] [%]

6,6 11,3 2040 1 2040 1740 94,2

13,1 22,7 4100 2 2060 1750 95,2
19,7 33,8 6120 3 2020 1720 93,1
26,3 45,2 8180 4 2060 1750 94,9
32,9 56,3 10190 5 2010 1710 92,6
39,5 67,2 12160 6 1970 1680 90,9
46,0 77,7 14060 7 1900 1610 87,6
52,6 82,2 15780 8 1720 1460 79,2
59,2 94,3 17060 9 1280 1090 58,9
65,8 98,8 17880 10 820 690 37,6
72,3 99,994 18100 11 220 190 10,1
78,9 99,9998 18100 12 1 -‘10'3 1107 0,05
85,5 - - 13 - - -
92,1 - - 14 - - -
100,0 - - 15 - - -

Tab. 4112-4: Hochbeladungsversuch an Jod-Sorptionsbetten, GWA-Auslegung

Versuchsbedingungen

Sorptionsmaterial: AC 6120/H1 (Imprdgnierung gemdp GWA-Bedingungen), 1 - 2 mm Kugeldurchmesser
Trdgergas: Luft; Taupunkt-Temperatur: 80°C; Testbett-Temperatur: 150% -
Vorstromzeit: 20 h; Beaufschlagung: 4 h; Nachstromzeit: 16 h

Iy

Beladung ;18,1 g J2, vermischt mit 1,42 mCi 13 2
integrale Werte differentielle Werte
Bett-Tiefe in | Abscheidegrad integrale Einzelbett- | Jodmenge im umgesetzte Kapazitdtsausnutzung
% der Gesamt- Jodmenge Nr. Einzelbett Silbermenge pro Einzelbett
bett-Tiefe [%1 [mg] [mg] [mg] [%]
6,6 11,6 2100 1 2100 1780 96,7
13,1 23,1 4180 s2 2080 1770 95,8
19,7 34,5 6260 i 3 2080 1770 95,8
26,3 46,0 8330 4 2070 1760 95,4
32,9 57,3 10380 5 2050 1740 94,5
39,5 68,0 12310 6 1930 1640 88,9
46,0 77.9 14120 7 1810 1530 83,2
52,6 86,8 15730 8 1610 1370 74,4
59,2 93,7 16960 9 1230 1050 56,9
65,8 98,3 17790 10 830 710 38,4
72,3 99,95 18090 11 300 260 14,0
73,9 99,9998 18100 12 10 10 0,4
85,5 - - 13 - - -
92,1 - - 14 - - -
100,0 - - 15 - - -




- 118 -

Einflup von TBP-Konzentrationen in-der Abluft-auf die Abschéidung des Jodes

(J. Furrer, R. Kaempffer, H. Barth)

In den Abgasen der Lagerbehdlter fiir MAW, HAW und der Extraktiorsprozesse
sowie im besonderen im AuflUserabgas der Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe
wird Tributhylphosphat als luftgetragene Abgaskomponente erwartet. Um den
EinfluB von Tributylphosphat auf die AgNOB-Imergnierung des AC\612O/H1 zu
ermitteln, wurde AC 6120/H1 mit TBP vorbehandelt. Nach der Beaufschlagung
mit TBP wurden Abscheideversuche mit elementarem radioaktiv getracertem Jod
durchgeflihrt.

Wie in friiheren Untersuchungen bereits festgestellt wurde (KFK 1973, S. 94),
setzt sich ein Teil des TBP bei 150°C mit der AgNO3—Impr§gnierung des
AC 6120/H1 wie folgt um:

e
(CqHg)3 PO, + 3 AGNOy F== 3 C, Hy NOy + (Agg PO,).

Bei einer Konzentration von 1,63 - 10'3 g TBP/1 Luft war eine Umsetzung der
Impragnierung mit TBP von < 5 % zu beobachten.

Ein Abscheideversuch nach Vorbehandlung des AC 6120/H1 iber 24 h mit 15 m3

Luft und einer TBP-Konzentration von 28,7 nig/m3 Luft mit der in einer groBen
Wiederaufarbeitungsaniage erwarteten Jodkonzentration erbrachte keine nennens-
werten Unterschiede im Jod-Sorptionsverha]ten§ Aus Tab. 4112-5 ist zu er-
sehen, daB Kapazitatsausnutzung der Silberimprdgnierung sowie das Abscheide-
verhalten nicht beeintrdchtigt wurden.

Erst die Behandlung des AC 6120/H_1 mit einer 10fach stochiometrischen Menge
(siehe Reaktionsgleichung) an TBP zeigte als Ergebnis eine Verringerung der
Aufnahmekapazitdat des Sorptionsmaterials sowie eine Erniedrigung der Ab-
scheideleistung.

Uber 44 g der Silbernitratimprdgnierung wurden im Vakuum (10 mm Hg) 230 g
TBP bei 150°C Bett-Temperatur geleitet. AnschlieBend wurde eine analytische
Bestimmung des Phosphatgehaltes des Trdgermaterials sowie des Restgehaltes
an freiem AgNO3 durchigefiihrt:
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Tab. 4112-5: Hochbeladungsversuch an Jod-Sorptionsbetten, GWA-Auslegung

Versuchsbedingungen

Sorptionsmaterial: AC 6120/H1, 1 - 2 mm Kugeldurchmesser
Trdgergas: 625 1 Luft/h lber 20 g TBP; in 24 h sind 0,43 g TBP verdampft
Vorstromzeit: 1 h; Beaufschlagung: 4 h; Nachstromzeit: 16 h

Beladung  : 18,1 g Jod, vermischt mit 1,02 mCi 13130d
integrale Werte differentielle Werte
Bett-Tiefe in |Abscheidegrad integrale Einzelbett- | Jodmenge im umgesetzte Kapazitdtsausnutzung
% der Gesamt- Jodmenge” Nr. E1nze1bett Silbermenge pro Einzelbett
bett-Tiefe [%] Tmg] [mg] [mgl - [%]
6,6 11,1 2015 1 2015 1713 92,9
13,1 22,4 4052 2 2037 1732 93,9
19,7 33,7 6099 3 2047 1740 9,4
26,3 44,8 8110 4 2011 1709 92,7
32,9 55,9 1 10114 5 2004 1704 92,4
39,5 66,4 g 12017 6 1903 1618 87,7
46,0 76,5 13852 7 1835 1560 84,6
52,6 85,3 15441 8 1589 1351 73,3
59,2 92,3 16716 "9 1275 1084, 58,8
65,8 97,2 17601 10 885 752 40,8
72,3 99,9 18079 1 478 406 22,0
78,9 © 99,9994 18100 12 21 18 1,0
85,5 99,9996 - 13 - - -
92,1 99,9996 - 14 _ - - -
100,0 99,9998 - 15 - - -

AC 6120/H Analyse:
AgNO3 Geha]t vor der Behand]ung mit- TBP
18,89 % AgNO, 412,11 % Ag°

AgNO3-Geha1t nich der Behagd]ung mit TBP
4,19 % AgNO3 = 2,66 %_Ag _
Phosphatgehalt als PO4 analysiert

1,67 % P0,>" £ 5,70 % Ag Umsatz

Der Restgehalt an nicht umgesetztem Silber. betrdgt somit 6,41 % Ag. Ein
Teil des Silbernitrats wurde zu AgZO umgesetzt bzw. durch reduzierende

Stoffe in Ag0 umgewandelt.

Die Umsetzung von Silberphosphat mit elementarem getracertem Jod in Hin-
blick auf die Feststoff-Gasreaktion ist Ziel weiterer Untersuchungen.
Ebenfalls soll die Regeneration von mit TBP vorbehandeltem Material mit

Stickstoffdioxid untersucht werden.
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4112-2  Entwicklung und Bau einer Abgasfilteranlage flir groBe
Wiederaufarbeitungsanlagen.
K.Jannakos, W.Apenberg, H.Jochim, W.Laﬁge, W.Mendel,
H.Mock, G.Potgeter, G.Zabel, RBT/IT
J.Furrer, J.G.Wilhelm, LAF

1. ProtQtyp-Abgasfilteranlage‘PASSATl

Fir die Beschaffung der PASSAT-Anlage sind alle Unterlagen er-.
stellt. Die entsprechenden Angebote liegen bereits vor. Die Be-
stellung soll Anfang 1977 erfolgen. '

Abb. 4112-2 zeigt das RI-FlieBbild der PASSAT-Anlage. Sie ist so
konzipiert, da8 vor den zu entwickelnden bzw. untersuchenden Kom-
o9 Brink-Filter F3,’Schwebstoff—

~ die Parameter:Temperatur, Druck,

ponenten: Tropfenabscheider F
Filter F4 und Jodfilter F5
Feuchte, Trocken-, NaBaerosolkonzentration, Jodkonzentration,
Filter-Wechselfrequenz, Spiilhdufigkeit rund NOZ—Konzentration‘in
einem breiten Bereich analog den entsprechenden Daten groBSer Wieder-
aufarbeitungsanlagen variiert werden kdénnen. AuBSer der Entwicklung
und Erprobung der o.g. Komponenten sind noch die folgenden Ent—

wicklungsarbeiten mit der PASSAT-Anlage vorgesehen:

- Entwicklung und Erprobung der Fernbedienungseinrichtungen fir

das Auswechseln und-s chleusen der Filte;patronen.
- Untersuchungen {iber Jodablagerung in Rohrleitungen und Beh&dltern.

- Kondensatzusammensetzung in Abhdngigkeit von den Versuchspara-

metern.

Die Anlage kann in Abluft- oder Umluftbetrieb gefahren werden.
Umluftbetrieb ist immer erforderlich, wenn im Gas NO2 enthalten

ist.

Flir die Sicherheitsbetrachtung wurden die UnfallVerhﬁtungsvor-
schriften und die Bedingungen zur Erlangung einer Betriebsgeneh-

migung nach § 3 der Strahlenschutzverordnung zugrundegelegt.
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Das Stahlgeriist fir die Installation der Anlage in der LAF-Tech-
nikumshalle ist fertiggestellt.

Betriebsdaten fiir PASSAT:
ProzeBgasmenge 80 - 250 Nm3/h

Gaszusammensetzung Luft/Dampfanteil entsprechend der
eingestellten relativen Feuchte
rel. Feuchte 50 bis 100 %

NO2 5 %
Jod 0,3 kg/h
Jod 131 ca. 10 mCi
Fest- und NaBaerosole nach
Versuchsplan
Betriebstemperatur max; 150 °c
Betriebsdruck min. 0,5 bar, max. 1,1 bar

2. Transportvorrichtungen fiir die PASSAT-AnlaQe

Abb. 4112-3

Greifer

C Q | 0 .00
i T Flaschenzug
M
/

-

LN

] i1 3 Fittertrommet i
o ey %ii e Ankoppel- und Trans-
Url 34 Lt e Filterzelle . .
serem %ﬁﬂ ¥ portsystem fiir
Verschraubungs- Fenster | Zellenfenster .
einrichtung. 7 . I o Fllterzellen
Abschirm- e itter
i behdlter : — | i
N a!-i. ) seh
e = T i
s. ZZ% % . fob-u. !
NN Schumnk
ransport- \ \
wagen. § g
NI ‘
Yz |
—1 " ks R%Igei!en-

Im KFK 2262 (PNS-Halbjahresbericht 1975/2, Vorhaben 4112) ist das
‘Ausschleus- und Transportsystem einer Filterzelle dargestellt.

Dieses wurde so konzipiert, daB fiir das Ankoppeln des Rollreifen-
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fasses im Umladeraum ein Ankoppelwagen verwendet wird. Eine

Verbesserung der o.g. Konzeption zeigt das in der Abb. 4112-3

angegebene Ankoppel- und Transportsystem. Bei diesem wird an-
stelle des Ankoppelwagens ein Schwenk-Hub-Mechanismus verwendet.

Die Vorteile dieses Mechanismus sind:

- Schienen und Schienenantrieb entfallen

-~

Genaue Positionierung iUber Handantrieb

Kabelaufwickeltrommel und Kabel entfallen

Notbedienung fiir den Wagenantrieb entfé&llt

Fiir den Transport der Filter innerhalb der Filterzelle wird ein

Flaschenzug mit Greifer verwendet. Abb. 4112-4 zeigt den vorge-

sehenen Greifer.

Aufhdngung

Endschalter fir . P NN
.Anzeige Schiaffseil” -

Endschalter fir
JAnzeige

= = Klauen

geschlossen”
+ {

i
i

o Hubniagnet

~476

Filterpatrone

3 Klauen \4

comi
Aufnahme-Pilz

=
5
AN

Abb. 4112-4

Greifer fiir den
Transport der

Filter innerhalb
der Filterzelle.
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Der Greifer wird nach dem Aufsetzen auf der Filtertrommel und
-abgeSChaltetem Hubmagnet beim Anheben automatisch an die Filter-
trommel angekoppelt und verriegelt. Flir das Entkoppeln wird der
Hubmagnet verwendet. Beim aufgesetzten Greifer und eingeschal-
teten Hubmagnet 6ffnen sich die Klauen und der Greifer kann von
der Filtertrommel entkoppelt werden. Wdahrend des Transportes ist
durch die vorgesehene Verriegelung das Offnen der Klauen nicht

mnSglich.

Flir die Bedienung des Greifers ohne Sicht sind Endschalter vor-
gesehen, die das Aufliegen des Greifers und die Position der

Klauen am Bedienungspult anzeigen.
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4114  Abluftfilterung an Reaktoren

Alterung und Vergiftung von Jod-Sorptionsmaterialiien
(J. Furrer, R. Kaempffer, J.G. Wilhelm) '

Die Untersuchungen iiber das Absinken der Abscheideleistung von Jod-
Sorptionsfilterkohlen gegeniber 131Jod durch Schadstoffbe]adung'von Losungs-
mitteln, u. a. orgdn{sche Verbindungen, z. B. Paraffine (KFK'2262, S. 124
sowie KFK 2375, S. 145), wurden fortgesetzt.

Auch- nach Verldngerung der Beaufschlagungszeit von Jod-Sorptionskohle mit
Anlagenraumabluft eines Kernkraftwerkes von zwei auf vier Monate konnte
durch Schadstoff-Desorption eine wesentliche Verbesserung der Jod—Abscheide-
leistung erreicht werden.

Regenerationsversuche

Tab. 4114-1: Desorption von FiiterSChadstOffen aus Jod-Sorptionsfiltern

Aktivkohle des Jod-Sorptionsfilters: CG II, 1 % KJ-imprdgniert, Stdbchen-
durchmesser: 2.mm |

-Bett-Tiefe des Filters: 50 ¢m; Verweilzeit: 1 s

Beaufschlagurig mit vorgefilterter Anlagenraumabluft Uber einen Zeitraum
von 4 Monaten. ’

Spulgasstrom wahrend der Desorption: Luft; T = 90°¢; Viin = 50 cm/s

 Desorptionsdauer Gewicht der Aktivkohle
[h] (gl
105,0
5 95,4
10 95,15
15 95,15
20 95,15

Der Gewichtsverlust von 9,85 g entspricht einer Losungsmittelbeladung von
9,38 Gew.%. Beil einer zweimonatigen Beaufschlagung ergab sich eine durch-
schnittliche Losungsmittelbeladung vom 5,4 Gew.%.
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.......

Tab. 4114-2: ~Abscheidegrade von vergiftetenvJéd-gQrptionsfiTtern gegen-
iber radioaktiv markiertem Methyljodid ‘

Aktivkohle und Filterbett-Tiefe wié in Tab. 4114-1 angegeben.
Trigergas: Luft, 30°C, 98 - 100 % r. F., vyiy = 50 cm/s
Beaufschlagung mit vorgefilterter Anlagenraumabluft: 4 Monate

Bett-Tiefe [cm] 12,5 25,0 37.5. 50,0
Verweilzeit [s] 0,25.} . .0,50 . 0,75 | 1,0
Filterzustand | - - Abscheidegrad n in %

vor Desorption 22,9 | 62,4 | 87,1 | 9,2
nach Desorption 67,7 91,5 98,1 99,6
vor Desorption

(Parallelprobe) 27,0 65,2 88,1 96,5
frische Aktiv-

kohle gleichen

Typs ‘ 80,2 96,6 99,5 99,91

Aus der Tab. 4114-2 st zu ersehen, daB mit einer Beaufschlagungszeit der
Jod-Sorptionskohlen von vier Monaten mit Anlagenraumabluft im Kernkraftwerk
(DWR) und nachfolgender Desorption nur ein Abscheidegrad von 99,6 % er-
reicht wird.

Zum Vergleich: In den vorangegangenen Versuchen wird nach einer Beauf-
schlagungszeit von zwei Monaten und anschlieBender Desorption eine voll-
standige Entfernung der Schadstoffe und der urspriingliche Abscheidegrad
(99,9 %) anndhernd erreicht.

-

Diese% Ergebnis zeigt, daB die Ldsungsmittelbeladung sich nicht nur quantita-
tiv (9,4 Gew.% statt 5,4 Gew.%), sondern auch qualitativ gegeniiber dem Zwei-
monatsversuch verandert hat. Die Aufnahmekapazitdt der Vorfilterkohlen ist
erschopft. Auf den Jod-Sorptionskohlen sind jetzt schwerfliichtige Kbmponenten
adsbrbiert, die sich durch einfache Desorption nicht mehr austreiben lassen.
Durch erhdhte Bett-Tiefe des Vorfilters diirfte dies zu vermeiden sein.
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Bestimmung von Jodkomponenten in der Abluft kerntechnischer Anlagen
(H. Deuber)

Die Schilddriisendosen infolge einer Freisetzung der Spaltjodkomponenten an-
organisches Jod (JZ)’ aerosolfdrmiges Jod und Qrganis;hes Jod (CH3J) ver-
halten sich bei Emission gleicher Anteile etwa wie 100 : 10 : 1. Zur Ge-
winnung von Daten fiir eine realistische Abschdtzung der Schilddriisendosen
in der Umgebung von kerntechnischen Anlagen sind die Anteile der Spaltjod-
komponenten in der Kaminabluft zu bestimmen. Zur Verbesserung der Liiftungs-
konzepte von kerntechnischen Anlagen ist eine Bestimmung der Spaltjodkompo-
nenten in einzelnen Abluftstrangen vorzunehmen.

Die Bestimmung von aerosolformigem, anorganischem und organischem Jod wird
mit diskriminierenden Jodsammlern durchgefihrt, in denen die Spaltjod-
komponenten in der genannten Reihenfolge an Schwebstoffiltern bzw. selektiven
Sorptionsmaterialien abgeschieden werden.

Erste Messungen in verschiedenen Raum- und Abluftarten von Kernkraftwerken
hatten die Brauchbarkeit von diskriminierenden Jodsammlern mit DSM 10 als
Jz—Sorptionsmaterial gezeigt. Allerdings hatte sich auch ergeben, daB in be-
stimmten Fdllen (Abluft eines Forschungsreaktors) eine Vergiftung des Jz—
Sorptionsmaterials eintreten kann (KFK 2375, S. 147). Im Berichtszeitraum
wurde ein neues Jz—Sorptionsmater1a1, DSM 11, entwickelt. Unter Verwendung
von DSM 10 bzw. DSM 11 wurden Messungen mit diskriminierenden Jodsammlern

in verschiedenen Abluftarten von Kernkraftwerken durchgefiihrt.

Laborversuche

Das neue J,-Sorptionsmaterial DSM 11 wurde bei mittlerer Temperatur und
Feuchte hinsichtlich der Abscheidegrade fiir J2 und CH3J untersucht. Die Ab-
scheidegrade fiir J2 sind in Tab. 4114-3 angegeben. Unter den gegebenen Be-
dingungen besteht praktisch kein Unterschied zu DSM 10: Bei einer Bettiefe
von 2,5 cm (Verweilzeit 0,1 s) ist der integrale Abscheidegrad bei beiden
Materialien > 99,9 %. (Die geringen differentiellen Abscheidegrade bei
groBeren Bettiefen sind auf geringe Verunreinigungen des JZ zuriickzufiihren.)

Der integrale Abscheidegrad von DSM 11 fir CH3J betrdgt unter den gleichen Be-
dingungen bei einer Bettiefe von 2,5 cm 0,06 % und diirfte ebenfalls demjenigen
von DSM 10 entsprechen. (Bei DSM 10 war bei 30°C und 70 % r.F. bei einer
Bettiefe von 2,5 cm ein integraler Abscheidegrad von 0,04 % festgestellt wor-
den.) Die Abscheidung von JZ und CH3J an DSM 11 bei anderen Temperaturen und
Feuchten ist noch zu priifen.



Tab. 4114-3: Abscheidegrad von DSM 10 und Dsh 11 fiir *31y in Form von g,

Trégerkonzentration: 1 mg/m3
Bettemperatur : 40 O
Luftfeuchte : 50 %
Verweilzeit : 0,1 s/2,5 cm
Beaufschlagungszeit: 1 'h
Vorstromzeit :>20 h
Nachstromzeit : 2 h
Sorptionsmaterial Bettiefe Abscheidegrad Apscheidegrad 1)
integral differentiell
[cm] [%1 [%]
1,25 99,55 9955
2,5 99,949 76,6
3,75 99,954 9,4
5,0 99,955 3,5
DSM 10 6,25 99,957 3,1
7,5 99,958 2,8
8,75 99,959 - 2,1
10,0 99,960 1,6
11,25 99,960 1,2
12,5 99,960 ‘1,0
1,25 99,80 99,80
2,5 99,971 85,2
3,75 99,974 10,0
5,0 99,975 2,7
DSM 11 6,25 99,975 1,9
7.5 99,975 1,5
8,75 99,976 1,4
10,0 99,976 1,1
11,25 99,976 1,0 -
12,5 99,977 1,1
1)

Abscheidegrad eines Bettes von 1,25 cm Tiefe

gl -
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Vor-0rt-Versuche

Die diskriminierenden Jodsammler, die vor Ort eingesetzt wurden, hatten in
Anstromrichtung im allgemeinen folgenden Aufbau:

1. Stufe fir Aerosoljod: 2 Schwebstoffilter GF/A;
2. Stufe fiir anorganisches Jod (Jz): 5 Betten DSM 10;
3. Stufe fiir organisches Jod (CHSJ): 5 Betten Aktivkdh]e cG 0;8.

In einigen Fdllen wurde ebenfalls das neue J2—Sorptionsmateria1 DSM 11 be~
nutzt. Bei Messungen in der Abluft von Jodfiltern wurde eine kleinere An-
zahl von Sammlerkomponenten verwendet.

Die Luftgeschwindigkeit in den Schwebstoffiltern und Sorptionsmaterialien
betrug 50 cm/s, bei Messungen in der Abluft von Jodfiltern jedoch 100 cm/s.
Die Verweilzeit betrug in allen Fidllen 0,05 s pro Bett. (Je nach Volumen
der Betten entspricht diese Verweilzeit einem Durchsatz von 0,9, 3,6 oder
7,2 m3/h.) Die wdahrend derselben Sammelperiode in derselben Abluft einge-
setzten Sammler wurden parallel betrieben. Die Sammelperioden umfaften in
der.Regel 7 Tage. Temperatur und Feuchte der Abluft iagen zwischen 25 und
34°C bzw. 22 und 53 %, d. h. innerhalb der Auslegungsbereiche (10 - 70°C
bzw. 20 - 80 % r.F.). ‘

Uber die Messung der 131J-Aktivit§t-der Sammlerkomponenten mit Ge(Li)-Detek-

toren wurde bereits berichtet (KFK 2375, S. 147). Die Nachweisgrenze pro
Sanmlerkomponente lag meistens unterhalb von 0,1 % der insgesamt gemessenen
By aktivitit.

Die Ergebnisse der Messungen in einem SWR-Kernkraftwerk (SWR 1), zwei DWR-
Kernkraftwerken (DWR 1, DWR 2) und einem Forschungsreaktor (FR) sind in den
folgenden Tabellen und Abbildungen wiedergegeben. Die 131J-Aktivitét der
Sammlerkomponenten ist in den Tabellen und Abbildungen aufgéfﬁhrt, sofern
sie mindestens 0,1 % bzw. 0,4 % der insgesamt gemessenen 131J—Akt1vitét be-
trug und groBer oder gleich der Nachweisgrenze'war. Die Nachweisgrenze pro
Sammlerkomponente ist in den Abbildungen (als punktierte Gerade) einge-
tragen, falls sie > 0,4 % der insgesamt gemessenen 1313 aktivitat war. Die
131J-Konzentration der Abluft wurde ohne Zerfallskorrektur aus der Menge an
131J im Sammler am Ende der Sammelperiode errechnet. Im Falle zeitlich
konstanter 131J-Konzentration der Abluft wiirde sich die Zerfallskorrektur

auf maximal 40 % belaufen. Es ist darauf zu verweisen, daB die in der
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Kaminabluft festgestellte 131

zuldssigen Wertes lag.

J-Konzentration in allen Fdllen unterhalb des

Aus den in den Tab. 4114-4 bis 4114-10 und den Abb. 4114-1 bis 4114-20 an-
geflihrten Ergebnissen geht folgendes hervor:

B3y pktivitit
auf die Sammlerkomponenten nahezu gleich. Die Reproduzierbarkeit ist

1. In paraliel betriebenen Samm1ern war die Verteilung der

also gut.

2. 7tdgiges Nachstromen hatte praktisch keinen Einfluf auf die Verteilung.
Es Tiegt also eine starke Fixierung des Jods an-den Sammlerkomponenten
vor.

3. Die Abssheidung von gasformigem Jod an den Schwebstoffi]tern ist, auch
bei kleiner Luftgeschwindigkeit, sehr gering.

4. Sowohl bei Verwendung von DSM 10 als auch von DSM 11 ergab sich in der
Abluft von Kernkraftwerken in der Stufe fiir anorganisches Jod in der
Regel die gleiche, durch einen starken anfdnglichen Abfall gekennzeichnete
Verteilung. (In einem Falle (Abb. 4114-7) trat ein nicht erkldrbarer
flacher Abfall auf.) Bei dem FR ergab sich der anfdnglich steile Abfall
nur bei DSM 11. DSM 11 erscheint somit als das universeller einsetzbare
der beiden JZ—Sorptionsmaterialien.

5. Auch in den hinteren DSM 10- und DSM 11-Betten wurde in der Regel Jod
abgeschieden. Ein kleiner Anteil einer sich an diesen Materialien
schlechter als J2 und besser als CH3J abscheidenden Jodkpmponente dirfte
mit dafur verantwortlich sein.

6. In der Stufe fiir organisches Jod schied sich das Jod praktisch voll-
stidndig in den ersten beiden Betten ab.(Von den 5 Betten wurden daher die
letzten beiden meistens nicht gemessen.) CG 0,8 ist also in diskriminieren-
den Jodsammlern einsetzbar. '

Aus den bisher durchgefiihrten Messungen ergibt sich, daB in der vorliegenden
Ausfiihrung und Betriebsweise die diskriminierenden Jodsammler sowohl mit

DSM 10 als auch mit DSM 11 als JZ
komponenten in der Abluft von Kernkraftwerken geeignet sind. In der Regel

-Sorptionsmaterial zur Bestimmung der Jod-

durfte die Brauchbarkeit auch bei einer geringeren Anzahl an Sammlerkompo-
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nenten gewdhrleistet sein. Die einfachste Ausfiihrung (bei 0,05 s Verweil-
zeit pro Bett) ware: 1. 1 SchWebstoffi1ter; 2. 2 Betten JZ—Sorptions-
material; 3. 2 Betten Aktivkohle. Bei dieser Ausfiihrung hdtte man sich zu

" vergewissern, daB das Verhaltnis der Aktivitdten des 1. und 2. Bettes je-
weils > 5 : 1 ist, sofern die Summe dieser Aktivitdten prozentual nicht sehr
klein ist.

Hinsichtlich des Anteils der Jodkomponenten ist folgendes zu erkennen
(Tab. 4114-11):

1. Der Anteil an Aerosoljod war in allen Fdllen sehr gering (< 3 %).

2. Der Anteil an anorganischem Jod variierte je nach Reaktor und Abluft in
einem weiten Bereich (0 - 91 %).

3. Bei vollstandiger Jodfilterung war der Anteil an anorganischem Jod sehr
gering (< 2 %).

Auffallend ist der grofe Anteil an J, in der Kaminabluft im Falle des DWR 1
und des FR. Beim DWR 1 wurde das 131
sprechende Filter praktisch vollstdndig abgeschieden. (Aus diesem und

J der Anlagenraumabluft durch das ent-

anderen Griinden konnten keine eindeutigen Messungen in der Abluft des An-
‘Tagenraumabluftfilters vorgenommen werden.) Daraus geht hervor, daf Abluft-
strome, die wegen der relativ geringen 13'1J—Konzentra’c1'on nicht jodgefiltert
werden, hinsichtlich des Anteils an J2 in der Kaminabluft und damit auch im
Hinblick auf die Umgebungsbelastung von entscheidender Bedeutung sein konnen.

In Tab. 4114-12 sind die Dekontaminationsfaktoren und Abscheidegrade der
Jodfilter, bei denen eindeutige Messungen durchgefiihrt werden konnten, ver-
zeichnet. Die starke Abscheidung des anorganischen Jods ist deutlich zu er-
kennen.

Die Messungen werden wahrend eines reprédsentativen Zeitraumes (ca. 1 Jahr)
in verschiedenen Abluftarten eines modernen DWR-Kernkraftwerkes fortge-
setzt. :




Tab. 4114-4: Verteilung von “Slj-Aktivitit in diskriminierenden Jodsammlern: SWR 1

Betriebszustand : BE~Wechsel
Art der Luft : Zuluft Spulluftfilter
Zustand der Luft : ungefiltert
Sammelperiode 01
31J-Aktivitat im Sammler am Ende der Sammelperiode
Sammler 1 1,9 - 108 ¢i
Sammler 2 1,9 - 1078 ¢
s Sammler 3 :1,9- 1078 ¢
" sammler 4 : 2,0 - 1078 ¢i

1315 aktivitatskonzentration: 1 - 10710¢i/m?

Tab. 4114-5:. Verteilung von 13L3-Aktivitat in diskriminierenden Jodsammiern: SWR 1

Betriebszustand : BE-Wechsel
Art der Luft : Zuluft Splilluftfilter
Zustand der Luft : ungefiltert
Sammelperiode : 2 '
31J-Aktivit'eit im Sammler am Ende der Sammelperiode
Sammler 1 11,8 - 1078 ¢
Sammler 2 11,3 - 1078 ¢i

1315 axtivitstskonzentration: 3 - 107 1lgi/md

Sammier- | Sammler- - 1305 aktivitat (91
stufe komponente
sammier 1| Sanmier 2 1| samter 3 2)| sammier 4 1):2)

Stufe flir 1 1,1 1,1 1,2 0,5
Aerosol- 2 0,1 - 0,4 0,2
jod 1-2 1 1 2 1
Stufe fur 3 70,9 71,4 70,5 70,6
anorga- 4 5,2 5,2 5,5 5,3
nisches . 5 1,8 1,8 1,9 1,9
Jod 6 1,3 1,2 1,2 1,2

7 1,1 1,0 1,0 1,0

3-7 80 81 80 80
Stufe fiir 8 17,4 17,7 17,6 18,7
orga~ 9 0,4 0,3 0,4 0,5
nisches 10 0,2 - 0,1 0,1
Jod 11 0,2 0,1 - -
‘ 12 0,3 0,1 0,2 -

8-12 19 18 18 19

Sammlerstufe Sammler- 131J-Aktfvit§t [%1
komponente :
Sammler 1 sanmler 2 17 |
Stufe fiir 1 2,0 2,7 -
Aerosoljod 2 0,3 0,3 }{j
1-2 2 3 .
i
Stufe fiir 3 61,2 64,0
anorganisches 4 3,4 4,2
Jod 5 1,5 1,6
6 ‘ 1,0 1,0
7 0,8 0,7
3-7 68 71
Stufe filr 8 28,9 24,8
organisches 9 0,8 0,7
Jod 10 0,1 -
8-10 30 26

1) 7 Tage mit aktivititsfreier Luft bei 20°C, 50 % r. F. und unverinderter Luftge-

schwindigkeit nachgestromt

2) Luftgeschwindigkeit in den Schwebstoffiltern 15 cm/s

D) J2-Sorptionsmaterial DSM 11



Tab. 4114-6: Verteilung von ‘3ly-Aktivitit in diskriminierenden Jodsammlern:SWR 1

Tab. 4114-7: Verteilung von 131J-Aktivit§t in_diskriminierenden Jodsammlern: SWR 1

Betriebszustand : BE-Wechsel
‘Art der Luft : Abluft Splilluftfilter
Zustand der Luft : ungefiltert (auBer durch Spiilluftfilter)

Betriebszustand : Leistungsbetrieb 1)
Art der Luft : Kaminabluft
Zustand der Luft : teilweise aerosol- und jodgefiltert (durch Filter

Sammelperiode t 1y 2 der Stopfbuchsen- und Ringspaltabsaugung)
131J-Aktivit'a't im Sammler am Ende der Sammelperiode Sammelperiode ;3
Samme]periode 1 ' . 10-9 ci 131J-Akt1’vit5t im Sammler am Ende der figmelperiode:
Sammelperiode 2 : 3,8 + 10710 131 6,210 ¢,
131 o . J-Aktivitdtskonzentration: 9 * 10 Ci/m
U J-Aktivitdtskonzentration
Sammelperiode 1 . 10_1201'/m‘3 131 .
Sammelperiode 2 . 10—13Ci/m3 - Sammlerstufe Samm] erkomponente J-Aktivitdt
Stufe fiir 1 1,6
Sammlerstufe Sanmier- 1815 axtivitst 1% Aerosol jod 2 -
komponente 1-2 2
Sammelperiode 1 Samme1periode 2
: Stufe fiir 3 20,0
Stufe fiir 1 - - anorganisches 4 3,2
Aerosoljod Jod 5 0,4
6 0,7
Stufe fiir 2 7,5 2,0 7 -
anorganisches 3 6,9 - 3-7 24
Jod 2-3 14 2
Stufe fir 8 70,8
Stufe fiir 4 57,1 9.9 organisches 9 1.8
organisches 5 28,4 1,1 Jod 10 1,7
Jod 4-5 86 98 8-10 7

1) Reaktor wahrend der 8tdgigen Sammelperiode 3 Tage abge-

schaltet

- ¢el -
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Tab. 4114-8: Verteilung von J-Aktivitdt in diskriminierenden Jodsammlern: DWR 1

Betriebszustand
Art der Luft
Zustand der Luft

Zuluft Anlagenraumab-
Tuftfilter

Kaminabluft

: Leistungsbetrieb
: Zuluft Anlagenraumabluftfilter; Kaminabluft

¢ teilweise aerosol- und jodgefiltert (durch Anlagen-
raumumluftfilter)

: teilweise aerosol- und jodgefiltert (Turch Anlagen-
raumumluftfilter und -abluftfilter) 1)

Sammelperiode :4; 5
1310-Aktivit§t im Sammler am Ende der Sammelperiode
Zuluft Anlagenraumabluftfilter

Tab. 4114-9: Verteilung von 131J-Akt1‘vit'a‘t in diskriminierenden Jodsammlern: DWR 2

Betriebszustand
Art der Luft
Zustand der Luft

Sammelperiode
131

Zuluft
Sammler 1
Sammler 2
Abluft

131J-Aktivit‘aitskonzentration

: Leistungsbetrieb
: Zu- und AbTuft Anlagenraumabluftfilter
: ungefiltert (auBer durch Anlagenraumabluftfilter im

Falle der Abluft)

: 3
J-Aktivitdt im Sammler am Ende der Sammelperiode
22,7 1070 ci

: 2,7 - 1079 ci
12,2+ 107

10¢;

Sammelperiode 4 : 9,8 - 1078 ci
Sammelperiode 5 ;6,1 - 1078 ci
Kaminabluft )
Sammelperiode 4 1 7,0 ¢ 10'9 Ci
Sammelperiode 5 1 4,6 ¢ 1079 ¢i
131J—Akt1'vitﬁtskonzentration
Zuluft Anlagenraumabluftfilter
Sammelperiode 4 c2 - 1070 /md
Sammelperiode 5 1 10'10C1'/m3
Kaminabluft
Sammelperiode 4 . 10'1}C1/m3
Sammelperiode 5 : 8 10'12C1'/m3
Sammlerstufe | Sammler- 131 S
kompanente J-Aktivitdt [%]
Zuluft Aniagenr. Kaminabluft
Sammel- Sammel- Sammel- Sammel-
periode 4 | periode 5 periode 4 periode 5
Stufe fiir 1 - - 0,2 0,8
Aerosol- 2 - - 0,2 0,2
jod 1-2 = - - 1
Stufe fur 3 14,9 14,6 54,8 62,8
anorga- 4 3,1 2,9 11,2 9,7
nisches 5 1,7 1,9 1,8 1,9
Jod 6 1,5 1,7 0,6 0,8
7 1,3 1,5 0,3 0,5
3-7 23 23 69 76
Stufe fiir 8 76,1 76,0 30,6 23,2
orga-~ 9 1,3 1,2 0,2 0,1
nisches 10 - - - -
Jod 8-10 77 77 31 23

1) wihrend der 7tdgigen Sammelperiode 5 auBerdem Abluft aus Betriebsrgumen, Ringraum,

Hilfsanlagengebdude und Abgas wdhrend ca. 2 Tagen aerosolgefiltert

Zuluft : 5 - 107 %ci/md
Abluft c2 - 10 Bci/m’
Sammierstufe | Sammlerkomponente 131J-Aktivitﬁt %1
Zuluft Abluft )
2)
Sammler 1 Sammler 2

Stufe fiir 1 1,2 1,3 -
Aerosol- 2 - -
Jjod 1-2 1 1
Stufe fir 3 36,5 35,8 -
anorga- 4 4,0 4,4 -
nisches 5 1,4 1,5
Jod 6 1,1 0,8

7 0,6 0,4

3-7 44 43
Stufe fir 8 52,6 52,5 88,4
orga- 9 2,2 2,7 11,6
nisches 10 0,5 0,6
Jod 8-10 55 56
1

Anzahl der Sammlerkomponenten 5

2) Jz—Sorptionsmaterial DsM 11

= tel -



Tab

. 4114-10:

Verteilung von

1310-Aktivit5t in diskriminierenden Jodsammlein: FR

Betriebszustand

Art
Zus

der Luft
tand der Luft

Sammelperiode

¢ Leistungsbetrieb

: Kaminabluft

: aerosolgefiltert, nicht jodgefiltert
1 4; 5

131J-Aktivit5t im Sammler am Ende der Sammelperiode

131

Sammelperiode 4
Sammler 1
Sammler 2
Sammelperiode 5
Sammler 1
Sammier 2

J-Aktivitdtskonzentration

Sammelperiode 4
Sammelperiode 5

: 1,4 - 1070 ¢i

: 1,1 - 1072 ¢
: 9,1 - 107105
: 1,2 - 1072 ¢

12 - 10'1201'/m3
c2 - 10 Pci/md

1) Jz-Sorptionsmateria1 DSM 11

I
Sammlerstufe | Sammiler- 1Ly aktivitat (2]
komponente :i
Sammelperiode 4 Sammelperiode 5 N3
Sanmler 1 | Sammier 2 1) Sammier 1 sanmler 2 1) |
Stufe fiir 1 0,6 0,6 0,6 0,5
Aerosol- 2 ‘ 0,3 0,2 0,6 0,4
jod 1-2 1 1 1 1
Stufe fir 3 52,5 74,4 44,8 78,9
anorga- 4 18,5 12,4 29,2 9,9
nisches 5 5,7 1,9 6,9 1,1
Jod 6 1,8 0,6 2,2 0,5
7 1,0 - 0,4 0,5
3-7 79 89 84 91
Stufe flr 8 19,2 8,3 14,9 7.8
orga- 9 - 1,7 - 0,4
nisches 10 0,4 - 0,4 -
Jod 8-10 20 10 15 8



SWR1 SWR1
BE-Wechsel BE-Wechsel
80 Zuluft Splilluftfiiter L 80 Zuluft Spiittuftfilter
Sammelperiode | Sammelperiode 1
Sammier { Sammier 2
— -
60 - 60
5t 3|
H 3
k1 2
<
2 Wt 40
20 1 20 ¢
S D - e H
12 34567 8 9101 12 12 34567 8910M12
Sarmlerkomponente Sammlerkomponente
Abb. 4114-1 Abb. 4114-2
SWR1 SWR1
BE-Wechsel BE-Wechsel
80 Zuluft Spllluftfilter 9 80 Zuluft Spiltuftfilter
Sammelperiode 1 F Sammelperiode 1
Sammler 3 Sammler &
50 60
g h
2 £
g £
40 40
20 20 :
12 34567 8310112 12 34567 89101122

Sammlerkomponente
Abb. 4114-3

Verteilung von 131

Abb. 4114-2, 4114-4: Nachstromzeit 7 Tage

Sammlerkomponente
Abb. 4114-4

J-Aktivitdt in diskriminierenden Jodsammlern: SWR 1

Abb. 4114-3, 4114-4: Luftgeschwindigkeit: in den Schwebstoffiltern

5 cm/s

u SWR1 ‘SWR1
BE-Wechsel BE-Wechsel
80+ Zuluft Spultuftfilter -+ 80 Zuluft Spllluftfilter L
Sammelperiode 2 Sammelperiode 2
Sammler 1 . Sammler 2
S0T + 601 F
£ 3
B T
2 5
2 $
2 3
40T T 40
204 T 20
| I-’I-—t—- (o | l t
12 34567 8910 12 346567 8 91
Sammlerkomponente Sammlerkomponente ’
Abb. 4114-5 Abb. 4114-6
(_ 1
SWR' I SWR1 -
BE-Wechsel BE-Wechsel N
80 Abluft Spllluftfilter 30.’_ Abluft Spulluftfiltter 1 o)
Sammelperiode | ' Sammelperiode 2 |
60 60t +
- 1 T
> 5|
2 s
% X
] 4
40 4+ +
20 20+ +
N -
1 23 45 1 23 45
Sammlerkomponente Sammierkomponente
Abb. 4114-7 Abb. 4114-8

Verteilung von 131J-Aktivit§t in diskriminierenden Jodsammlern: SWR 1

Abb. 4114-6: Jz-Sorptionsmateria1 DSM 11
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SWR1
Leistungsbetrieb
Kaminabluft

Sammelperiode 3

b

£
1

2

34567 8910
Sammlerkomponente

Abb. 4114-9

Verteilung von 131.J—Akt1‘vitﬁt in diskriminierenden Jodsammlern: SWR 1

Verteilung von 131J-Akt1’v1’t'eit in diskriminierenden Jodsammlern: DWR 1

Sammlerkomponente
Abb. 4114-12

Sammlerkomponente

Abb. 4114-13
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Abb. 4114-10 Abb. 4114-11
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Aktivitat [Ye]
T

Verteilung von

2

DWR.2 DWR 2
Leistungsbetrieb Leistungsbetrieb
Zuluft Anlagenraumabluftfiiter J 80 Zuluft Antagenraumabluftfiiter
Sammelperiode 3 . Sammelperiode 3
Sammler 1 Sammler 2
4 60
- gl
2
k4
<
< 40+
4 20
L '_—‘_
34567 891 12 34567 8910
Sammierkomponente Sammierkomponente
Abb. 4114-14 Abb. 4114-15
[ - DWR 2
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80 + Abluft Anlagenraum- L
abluftfilter
Sammelperiode 3
60+ T
S
B
2
X
<
401 <
20+ 4
1 23 4 5
Sammilerkomponente
Abb. 4114-16
131

J-Aktivitdt in diskriminierenden Jodsammlern:

Abb. 4114-15: J,-Sorptionsmaterial DSM 11

DWR 2
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Leistungsbetrieb
BO’- Kaminabluft
Sammelperiode 4
Sammier 1

20
i
12 34567 8 91
Sammlerkomponente
Abb. 4114-17
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2
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Abb. 4114-19

Verteilung von 131

o
S

| Aktivitit [

0

20

FR

Leistungsbetrieb

Kaminabluft

Sammelperiode &
1 Sammler 2

L 0

1

2 34567 8910
Sarmmlerkomponente

Abb. 4114-18
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20
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Kaminabluft
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Sammler2
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2 34567 8910
Sammlerkomponente

Abb. 4114-20

J-Aktivitdt in diskriminierendenlJodsanm]ern: FR

Abb. 4114-18, 4114-20: J2—Sorptionsmateria1 DSM 11
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Tab. 4114-11: Verteilung von J-Aktivitdt in diskriminierenden Jodsammlern Tab. 4114-12: Charakteristik der Jodfilter
(Ubersicht) '
Werte der Tab. 4114-4 bis 4114-10
Fitter Anlage Jodkomponente 1 DF Abscheidegrad
. [%1
Antage | Art der Luft Anzahi 181y aeivitat (4
gﬁ:“g':ﬁ-%‘ Spiil- anorg. Jod 2500 99,9
1uft- . Jod .
Stufe fir | Stufe fir | Stufe fur TN B org. Jo 22 95,5
Aerosol- anorg.Jod | org. Jod filter Gesamt jod 73 98,6
Jod
Zuluft Spulluft- Anlagen- anorg. Jod > 2000 > 99,95
filter 1),2) 6 1-3 68-81 18-30 raumab- DUR 2 org. Jod 13 92,3
SWR 1 Abluft Spilluft- . .
Filter 1),3) 1 0 2 o8 Tuftfilter Gesamtjod 23 95,Z
Kaminabluft 1 2 24 74
Zuluft Anlagen- b in den jeweiligen Stufen bzw. insgesamt abgeschiedenes gasformiges
DWR 1 raumabluftfilter 2 0 23 77 Jod
: Kaminabluft 2 0-1 69-72 23-31 2)
Ergebnisse der Sammelperiode 1 nicht .beriicksichtigt
Zuluft Anlagen- 2)
raumabluftfilter 2 1 43-44 55-56
DWR 2
Abluft Anlagen-
raumabluftfilter 1 0 0 100
FR Kaminabluft 2) 4 1 79-91 8-20

b BE-Wechsel (in den anderen F&llen Leistungsbetrieb)

2) keine Jodfilterung (in den anderen Fdllen teilweise oder vollstdndige Jod-
" filterung)

3) Ergebnisse der Sammelperiode 1 nicht beriicksichtigt

- 6¢L -
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4120 Freisetzung, Transport und Ablagerung von Spaltpro-

dukten in Reaktorkreislidufen

4123 Fremdstoffe in Leichtwasserreakteor-Kihlmitteln

( I. Michael, G. Bechtold, R. Melcher )

Bekanntlich ist die Metallabgabe der Dampferzeuger eine we-
sentliche Ursache der Primirkreis-Kontamination von Kernkraft-
werken mit Druckwasserreaktoren. Die bisherigen experimentellen
Untersuchungen der Haupt1egierungskomponenten des Dampferzeuger-
werkstoffes INCOLOY alloy 800 in Autoklaven hatten ergeben, daB
der Metallgehalt im Druckwasser bei 342°C und 150 bar durch Ab-
senkung des Sauerstoffgehaltes ebenfalls geringer wird /1/.

Diese Tendenz setzt sich fort, wenn das Druckwasser alkalisiert
wird. Erste Ergebnisse der Alkalisierung des Ausgangswassers mit
Lithiumhydroxid entsprechend 2 mg Li/kg und einem pH-Wert von

9,7 (bei Raumtemperatur gemessen) zeigten diese Tendenz, die.je-
doch durch Kontrolluntersuchungen noch weiter erhidrtet werden
mufl.

Metallabgabe-~Untersuchungsldufe ohne Alkalisierung iliber 1000 Stun-
den und mit einem Sauerstoffgehalt von 0,05 mg/kg im Ausgangswas-—
ser, zeigten nach etwa 400 Stunden plétzlieh und fiir kurze Zeit
wesentlich erhdhte Metallgehaltwerte im Druckwasser. Diese dis-
kontinuierliche Metall oder/und Metalloxidabgabe legt die Ver-
mutung nahe, daB nach dem Anwachsen der oxidischen Deckschicht
auf den INCOLOY-Proben bis zu einer bestimmten Dicke plétzlich
ein verstirktes Abldsen und Freisetzen von Materfal dieser Schich-
ten erfolgt. Das so freigesetzte Metall oder/und Metalloxid wan-
dert iiber das Druckwasser an die Autoklavenwand oder lagert sich
partikelfdrmig in strﬁﬁungstoten Riumen ab. Dieser diskontinuier-
lichen Materiéiabgabe ist eine kontinuierliche mit wesentlich ge-
ringerer Abgaberate iliberlagert. Diese Vorstellung eines mdglichen
Abgabemechanismus bedarf der weiteren Untersuchung, insbesondere
der Untersuchung der Oberflichen des Materialspenders . (INCOLOY)
und des Materialaufnehmers (vergoldete Autoklavenwand) mit Hilfe

der oberflidchenphysikalischen Untersuchungsverfahren der Sekun-
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dirionen-Massenspektroskopie und der Augerelektronen-Spektros-

kopie.

Die anorganisch-chemische Ultra-Mikro-Analyse fiir die Bestim-
mung des Metallgehaltes im Autoklavenwasser érfolgt mittels der
Atomabsorptions—Spéktrometrie. Das dafiir zur Verfiigung stehende
Gerit von Perkin-Elmer, Typ 303, entspricht einem élté;en Ent-
wicklungsstand und enthilt deshalb noch keinerlei Rechneraus-
wertung. Der dadurch bedingte Verhéltniéméﬁig hohe Arbeitsauf-
wand und das Fehlen von Fachpersonal fiir allgemeine chemische
Routineanalytik machten.es notwendig, die Atomabsorptions-Spek-
troskopie zu automatisieren /2/. Die nun geschaffene AAS-Labor-
automatisierung ist schematisch in Abb. 4123-1 dargestellt. Der
mit der Probeneingabe verbundene Spannungsimpuls am Photomulti-
plier des Spektrometers ist ein MaR fiir die Transmission, die das
monochromatische elementspezifische Hohlkathodenlicht im Dampf-
volumen der Probe erfihrt. Dieser Impuls wird von einem Speicher-
Voltmeter iibernommen, digitalisiert der Rechnerinterface zuge-
leitet und im programmierbaren Rechner verarbeitet. In diese Ver-

arbeitung sind vor allem einbezogen:

1. Unwandlung von Transmission in

Extinktion {iber das Beersche Gesetz
2. Mittelung und Fehlerrechnung
3. Berechnung der Ultraspuren-Konzentration

Die Datenverarbeitung der Atomabsorptionswerte wurde im on~line-
Betrieb mit dem Speicher—-Voltmeter VID (Gay-Milano), dem Interface
HP 11203 A und dem programmierbaren Rechner HP 9821 verwirklicht.
Das digitale Speicher-Voltmeter wurde entsprechend dem Impulssig-
nal aus dem Spektrometer mit einem potentialfreien Eingang aus-
geriistet. Die zur Datenverarbeitung mit dieser Anordnung notwen-

dige soft-ware wurde erstellt.

Mit der auf diese Weise verbesserten Auswertung der Atomabsorptions-
spektrometrie im Ultra-Mikrobereich (ng - ug) konnte die Auswert-
zeit um etwa zwei Drittel vermindert und die AAS-Genauigkeit; die
allgemein mit I...107 angegeben wird, deutlich in den unteren Be-
reich gelegt werden. Eine weitergehende Automatisierung der ASS-

Analytik unter Verwendung eines Probenwechslers ist in Vorbereitung.
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4130 Langfristige radiologische Umgebungsbelastung

4132 Untersuchungen zur 129 5_Radiotkologie -

(H. Schiittelkopf, ASS)

In der 2. Hilfte 1977 wurden die Messungen von 2°J in der WAK abge-
schlossen. Parallel zu 14COz—MZessu‘ngen wurde anorganisches, gasfdrmiges
1297 in der Abluft der WAK bestimmt. Die Bestimmung erfolgte wihrend 15
Wochen in 22 Proben durch kontinuierliche Probenahme und diskontinuierliche
Auswertung. Die so bestimmte monatliche '2°%J-Emission stimmt gut ﬁberéin

129 5-Gesamtemission, welche in der WAK

mit den Ergebnissen der Messung der
durchgefiihrt wird. Dies bedeutet, daf der Anteil von organisch ge-

bundenem '2°J in der Abluft der WAK sehr gering ist. Die hohe Leistungs-
fdhigkeit des installierten Jodfilters zeigt sich in der unwesentlichen

129 5_

ErhShung der Emission wdhrend der Betriebsphase um den Faktor 2, ver—.

glichen mit der der Betriebspause.

Insgesamt wurden 4 2%J-Bestimmungen in mittelaktiven Abwissern durchge-
fﬁhrt; Monatliche Mischproben des niederaktiven Abwassers der WAK ent-—
hielten bis 129 pCi '2°J/1. Die destillativ gereinigten Abwisser ent-
halten in monatlichen Mischproben bis 3,9 pCi '2°J/1 und in den Endbecken

129 5.

wurden'Wefte bis 0,8 pCi 12%J/1 gemessen. Der Gehalt ist leicht ab-

nehmend; die Messungen wurden Ende September abgeschlossen.

In der Umgebung der WAK wurden Schilddriisen-, Milch- und Bodenproben auf
129 anaiysiert. In Schilddriisen von Rehen, einem Hirsch und einem Wild-
schwein aus dem Gebiet der Hauptbeaufschlagung durch die Abluftfahne der
WAK wurden 1,6 - 196 pCi '2°J/Schilddriise gemessen. In 13 Kuhmilchproben
wurden Werte zwischen 0,0015 - 0,27 pCi '2%J/1 gefunden; Die letzten
Messungen von 2?2J in Ziegenmilch lagen bei einigen 0,1 pCi }2°J/1. Die
Konzéntration in der Ziegenmilch ist im Mittel 1976 um den Faktor 2
niedriger als im Jahre 1975. Da die '2°J-Emission um mehr als Faktor 20 ge-
sunken ist (Abb.1), werden folgende mbgliche Ursachen untersucht. Die Auf-
l6sezeiten der seit 1971 geldsten Brennstoffchargen wurden eruiert; es soll
gepriift werden, ob in den Jahren 1975 und 1976 eine von der mittleren
meteorologischen Jahresstatistik abweichende Umgebungskontaminationen er-
folgt ist. AuBerdem wurden 24 Bodenproben - dies ist der erste Teil der in
der 1. Jahresh#lfte genommenen Proben - auf '2°J analysiert. Die bisher

ausgewerteten Proben enthielten (0,4 - 7,4) 10 5 ci 129J/g. Die Bestimmung
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der 127J-Gehalte dieser Proben wird zeigen, wie weit diese Werte {iber dem
natﬁriichen {29J/127J-Verh51tnis liegen und welchen Anteil daher die Boden~-
kontamination am !29J-Gehalt der Milch hat. Die Analysen von Boden- und
Ziegenmilchproben werden 1977 und 19i8 fortgesetzt um die Abnahme einer
‘vorhandenen Langzeitkontamination zu beobachten. Insgesamt wurde 1977 1293

in 376 Proben bestimmt.

Die letzten Schwierigkeiten bei der Probenahme und der Analytik nach der
Neut&onenaktivierung von 1273 in Luftproben wurden beseitigt. In 13 Wochen-
proben wurden in der Umgebungsluft vom KFZ Karlsruhe 0,6 - 6,5 ng 1275~
Aerosole/m3 uhd 1,8 - 22 ng 1273,/m3 gemessen. Die wesentlich hShere J,-
Konzentration stimmt mit den wenigen Ver6ffentlichungen zu diesem Thema -
iiberein. Die Konzentration ist wesentlich niedriger, als die 1-2 ug 1273/m3,
die in Diisseldorf, Graz oder an der Ostsee gemessen wurden. Die Installation

von 5 Anlagen zur Probenahme in Norddeutschland wird vorbereitet.

Wesentliche Verbesserungen wurden bei der Analytik erreicht. Eine eléktroly—
tische Abtrennung von Ag aus AgJ, die Veraschung von Ionenaustauschern ohne
Jod zu verlieren, die PdJ,-Fillung, die Bestimmung von 1273 in Milch durch
Neutronenaktivierung und spektralphotometrische Methode wurden erfolgreich

eingefiihrt.
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4134 Langfristige radiologische Belastung durch eine Anhiufung kern-
technischer Anlagen

(A. Bayer, B.G. Beier, R. Kalckbrenner, M. Schiickler; INR)

Das Programm zur Berechnung der radiologischen Belastung der Bevdlkerung
iiber die verschiedenen Expositionspfade wurde fertiggestellt. Bei der Anwendung
des Programms auf das Gebiet des Oberrheins wurden Ergebnisse erzielt. Infolge
eingeschobener Arbeiten fiir die deutsche Risikostudie (4330) hat sich eine Ver-
. schiebung des Arbeitsplanes ergeben, so dafl die Dokumentation im ersten Halb-
jahr 1977 erfolgen wird. Dartiber wird dann im HJB 1977/1 unter 4330 berichtet.
Dieses Vorhaben ist danach beendet. Uber gelegentliche Arbeiten aus diesem
Themenkreis wird kiinftig ebenfalls unter 4330 berichtet.

Allgemeines Interesse an den Methoden zur Berechnung der Bevilkerungsdosis
durch kerntechnische Anlagen in der UdSSR hat zur Ubersetzung und Bearbeitung
zweier russischer Berichte gefiihrt, in denen iiber Freisetzungsraten sowjetischer
Anlagen /1/ und iiber die Bestrahlung der lokalen Bevolkerung als auch der Be-
“volkerung von entfernteren Gebieten /2/ berichtet wird,

Aus aktuellen Anlissen wurden zwei Berichte analysiert

- Zum GESMO-Report, einer US Environmental -Study zur Rezyklierung von Plu-
tonium in LWR’ s, wurden einige allgemeine Festellungen getroffen sowie einige
speziellen Punkten ausfiihrlicher kommentiert. Es wurden Vorschlige zur Durch-
filhrung einer dhnlichen europiischen Studie gemacht /3/. ‘

- Die Einzelfaktoren, die in einer Empfehlung von Ingestionsdosisfakioren zur
Berechnung der Dosisbelastung durch Radiojod iiber den Expositionspfad Luft-
Weide-Kuh-Milch-Kleinkind angewandt werden, wurden ausfijhrlich kommentiert /4/.

Eine spezielle Untersuchung /5/ befafite sich mit den Isotopen der schweren Elemente,
wobei der besondere Schwerpunkt auf den Thorium-, Uran-, Neptunium-, Plutonium-,
Americium- und Curium-Isotopen lag. ‘

Das mit zunehmendem Abbrand sich dndernde Inventar dieser Isotope in den Cores

der verschiedenen Reaktortypen (LWR, HTR und LMFBR) wurde fiir verschiedene
Zusammensetzungen der Brennstoffbeladung in Abhingigkeit von der Zeit berechnet.
Die Berechnungen wurden mithilfe des Computercodes "ORIGEN" durchgefiihrt. In
den Abb. 4134-1 und 4134-2 sind als Beispiel die zeitabhiingigen Inventare einiger
wichtiger Isotope in einer Tonne LWR-Brennstoff iiber fiinf Zyklen gezeigt. Bei
diesem Beispiel wurde angenommen, daB das erzeugte Plutonium vollstiindig in LWR’s
rezykliert wird. In /5/ sind weitere Beispiele angefiinrt. Aus dieser Abbildung
konnen weiterhin die bei verschiedenen Dekontaminationsfaktoren wihrend der Wieder-
aufarbeitung pro Tonne zu erwartenden Freisetzungsraten abgelesen werden,

In Tab. 4134-1 sind die bei einer 1500t/a -Wiederaufarbeitungsanlage fiir LWR-Brenn-
stoff unter der Annahme eines Dekontaminationsfaktors DF=109 zu erwartenden Frei-
setzungsraten zusammengestellt. Die bei der Erstellung dieser Tabelle getroffenen
Annahmen sind in der FuBnote erliutert.
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N.G. Gusev et al.

Strahlensicherheit der Bevolkerung beim Betrieb von Kernkraftwerken in-
der UdSSR

Ubersetzt von R. Corssen, bearbeitet von A. Bayer

Bericht KFK-tr-502 (1976)

V.A. Belyaev

Zur Frage der Bevﬁlkerungsdosis
Ubersetzt von R. Corssen, bearbeitet von A. Bayer
Bericht KFK-tr-484 (1976)

A. Bayer

Several Statements on the GESMO-Report and Recommendations for a European
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Parts Submitted to the ad-hoc Group on '"Radiological Health Assessments and
Radiological Hazards " of the European Commission.

Okt. 1976 (unverodffentlicht)

A. Bayer

Einige Bemerkungen zum Bericht "Empfehlungen von Ingestionsdosisfaktoren
zur Berechnung der Dosisbelastung durch Radiojod iiber des Expositionsweg
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B.G. Beier

Erzeugung und Freisetzung von Aktiniden durch Kernkraftwerke und Wieder -
aufarbeitungsanlagen und die voraussichtliche radiologische Belastung bis zum
Jahr 2000,

(in Vorbereitung)

A, Bayer

Radiological Impact from Nuclear Facilities Under Normal Operation
Lecture Notes .
IAEA-Interregional Training Course, Karlsruhe 1976
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Tab. 4134-1 Aktivitit von abgebranntem LWR-Bremnnstoff und Freisetzungsraten einer 1500 t/a Wiederaufarbeitungsanlage

P . Aktivitdt pro Tonne Schwermetall nach 1 Jahr Abkiihlzeit [Ci/t] Freisetzungsraten
Nuklid Spezé?7;;v1tat - einer 1500 to/a WAA.
Uran-Core 1, Pu-Rezyklier—|{ 2. Pu-Rezyklier—| 3. Pu-Rezyklier—| 4. P-Rezyklier- | DF =1,0 +9
(1) Core (II) Core (III) Core (IV) Core (V) [Cila] 1)

U~-2341- 6.20 -3 2,41 -2 3.87 -2 4,37 -2 4,57 =2 462 -2 4,32 -8

U-235 2.14 <6 1.12. -2 1.12 =2 1.16 -2 1.18 =2 1.18 -2 1.70 -8

U-236 6.39 -5 2.75 -1 2.17 =1 2.16 -1 2.18 -1 2,18 -1 3.93 -7

U-238 3,33 ~7 314 -1 3.13 =1 3.13 -1 3,12 ~1 3,12 ~1 4.70 =7
Np=237 6.90 -4 3.86 -1 2.83 -1 2.77 -1 2.77 -1 2,77 =1 5.42 -7
Np-239 2.33 +5 3.53 +1 1.26 +2 1.72 42 1.87 42 1.91 +2 1.02 =4
Pu-238 1.68 +1 3.98 +3 4,97 +3 5.38 +3 5.52 +3 5.56 +3 6.47 -3
Pu-239 6.10 -2 3.27 +2 3.76 +2 3.76 +2 3.76 +2 3.76 +2 5.07 -4
Pu~240 2,27 -1 5.86 +2 6.68 +2 6.78 +2 6.79 +2 6.79 +2 9.10 =4
Pu-241 1.14 +2 1.32 +5 1.68 +5 1.71 45 1,72 45 1.72 +5 2,11 ~1
Pu~242 3.90 -3 2.22 +0 4,83 +0 5.82 +0 6,12 +0 6.21 +0 4,61 -6
Am—241 3.24 40 3.28 +2 4,68 +2 4.87 +2 4,89 +2 4,89 +2 5.45 =4
Am~243 1.85 -1 3.53 +1 1.26 +2 1.72 +2 1.87 +2 1.91 +2 1.02 ~4
Cm=242 3.32 +3 1.12 +4 2,40 +4 2;57 +4 2.59 +4 . 2,59 +4 2,17 -2
Cm=244 8,20 +1 3.75 +3 3.54 4 5.36 *4 5.96 +4 6,15 +4 2,38 -2
Cm~245 1.04 -1 9.50 -1 7.45 *0 1.16 +1 1.30 +1 1,35 +1 5.34 -6

D Unter der Annahme, daB zukiinftig,25 7 des in LWRs anfallendenPlutoniumsin

wurde von folgenden Anlieferungsmengen: ausgegangen:

Brennstoff aus

(1)
(1m)

77,5 %
2,5 7%

-~

[}

einem Core vom Typ:

1162,5
37,5

t
t

(I11)
(1)
W)

2,5 % 2
2,5 %
15,0 %

non

13

37,5 t
37,5 t
225,0 t

diesen Reaktoren rezykliert wird,

Dekontaminationsfaktoren aus
der Literatur:

DF=109

Environmental Analysis of the
Uranium Cycle
EPA-520/9-73-003 (1973)

2

8
BESiC nmental Statement, Barn-
well Nuclear Fuel Plant
Docket Nr. 50-332 (1974)

DF=2,5 « 10°

Generic Environmental Statement
Mixed Oxide Fuel - GESMO
Wash-1327 (1974)

6.2 + 3 & 6.2+107
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Krypton- und Xenon-Entfernung aus der Abluft
kerntechnischer Anlagen

(R.v.Ammon,. G.Franz, E.HauB, E.Hutter, G.Neffe,
W.Pfeifer, K.Strauch, W.Weinl&nder, W.Wurster )

Tieftemperatur-Rektifikation mit COz— und HZO—Entfernung

1.1

KRETA-Versuchsanlage
Die Anlage wurde in Betrieb genommen. Nach ersten Betriebs-

phasen mit N, bzw. Gemischen aus N2-Ar und Nz-Kr als ProzeB-

2
gas wurde ein Teilabnahmeversuch durchgefithrt, bei dem das

definierte Gasgemisch

N, : 50,0 Nm>/h
Kr : 7,3 N1/h £ 146 ppm
Xe : 40,0 NL/h & 800 ppm

eingespeist und getrennt wurde.

Bei diesem ersten Versuch mit dem Dreikomponentengemisch
konnte der geforderte Dekontaminationsfaktor (DF = 103)

fir Kiypton im Kopfprodukt der ersten Kolonne noch nicht
erreight werden (DFgemessen = 3,7 . 102), da die Kplonne
infolge zu geringen Kr-Inventars nicht kalt genug gefahren
werden konnte, ohne daB die Gefahr des Xenon-Ausfrierens
bestand. Die Tendenz zu besserer Kr-Rilickhaltung konnte

aber durch verstdrkte Kr-Einspeisung gezeigt werden. Ein
Langzeitversuch Anfang 1977 soll unter gednderten Bedingungen

den Garantiewert erbringen.

e T
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Die Trennung des Sumpfprodukts der ersten Kolonne in
angereichertes Krypton im Kopf und Xenon im Sumpf der
zweiten Kolonne gelang, mit besseren Reinheiten als

garantiert, einwandfrei.

Kopfprodukt: Kr 99,9 Vols, Xe- 100 vpb
Sumpfprodukt: Kr 300 vpm, Xe 99,99 Vols

In einer weiteren Versuchsreihe wurden anlagenspezifische

Daten bestimmt:

1. Druckverlust der trockenen und gefluteten Bdden der
Kolonne C-1 und Druckverlust der trockenen Fiillk&rper
von Kolonne C-2 (Abb. 4140-1).

2. L/G-Verhiltnisse bei verschiedenen Driicken im Abtriebs-

sowie im Verstdrkungsteil der ersten Kolonne.

Betriebsmedium war Stickstoff ohne Zugabe der Verun-

reinigungen.

Obwohl diese Messungen in einer technischen Anlage schwierig
sind, konnte gute Ubereinstimmung mit der Theorie festge-

stellt werden.

Flir die zur Versuchsauswertung wesentliche Gasanalytik wurde
ein ProzeBchromatograph beschafft, der im Frithjahr 1977 ein-

satzbereit sein wird.

ADAMO~-Versuchsanlage
Die Adsorptionsanlage zur CO,- und H20-Entfernung ist in der
Fertigung und wird Anfang 1977 ausgeliefert. Je ein Silicagel-

und ein Molekularsieb-Beh#lter werden so ausgeriistet, daB die
Entleerung der Adsorberbetten mit o-Sack-Technik demonstriert

werden kann.
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Berechnungen

Die entwickelten Rechenprogramme zur Kolonnenberechnung
wurden ergdnzt, um den EinfluB der durch Kr85 eingebrach-
ten Zerfallswdrme zu erfassen. Es wird gezeigt, daB das
Krypton-Inventar in der ersten Rektifizierkolonne begrenzt
bleiben mu8, d.h. es mu8 eine Mindestmenge an Sumpfprodukt
kontinuierlich oder diskontinuierlich abgezogen werden, um
bei gegebenen Anlagendaten das Krypton im Sumpf halten zu
k&nnen.Damit dieVZerfallswarme~nicht zu grofl wird, sollte
eine Sumpftemperatur von.170 K nicht tiberschritten werden,
was im konkreten Fall einem Sumpfabzug von 2,14 Mol/h
entspricht (Abb. 4140-2).

Um erste Anhaltswerte fiir eine Abschirmung der TTR-Anlage
im Bereich des KolOnnen—Abtriebsteils zu haben, wurde eine
Abschirmrechnung als Maximalbetrachtung duréhgefﬁhrt. Danach
ist eine Abschirmdicke von ca. 8 cm Blei um den Abtriebsteil
erforderlich um die Strahlenbelastung an der Wand des Vakuum-
tankes auf 2,5 mrem/h zu begrenzen, d.h. den Raum dauernd

begehbar zu halten.

Reduktion von O2 undNOX mit H2

Thermische Stabilitdt_eines Ru-Katalysators

Ein ausgewdhlter Ru—Kafalysator>(Fa. Doduco, spez. Ober-
fldche 9 mz/g) wurde einem Hochtemperatur-Test unter-
worfen, um seine Empfindlichkeit gegen kurzzeitige Uber-
hitzung zu priifen. Dazu wurde das Katalysatorbett jeweils

6 Std. auf einer Temperatur gehalten, die in Schritten

von 50° von 600°C bis 1000°C erhdht wurde. Die Gaszusammen-
setzung betrug wie bei den friiheren Versuchen 0,5 Vol.% NO,
0,75 Vol.% O
5 Nm3

der liber Nacht erkaltete Katalysator langsam aufgeheizt, um

o7 2,75 Vol.% H2 in N2, die Katalysatorbelastung

/1l.h. Vor dem Einstellen einer hdheren Temperatur wurde

-die "Anspringtemperatur" der NO-Reduktion zu bestimmen, die
als MaB fliir die Katalysator-Aktivitdt gewdhlt wurde.




Wie aus Tab.4140-1 2zu sehen ist, 1l&Bt die Aktivitdt
mit steigender Temperatur langsam nach, wie sich in
der ErhShung der "Anspringtemperatur" von 300° auf
420°¢ zeigt. Der NO-Umsatz betrdgt aber in allen
Fdllen 100%, die NH3-Bildung ist erwartungsgemdf sehr
gering, oberhalb 800°C unmeBbar klein.

Thermische Reduktion von O, und NO mit H,

Bei der katalytischen'Verfahrensvariante der 02—,
NOX-Reduktion muB eine modgliche Verringerung der Stand-
zeit des Katalysators infolge Vergiftung in Kauf genom-
men werden. Als Alternative kommt die direkte (thermische)
Reduktion in Frage. In einem Versuchsprogramm sollte in
Zusammenarbeit mit der Firma Decatox, Hanau gekldrt werden,
welche Temperaturen und Verweilzeiten dabei erforderlich
sind. Die Versuche wurden an einem el. beheizten R&hren-

ofen im Labor der Fa. Hobeg, Hanau durchgefithrt.

Die Eingangsiusammensetzung des Gasgemisches betrug
0,963 Vol.$ 0,, 0,512 Vol.% NOZ und 2,01 Vol.$ H, in N,.
Variiert wurden die Temperatur im Bereich von 600°C bis
11200C, der Gasdurchsatz zwischen 52 und 200 N1/h und

der HZ—Gehalt.

Der Temperatur-Einfluf ist in Abb. 4140-3 gezeigt, wie aus der
H,-Abnahme zu erkennen ist, setzt die Reduktion von 0, bei
ca. 350°¢ ein, wdhrend sich NO ab ca. 250°C durch thermi-
sche Zersetzung aus NO, bildet. Die Reduktion von NO setzt
bei 600 °C ein, zunichst erkenntlich an der Bildung von

NH3. Bei dieser Temperatur hat sich das gesamte NO2 zu NO

umgesetzt.

Da der H,-Gehalt zundchst unterstdchiometrisch war und bei
700°C. verbraucht war, wurde zusdtzlich 1 N1l/h bis zur
st8chiometrischen Zusammensetzung zudosiert. Dadurch steigt
der O2
weiterer Temperaturerhhung steigt der Umsatz von NO zu

N, fasgﬁinear an und die NH3-Bildung geht zurilick, w&hrend

—Umsatz an und die NH3—Bildung wird erhtht. Bei
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die OZ-Reduktion bei 800°C nahezu quantitativ verl&uft.

Der bei 1112°C erreichte NO-Endwert betrdgt 105 vpm.

Der EinfluB des HZ—Gehalts ist noch deutlicher in den Abb.
4140-3/4 zu sehen: bei 916°C und einem Gasdurchsatz
von 100 N1/h erreicht der NO-Gehalt erst im stark {iber-
stbchiometrischen Bereich Endwerte um 250 vpm, wdhrend
die NH3fBildung mit der H2—Konzentration stark ansteigt
(von 8 auf 190 vpm). Bei 1114°C und einem Gasdurchsatz
von 52 N1/h wird ein quantitativer NO-Umsatz erreicht
(Endwert 1 vpm) bei erwartungsgemdB niedrigerer

NH —Bildung.

3
Der EinfluB der Verweilzeit ist schlieBlich aus Abb.4140-5
zZzu erkennen: wdhrend bei 1110°C der Oz—Umsatz im gesamten
Bereich quantitativ verlduft, ist die NO—Reduktion.nur
bei 52 N1/h vollstéhdig und f&llt tber 98% auf 67% beim
doppelten bzw. vierfachen Gasdurchsatz ab. Bei der rel.
hohen Temperatur ist die NH3—Bildung nicht stark von der

Verweilzeit abhéngig.

Als wesentlichstes Ergebnis dieser Versuche ist festzu-
stellen, daB die thermische Reduktion von NO mit Hz bei
1100°C schon mit einem geringen Hz-UberschuB quantitativ
ablaufen kann, daB aber die erforderliche Verweilzeit
relativ lang ist. Sie ergibt sich aus den Versuchsbe-
dingungen zu 7.9 sec. Bei einem Gasstrom VanSO Nm3/h
wdre somit ein auf 1100°C beheiztes Reaktionsvolumen

von 110 1 erforderlich. Andernfalls mﬁﬁte.ZUr Ver-
kleinerung dieses Reaktors die Temperatur erhdht werden.

Veréffentlichungen:

W.Pfeifer, G. Neffe ‘
Berechung von Rektifikationskolonnen zur Trennung polyndrer

Gemische. Unverdffentlichter Bericht

E.HauB
Beitrag zur Berechnung von Trennsdulen. Mehrstpffgemischeﬂmit'

nuklearer Wirmequelle. Unver&ffentlichter Bericht




Gaszusammensetzung

Gesamt~- hinter dem Katalysator "Anspring
Tempegatur Betriebsdauer /vpm/ temperatur' /°c/
/°c7 /hJ NO NH,
600 6 <1 2 300
650 12 <1 2 300
700 18 <1 2 320
750 24 <1 1 330
800 30 <1 <1 -
850 36 <1 <1 400
900 42 <1 <1 420
950 48 <1 <1 400
1000 54 <1 <1 420
Tab. 4140-1:

Temperatur-Stabilitédt eines Ru-Katalysators (Doduco, spez. Oberfldche 9 mz/g);
Gaszusammensetzung: 0,75 Vol,.~-% 02, 0.5 Vol,-% NO, 2,75 Vol.-% H

Katalysator-Belastung: 5 Nm3/l-h

in N

2 27

A< P
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Abb. 4140-2: — | (MOL:H)

Leistung aus dem Zerfall von KR-85 und Temperatur im Sumpf in
Abhdngigkeit vom Sumpfabzug L [N]
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- 161 -

Ausgangskonzentration
[NO .vpm]
(02 .vpm]
3000-A\N0
\
\\
\\ Ausgangskonzentration
\\ [NH3vpm) | Havpm]
2500-r \ 2507
q \,
\
\
. \\
2000--\ \ 200120000
i \\ ;Sttichitc‘l)mestrigchfer °
2—bedaar
\ \[ Hs
A
1500+ 15000
1 OOOT 110000
500 15000

B 2 25 3

—— Zusiitzliche Hp-Zugabe Ny ———

Abb.. 4140-4: Die thermische Reduktion von O, und NO,/NO in Abhidngig-
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3. Entwicklung eines Verfahrens zur Ozon-Beseitigung in der Tieftempera-
tur-Rektifikationsanlage

(K. Ginther, P. Schuster, H.~E. Noppel, R.D. Penzhorn, IRCH)

2m Zuge der Untersuchungen zur Beseitigung des u.U. im Sumpf einer Tief-
temperatur-Rektifikationskolonne (TTR) durch Strahleneinwirkung auf
Sauerstoff'entstehenden Ozons, wurde zur Auswahl eines -wirksamen
Katalysators fiir die Zerstdrung dieses instabilen Gases besonderen Wert

auf den EinfluB folgender Parameter gelegt

Temperatur
Stromungsgeschwindigkeit

Vergiftung durch N O
Xy

Eine eingehende Beschreibung der fiir diese Versuche eingesetzten Apparatur
ist in einem frilheren Bericht (KFK-2375, Nov. 1976) enthalten. Sie besteht
aus einem Ozongenerator, der an einem von -80°c bis 200°C temperierbaren
Edelstahlreaktor angeschlossen ist, dessen Zu- und Abgas iiber einen 4-Weg-
hahn direkt und so gut wie kontinuierlich mit einem Chemilumineszenzdetektor
auf Ozon analysiert werden kann. Ozon kann mit dieser Anordnung in einem
Konzentrationsbereich,der bei einigen ppm anfidngt und bis zum Reingas reicht,
bestimmt werden. Es ist zu vermerken, daB Edelstahl keinen katalytischen
Effekt auf die Ozonzersetzung zeigt und daher OB/OZ—Mischungen iiber mehrere
Meter Rohrleitung unveridndert geleitet werden kOnnen. Dies steht im Gegen-
satz zu der Beobachtung von Kashtanov u.a. (1), die besagt, daB Eisen die

Ozonzersetzung beeinfluBt.

Temperatur

Da Ozon bekanntlich thermisch instabil ist, wurde vor Beginn der eigentlichen
katalytischen Versuche der homogene Zerfall des Ozons in dem Edelstahlreaktor
sucht (Abb. 4140-7) Die Ergebnisse zeigen, daR. bei Temperaturen z}OOOC mit
einér Ozonzersetzung zu rechnen ist. Um die quantitative Aussage der kataly-

tischen Experimente nicht unndtig zu komplizieren wurde,imrfolgenden auf Ar-

unter-
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‘beitstemperaturen >80°C verzichtet.

Der EinfluB der Temperatur, insbesondere unter 0°C, auf den katalyti-
schen Wirkungsgrad einer Reihe von Katalysatoren wurde bei konstantem
03/02—Verh51tnis und einer GasstrSmung von 28 1/h untersucht (Abb.4140-8)
Aus den Ergebnissen geht hervor, daB eine katalytische Ozonzerlegung

bei niedrigén Temperaturen durchaus mdglich ist. Ab einer gewissen
Temperatur nimmt der Ozonzersetzungsgrad steil ab und wird bei weiterer
Kiihlung in den meisten Fillen unmeBbar klein. Im Gegensatz dazu nimmt die

Wirksamkeit " des Katalysators Pd-MKO-9 (0,5 % Pd auf A120 ) ver-

hdltnismdBig langsam mit der Temperatur ab und bleibt zumindegtim Tempe-
raturbereich von 200-230 K, bei etwa 10 Z Ozonzersetzung unverindert.

In der Tat ist die Tieftemperaturzersetzung des Ozons, allerdings im

. fliissigen Zustand, durch Palladiumschwarz selbst bei -196°C béobachtet
Wofden (2). Die Leistung (1,2-10—2 Molekﬁle/Atom s) 1st zwar nicht hoch
aber dennoch iiberraschend fiir einen katalytischen Tieftemperatufprozeﬁ
dieser Art. Wie fir einen hetrogén—katalytischen‘ProzeB zu erwarten ist,
hingt die Wirksamkeit des Katalysators stark von dessen Beschaffenheit
ab. So ist z.B. Pd in der Katalysatorform Pd-MKO-4 (Pd auf Asbest) bis
zu tieferen Temperaturen hoch aktiv gegeniiber Pd-RKO-11(Pd-Schwamm) oder
Pd-MKO- 9 (Pd auf Al,0.).

bei Temperaturen unter -80°C einen Teil seiner Aktivitdt. Offensichtlich

Andererseits behdlt nur der Katalysator Pd-MKO-9

tritt hier eine Anderung des Reaktionsmechanismus ein, der von einer Ab-
nahme der scheinbaren Aktivierungsenergie von 5,4 (kcal/mol) bis zu einem
Wert, der mit der eigenen Versuchsanordnung nicht mehr gemessen werden konnte,
begleitet ist. Zum Vergleich sei auf den Wert von 0,5 kcal/mol, der von
Emel'yanova u.a. (2) fiir die scheinbare Aktivierungsenergie der Zersetzung

von fliissigem O, an Platinschwarz bestimmt wurde, hingewiesen.

3

EinfluB der Strdmungsgeschwindigkeit

Auf die hohe Ozonzerstdrungswirksamkeit des Katalysators AG-RKO-1 wurde
bereits in einem vorhergehenden Halbjahresbericht hingewiesen. Die Ozon-
zerstdrung verlduft gleich gut an einem in einer Glasspirale aufgetragenen
Ag%Film?(Abb. 4140-9), Mit dieser Anordnung konnte das von dem Ozon- ‘
genérator gelieferte OZon iliber mehr als 8 Tage vollstdndig, ohne Druckge-

fille und = trotz zunehmender, durch ‘Schwarzwerden bemerkbarer Oxidation -
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kontinuierlich zerstdrt werden. Neuere Untersuchungen iiber den EinfluR
der 02/03—8trﬁmungsgeschwindigkeit auf den Ozonzersetzungsgrad ergaben,
daB dieser nur unter einer gewissen Strdmungsgeschwindigkeit — die

durch die Katalysatormenge (wahrscheinlich Oberfliche) und die Kataly-
satortemperatur bedingt ist — hundertprozentig ist. Uber dieser Grenze
nimmt der Ozonzersetzungsgrad linear mit der Gasstromungsgeschwindigkeit
ab. Die Steigungen der Geraden sind fiir jede Katalysatormenge, bei einer
bestimmten Temperatur,charakteristisch und sind vdllig unabhidngig von

der Katalysatorschiittungsdichte. Sie kénnen dargestellt werden durch die

Gleichung
£ = (1)
Ag

wobei

f = 03/(03)0, d.h. dem Verhdltnis zwischen dem Ozon nach und vor

dem Katalysator
= Proportionalitdtskonstante in (g h/1)
w = Gesamtdurchflu8 in (llh) und
Mpg = Gewicht in.(g) des 0,06 mm @ Silberdrahtes.

Somit lassen sich aus den Ergebnissen die in Tabelle I zusammengefaB8t sind

die Konstanten K(25°C) = (2,6 + 1,3) - 10—3[7@ - h/1_/ undk (80 °c) = 1,8 +

Tab. 4140-1:Zusammenstellung der Versuchsparameter zur OzonzerstSrung durch

AG-RKO-1
g flw - Temp. K
(&) (h/1) °c (g-n/1)
0,72 (5,9 + 1,3)1073 25 4,3 1073
1,00 (1,9 +1,5)107° 25 1,9 -1073
1,08 1,37-107° 25 1,5 -1073
1,13 (3,20 + 0,7)10°° 25 3,6 .1073
8,4 (0,20 + 0,1)1073 25 - 1,7 .1073
0,72 (3,0 +1,5)1073 80 o 2,16.1073
11,55 (0,46 + 0,06)107> 80 0,71-1072

1,1) 10—3‘[fg . h/l_7vermitteln.

Gem#R Gleichung (I) erhilt man, wenn f = 1, die minimal erforderliche
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Ag-Menge die bei einer gewissen Temperatur und Strémungsgeschwindigkeit

fiir eine komplette Ozonzerstdrung erforderlich ist,

Der Einfluf der Gasstromgeschwindigkeit im Bereich zwischen 0,1 und 0,8
(m/s) auf die Wirksamkeit anderer Kétglyéaﬁoren wurde ebenfalls unter-
sucht. Der Gasstromgeschwindigkeitsbereich entspricht nicht dem voréé—'
sehenen Verfahrenskonzept, doch lassen sich aus diésen Vefsuchen einige
Katalysatoren ‘ermitteln, die fiir die Verfahrensweise (Wesentllch hohere
Strdmungsgeschwindigkeiten) in ‘Frage kommen. Abb, 4140—10 zelgtvdle Ab~-
hingigkeit des Ozonzersetzungsgrades von der 11nearen 02/03—Stromungsge—
schwindigkeit iiber je 2 g der Katalysatoren Pt-MKO-8 (Pt auf A1203),
Pd-MKO-6 (Pd auf Al ), Misch. Ox. MKO- 7 (Metalloxide auf Al 3), P4-MKO-9
und AG-RKO-1 bei einer Behiltertemperatur von ca. 80°C. Man 31eht aus der
Abbildung, daB nur die Katalysatoren AG-RKO-1 und PD~-MKO-9 im untersuchten
Strémungsgeschwindigkeitsbereich von dieser unabhidngig sind. Dementsprechend
wird von diesen Katalysatoren der gerihéste Druckabfall erwartet. Entgegen
den Erwartungen erwies sich der untersuchte platinhaltige Katalysator als

besonders empfindlich gegeniiber der 03—Durchf1uﬁgeschwindigkeit.'

Stickoxide

Wird zur Ozonentfernung ein Teil des Sumpfes der ersten TTR-Kolonne {iber
einen Katalysator geleitet, ist mit der Anwesenheit von geringen Mengen
an radiolytisch erzeugten Stickoxiden zu rechnen. In der Gasphase liegen
die Stickoxide wahrscheinlich in Form von N O5 vor. Dieser Vermutung liegen

folgende Reaktionen, die alle sehr schnell verlaufen, zugrunde

NO + O > NO, + O

3 2 2
NO2 + O3 > NO3 + O2
NO2 + NO3 N205 .

In der Tat ‘konnte weder NO noch NOé in einem 02/03-Gasstrom, dem wvorher NO
zugespeist wurde, mit einem fiir eine solche Bestimmung sehr empfindlichen

(Absorptionskiivette 12 m optischen Weg) UV-Derivativ-Spektrometer nachge-
wiesen werden. Die direkte Erfassung des N,0. mit dem ﬁV—Derivativ—épektro—

275
meter ist  nicht mdglich.

Der EinfluB des NXO auf den Zerfall von Ozon an dem Katalysator AG-RKO-1

wurde bei 20 und 80 C untersucht. Hierfilir wurde Nxoy durch Chemilumineszenz~
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Titrierung des Ozons ermittelt. In Abb.4140-~11 ist die Abhidngigkeit des
‘Ozonzersetzungsgrades (in Z) von der Zeit dargestellt. Die Ergebnisse
zeigen, daB bei 20°C, einem Sauerstoff-Durchsatz von 24 1/h, einer Ozonkon-—
zentratlon von ca. 0,2 g/h und einem (0 (NO))/[O3) = 0,18 Verhdltnis

der Katalysator v6llig inaktiviert wird. Der Katalysator erholt sich auch
nicht, wenn die Zugabe von NO2 unterbrochen wird. Bei 80°C hingegen, wenn
‘kein No, mehr zugespeist wird, erreicht der Katalysator nach 40 min seine
volle Wirksamkeit zuriick. Diese Ergebnisse deuten darauf hin, daB das NO2
den Katalysator vermutlich durch Adsorption vergiftet. Man iiberzeugt sich
anhand der Abb.4140-12 sehr leicht, daB zur vblligen Vergiftung dieses
Katalysators, schon sehr geringe Nxoy—Mengén ausreichen bei Temperaturen

um 80°C (f = 0,1). In der Abbildung ist f durch

(0 (N0))
Io (NO)] + (o;}

gegeben, wobei [03)0 die aus dem Ozongenerator kommende Ozonkonzentration
ist und (03(N0)) die Abnahme der Ozonkonzentration durch NO-Zugabe dar-
stellt.

Zgr Ermittlung des Einflusses von Nxoy auf andere Katalysatoren, wurden
einige Versuche iiber den EinfluB der linearen 02/03—Strﬁmungsgeschwindig—
keit (m/s) auf den Ozonzersetzungsgrad (Z), bei einem konstantem
(0;(0))/(0;) = 0,10 Verhdltnis und 80°C, durchgefiihrt (Abb.4140-13.Der
Ozonzersetzungsgrad nimmt_bgi allen Katalysatoren mit zunehmender 02/03/
NXOy—Str6mung§geschwindigkeit z.T. recht beachtlich ab. Wihrend jédoch
der AG-RKO-1 Katalysator schon bei 0,5 m/s v8llig inaktiv wird, ist bei
den Pd-haltigen Katalysatoren‘eine wesentlich geringere Abnahme des Wir-

kungsgrades festzustellen.

Zusammenfassung

Unter der Voraussetzung, daB das in der Gasphase zu zerstdrende Ozon nicht
oder kaum durch Stickoxide begleitet ist, ist die Ozonzerlegung am besten
mit dem Katalysator AG-RKO-1 zu bewerkstelligen. Aufgrund der giinstigen

Beschaffenheit dieses Katalysators, geschieht dies mit nur geringem Druck-

gefdlle des ProzeBgases.

In Anwesenheit von Stickoxiden ist der PD-MKO-6 oder -9 zu empfehlen.
Diese Katalysatoren haben den zusitzlichen Vorteil, ihre Wirksamkeit be-

zliglich der Ozonzerlegung bis zu sehr niedrigen Temperaturen beizubehalten.
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Abb. 4140-9:
OZONZERSTORUNG AN EINER SILBERBESCHICHTETEN GLASSPIRALE

2Wn 48 h 49 n

SPIRALE LANGE 2,45 m
 Ac-0BERFLACHE 4,6.1072 n?
INNEN D 6 mm
0ZONGENERATOR SPANNUNG 2350V
0-DURCHSATZ 28 1/n
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f MENGE 13.9 ¢

BETRIEBSZEIT 51 n
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4150 Abwirmeprobleme nuklearer Anlagen

4152 Auswirkungen von Kiih1tlirmen groBer Kernkraftwerke auf ihre Um-
gebung.
(K. Nester, ASS)

Verbesse}ungeﬁ im Programm WALKORE

Die Rechnungen mit dem Programm WALKURE zeigten, daB vor allem bei den
Fdllen mit kleineren horizontalen Windgeschwindigkeiten die Konvergenz
des Iterationsverfahrens verbessert werden muBte. Es wurde deshalb das
"up-wind" Differenzenschema eingefiihrt. Das Modell fiir die induzierte
Turbulenz, das in der bisherigen Version bereits ein Feld des Diffusions-
koeffizienten zu berechnen gestattete, erwies sich als noch nicht flexibel
genug. Besonders bei der Uberlagerung der Fahnen aus Kiihlturmen mit unter-
schiedlicher Leistung ergaben éich Schwierigkeiten. Da das Pro-

gramm WALKORE aber besonders fiir Uberlagerungsrechnungen eingesetzt wer-
den soll, war es erforderlich, ein erheblich anwendigergé, aber daflr
allgemein gliltigeres Modell in das Programm einzubauen. Bei diesem Modell
wird von der turbulenten kinetischen Energie k und der Dissipationsrate e
ausgegangen. Im Gegensatz zu dem bisherigen Ansatz macht die Berechnung
des Diffusionskoeffizienten dié»Lﬁsung zweier weiterer Differentialglei-
chungen notwendig.

2
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Km = a-%e = induzierter Diffusionskoeffizient
Kyu’ Kéu : Diffusionskoeffizienten in der Umgebungsatmosphdre
T, : Umgebungstemperatur
S : potentielle Temperatur in der Fahne
Xs ¥y Z : 'kartesische Koordinaten
U, Vo W : Geschwindigkeiten in den entsprechenden Koordinaten-
richtungen
: Erdbeschleunigung
a, c : Konstanten .

Die Zahl der zu 16senden Differentialgleichungen erhoht sich damit auf
sieben.

Durch die Verwendung dieses Modells steigt die Rechenzeit um etwa .25 %.
Dieser zusdatzliche Rechenaufwand beruhtrnicht nur auf der groBeren Zahl der
Differentialgleichungen sondern auch auf einer Erhhung der Rechenschritte.
Wegen des steilen Anstiegs der Parameter k und ¢ in TranSportrfchtuhg muBte
die Schrittweite bis zum Erreiéhen.deS‘Maximums dieser Parameter gegeniiber
friiheren Rechnungen wesentlich verkleinert werden.

Ergebnisse der durchgefihrten Réchnungen

Die bei den Rechnungen mit komplexen meteorologischen Bedinungen erzielten
Ergebnisse machen den EinfluB der Schichtung von Temperatur und Feuchte auf
die Form der Kihlturmfahne ganz deutlich. In Abbildung 4152-1 ist das Bei-
spiel einer sichtbaren Fahne dargestellt, die sich aufgrund des Feuchteunter-
schiedes in der bis in 250 m Hohe reichenden Bodeninversion und der dariiber
Tiegenden Schicht in zwei Aste aufspaltet. Die zugrundliegende meteorologische
Situation ist allerdings ein selten auftretender Fall. Der EinfluB der Tem-
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peraturschichtung macht sich besonders auffdllig in der Form des Kiihl-
turmfahnenquerschnitts bemerkbar. Die Verteilung der Feuchteerhbpung
gegeniiber der Umgebung in einem derartigen Querschnitt zeigt Abbildung
4152-2 fiir den Fall einer bis 400 m hoch reichenden Bodeninversion. Der
durch die Inversion dringende Teil der Fahne hat ein pilsformiges Aus-
sehen. * ° Unterhalb der Inversionsobergrenze ist eine ausgeprdgte Ver-
breiterung der Fahne festzustellen. Die Anderung der Temperaturschichtung
fihrt in diesem Fall zu einer Fahne mit zwei unterschiedlichen Teilbe-
reichen. Die angefiihrten Beispiele machen deutlich, daB-besonders bei
derartigen komplexen meteorologischen Umgebungsberechnungen die Ergebnisse
von ein- und dreidimensionalen Modellen wesentlich voneinander abweichen. -

Eine typische Verteilung des Diffusionskoeffizienten, die mit dem neuen
Mode11 errechnet wurde, ist in Abbildung 4152-3 dargestellt. Diese Ver-
teilung hat Khnlichkeit mit derjenigen der Feuchte. Die Abhdangigkeit
des induzierten Diffusionskoeffizienten mit der Entfernung von der
Quelle ist é]]erdings wesentlich anders als bei der Feuchtelberhthung.

Der Diffusionskoeffizient steigt mit der Entfernung von der Quelle stark
an und erreicht ein Maximum in etwa 100 m. Der Abfall nach dem Maximum
verlduft dann sehr viel flacher. Das absolute Maximum kann den (5-10)-
fachen Wert des Diffusionskoeffizienten in der Umgebung erreichen.

Vergleich mit Messungen

Der vorgesehene'quantftative Vergleich der Rechenergebnisse mit den Mes-
sungen der DFVLR 1in den KUh]turmfahnen der Kraftwerke Neurath und Meppen
konnte innerhalb dieses Projekts nicht mehr durchgeflinrt werden, da die
Daten erst seit Mitte Dezember 1976 zur Verfiligung stehen, Es ist jedoch
vorgesehen, diesen Vergleich im Rahmen des Oberrhein Projekts des Umwelt-
bundesamtes im ndachsten Jahr nachzuholen. AuBerdem soll das Programm
WALKORE in diesem Projekt zu Untersuchungen iiber die Auswirkungen von
Uberlagerungen von Kiih1turmfahnen eingesetzt werden.
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4200  SYSTEMVERHALTEN NUKLEARER' ANLAGEN BET STURFALLEN

4210 Untersuchungen von LWR-Druckabbausystemen, Entwicklung und

Anwendung von Zweiphasen-Massenstrommefverfahren

4211 Dynamische Beanspruchung von LWR-Druckabbausystemen

1. Marviken-Blowdown-Experiment; experimentellé Arbeiten

(D.Barschdorf”, E.Erb, M.Neumann™, P.Philipp, E.Wolf)

Mit der nach Marviken gelieferten Infrarot-MeBeinrichtung wurden bei weite-
ren fiinf Blowdown-Versuchen zuverlissige Messﬁngen durchgefiihrt. Bei den
letzten drei Versuchen betrug die MeRlénge 300 mm. Das Marviken II-Versuchs-
programm ist damit beendet. Die mit der Infrarot—MeBtechﬁik unter den fiir
eine GroBanlage typischen Bedingungen gemachten Erfahrungen sind insgesamt

positiv.

Die MeRergebnisse der Blowdown-Versuche Nr. 18-21 wurden am ITS ausgewer-—
tet, die Auswertealgorithmen dem Projekt {ibergeben und Einzelheiten der
Auswertung besprochen. Das Projekt {ibernahme die Auswertung ab Blowdown 19.
Die Werte s%nd in den Marviken-Berichten dokumentiert. Ein quantitativer
Vergleich mit den durch andere Mefverfahren ermittelten, zum Teil integra-

len Werten wird zur Zeit durchgefﬁhrt.

2. Kontrollmessungen im GroRkraftwerk Mannheim

(M.Cramer, G.Lang, H.Schnauder)

Im Berichtszeitraum wurden keine weiteren Messungen durchgefiihrt., Die Auf-
bereitung aller bisher gemessenen Daten wurde abgeschlossen und die Ergeb-

nisse wurden dem TUV Baden zugestellt.

3. Berechnung dynamischer Containment-Beanspruchungen

(B.Gd1ller)

Die Arbeiten konzentrierten sich auf die HuBRere Wand der Brunsbiittel-Kon-
densationskammer, die mit den Randbedingungen (n#Zherungsweise) frei - auf-
liegend am Boden - bzw. Dachanschluf untersucht wurde. Das Verhalten die-

ser Kugelschale wird mit der Fliigge'schen Schalentheorie beschrieben, die

x Dr.Ing.Barschdorf ist wissenschaftlicher Rat und Professor
und M.Neumann wissenschaftlicher Mitarbeiter am Institut fiir
Thermische Strdmungsmaschinen (ITS) der Universitit Karlsruhe (TH)
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‘um die Trigheiten in radialer und tangentialer Richtung erwveitert wurde.
Bild 4211-1 zeigt die berechneten Eigenfrequenzen abhingig von der Eigen-
sch&ingungsform (Umfangsordnung M=Zahl der Cosinus-Wellen am Umfang, Meri-
dionale Ordn@ng N=Zah1 der Sinus-#hnlichen Halbwellen am Meridian). Ein we-
sentliches Ergebnis war, daB #Zhnlich wie bei der frither untersuchten Zylin-

derschale die Eigenfrequenzen sehr dicht beieinander liegen.

Fiir eine verteilte Druckbelastung wurde mit Hilfe modaler Superposition

die Schalenauslenkung bestimmt. Die statische Lsung ist in Bild 4211-2
d§rgeste11tf Bemerkenswert ist, daB sich nennenswerte Radiaiauslenkungen
nur im belasteten Schalenbereich ergeben. Dies deckt sich nicht mit den
frilheren Finite-Element Rechnungen (STRUDL), wird aber durch die experimen-

tellen Befunde gestiitzt (Brunsbiittel I-Experimente 1974).

Erste Bemiihungen wurden unternommen, die étrukturdynamischen Rechnungen
derart zu erweitern,  daf der Trégheitseinfluﬁ des mitbewegten Wassers er-
faBt wird. Fir diese Rechriungen werden als Eingabe nicht die experimentell
bestimmten Druckverteilﬁngen zwischen Wasser und umgebender Schale, son-

dern Informationen {iber die Kondensationsvorgidnge bendtigt.

4, Kontrollmessungen im Kernkraftwerk Philippsburg

(M.Cramer, P,.Philipp)

Im Auftrag und auf Rechnung des TUV Baden, Mannheim, wurden wihrend der
HeiBtests des.Druckent1astungssystemes die Wandbelastungen und Wandreak-
tionen des Reaktorsicherheitsbehdlters gemessen. Insgesamt wurden 86 Ver-
suche mit unterschiedlichen Parameterkombinationen durchgefiihrt. Die gemes-—
senen und aufbereiteten Daten wurden dem TUV Baden direkt zugestellt., Eine

eigene, vertiefte Auswertung der gemessenen Daten wurde nicht vorgenommen.

5. Modellrechnungen zum Kondensationsvorgang

(G.Class, F.Eberle)

Die im Auftrag und auf Rechnung des TUV Baden durchgefiihrten Parameterrech-
nungen mit dem hierfiir entwickelten Rechenprogramm KONDAS wurden fortge-
setzt. Dieses Programm beriicksichtigt im Vergleich zu den bisher bekann-
ten Modellen eine ganze Reihe weiterer Phinomene, wie z.B. den Auftrieb,
die Tridgheit, die Oberflidchenaufrauhung und die Abl&sung von Dampfblasen

sowie die Dynamik der Dampfsiulen in den Kondensationsrohren und die dampf-
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und wasserseitige Beeinflussung parallel arbeitender Rohre. Mit diesem
Rechenmodell wurde es mSglich, sowohl die niederfrequenten Vorginge der
pulsierenden Kondensation, d.h. die Dampfblasenbildung und den Blasen-
Kollaps zuverldssig nachzurechmen als auch Vorhersagen iber die bei einem
Vielrohrverband auftretenden Wandbelastungen zu machen. Der Vergleich der
Rechenergebnisse mit den in Mannheim gefundenen experimentelien Daten und
mit den Ergebnissen der Marviken-Versuche ergab inégesamt eine zufrieden-
stellende Ubereinstimmung. Uber das Rechenmodell KONDAS und einige damit
gewonnene Ergebnisse wurde auf der ANS-ENS International Conf. 1976 im

November 1976 in Washington D.C. vorgetragen.
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4214 Entwicklung eines RadionuklidmeBverfahrens zur Massen-
strommessung in instationdren Mehrphasenstromungen

(R. Loffel, H. Meichelbéck, S. Stiefel, D. Wolf,
W.-D. Zeidler, LIT; W. Link, A. Suppan, RBT)

-1. Durchgefiihrte -Arbeiten

Die Marviken-II-Experimente wurden fortgesetzt mit den letzten
5 Blowdowns (BD 21 bis BD 25), die von Juli bis Oktober statt-
fanden. Zusdtzlich zu den mit dem MXII-CRT-Projekt vertrag-
lich vereinbarten Gasgeschwindigkeitsmessungen in einem der

4 Abblasekandle wurden als Vorbereitung fiir die HDR-Experi-
mente Geschwindigkeits- und Dichtemessungen im Bruchstutzen
durchgeflihrt. Die Versuche wurden im Oktober mit insgesamt

9 Blowdowns abgeschlossen. Dabei wurden die vertraglichen Ver-
pflichtungen voll erfllTt.

Die ‘fiir die Durchfiihrung der Experimente an dem "Gemeinsamen
Versuchsstand zum Testen und Kalibrieren verschiedener Zwei-
phasen-MassenstrommeBverfahren" (PNS 4215) vorgesehene Radio-
nuklidmeBeinrichtung wurde fertiggestellt.

2. Erzielte Ergebnisse

2.1 Abblasekandle

Die bei den einzelnen Blowdowns in den Abblasekandlen gemesse-
nen Geschwindigkeiten Tagen zwischen 0 und 100 m/s. Ein erster
Vergleich der Geschwindigkeit der Gasphase (gemessen mit dem
Radiotracerverfahren des LIT) und der Fliissigphase (gemessen
mit dem Infrarotabsorptionsverfahren, das ebenfalls im Rahmen
des PNS entwickelt wurde) zeigte gute Ubereinstimmung der Er-
gebnisse. Damit ist nachgewiesen, daB in den Abblasekandlen
praktisch kein Schlupf zwischen Gas -
und F11Ussigphase (Nebe1str6mung) vorlag.

2.2 Bruchstutzen

Die zusdtzlich im Bruchstutzen durchgefiihrten Geschwindig-
keits- und Dichtemessungen verliefen besonders erfolgreich,
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da es erstmals gelungen ist; den M&séenstrah“deerUh1m{tte1é'
im Bruchstutzen zuverldssig zu bestimmen. Es war der erste
EinSdtz des Radionuklid-MassenstrommeBverfahrens 71/ unter
harten BTowdown-Bedingungen,

2.2.1 Blowdown 21

2.2.1.1 Geschwindigkeitsmessung

Da bei diesem Blowdown nur der Fliissigtracer Mn-56 zur Ver-
nguhg stand, wurde hier.nur die Geschwindigkeit der Flissig-
phase gemessen. Bedingt durch die geringe von Studsvik ge- .
lieferte Aktivitdtsmenge konnte in diesem Fall nur bis 140
Sekunden nach dem Bruch der Berstscheibe gemessen werden. Es
wurde nachgewiesen, daB die gewdhlten 0,3 m Anlaufstrecke

und 0,25 m MeBstrecke ausreichten, um brauchbare Ergebnisse
zu erzielen. -

Die durch Korrelationsanalyse ermittelte Geschwindigkeit.der
Fllssigphase ist in Abb. 4214-1 dargestellt. Die Geschwindig-
keit erhdhte sich zwischen 0 und 1,5 s auf 32 m/s und nahm
danach ab auf ca. 26 m/s (t = 6 s). Von't = 6 bis 85 s fiel
sie geringfilgig weiter ab. Die Ahderung der Geschwindigkeit
zwischen 90 und 100 s wurde durch die Betdtigung des Sicher-
heitsventils (SchlieBversuch) ausgeldst.

2.2.1.2 Dichtemessung

Die Dichte wurde mit einem senkrecht durch die Rohrmitte ge-
richteten y-Strahlenbilindel (Ir-192) mit einer Zeitauflosung
von 10 ms gemessen. Die damit erzielten Ergebnisse werden in
Abb. 4214-2 flir den gesamten Blowdown und in den Abb. 4214-3
und 4 mit besserer Zeitaufldsung flr die Anfangsphase des
Blowdowns gezeigt.
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Die wesentlichen Ergebnisse sind in der folgenden Tabelle
in chronologischer Reihenfolge aufgefiihrt: '

Zeit nach Bruch [s] Ergebnisse der y-AbSOrptionsdichtemessqng

0 - 6,2 : Es stromt nur unterklhltes Medium
| (Wasser) aus (a = 0). ‘
.6,5 ' -Erste Dampfblasen treten kurzzeitig auf
(e« = 0,08). '

6,5 - 8,5 Es stromt nur Wasser aus (a .= 0).

8,5 Endgiittiger und eindeutiger Einsatz der

v Zweiphasenstromung (a > 0).
8,5 - 12 Starke Abnahme der Dichte (ab).
102 Zunahme der Dichte, verursacht durch das

(teilweise) SchlieBen des Sicherheits-
ventils (ay). '

102 - 200 UngleichmdBigere und unruhigere Stromung
mit hdherer Dichte. ‘ _
210 - 215 Erhohung der Dichte durch das vollstdndige

SchlieBen des Sicherheitsventils.
o geht auf 0 zuriick.

215 - 240 o bleibt 0. _
Die Dichte nimmt weiter geringfigig zu
entsprechend der Temperaturabnahme des
Kihimittels (Wasser). |

2.2.1.3 Ermittlung des Massenstromes

Der Massenstrom m wurde berechnet aus

m=§‘.v_£_.D2

D Rohrinnendurchmesser

v Geschwindigkeit der Fliissigphase
(Ergebnisse in Abb. 4214-1)

mittlere Dichte
(Ergebnisse in Abb. 4214-2 bis 4)

~O 1
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Der von uns mit dem Radionuklidverfahren (RNV) ermittelte
Massenstrom wurde in die Diagramme E:4 und E:7 aus dem
Interim-Report MX2-69 zum Vergleich mit dem vom MXII-Pro-
jekt mit der DP+)— und Pitotrohr-Methode bestimmten Massen-=
strom eingetragen (vgl. Abb. 4214-5, 6 und 7). Die DP- und
RNV-Ergebnisse (Abb. 4214-5) zeigen starke Abweichungen ‘am
Anfang des Blowdown und nach dem teilweisen SchlieBen des

- Sicherheitsventils. Eine relativ gute Obereinstimmung wird
flir die Zeit von 20 bis 100 s erreicht. Beim Vergleich der.
Pitotrohr- und RNV-Ergebnisse (Abb. 4214-7) fd11t eine Khn-
Tichkeit im Kurvenverlauf auf. Die Pitot-Werte liegen je-
doch wesentlich unter den RNV-Werten.

Die Abweichungen werden zur Zeit mit der Marviken-Projekt-

gruppe diskutiert.

2.2.2 B1owdown 24

Der beim Blowdown 21 erstmals beobachtete "Drosseleffekt".
trat beim Blowdown 24 noch stdrker auf (vgl. Abb. 4214-8).
Wahrend des SchlieBens des Sicherheitsventils nahmen die
Dichte um 100% und der Massenstrom um 65% zu, wahrend die
Geschwindigkeit nur gringfligig abfiel.

Dieser 'Drosseleffekt" und seine Ursachen werden zur Zeit
noch diskutiert. Als mogliche Ursache kommt eine geringfii-
gige, jedoch "folgenreiche" Druckerhdhung von der Drossel-
stelle an rohraufwirts bis zum Reaktordruckbehdilter in Frage,
die eine Dampfentwicklung vermindert oder gegebenenfalls so-
gar vollstdndig verhindert. Eine endgiiltige Aussage ist je-
doch erst nach griindlicher Oberpriifung und weiterer Auswer-
tung der vom Projekt durchgefithrten Druck- und Temperatur-
messungen moglich.

Die bisher ermittelten Geschwindigkeiten beider Phasen deu-
ten darauf hin, daB im Bruchstutzen ebenfalls praktisch

k e in Schlupf e Zw1'_.sche.n Gas=- und
F1Ussigphase vorlag.

+)DP = Druckdifferenzmessung im Reaktordruckbehdlter
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3. Zusammenfassung der wichtigsten Ergebnisse

In den Abb]asekané]eﬁ wurden Geschwindigkeiten von 0 bis
100 m/s gemessen. Es wurde hachgewiesen, daB k e i n
Schlupf zwischen Gas- und F1l1is -
s igphase vorlag.

Im Bruchstutzen stieg der Massenstrom innerhalb der ersten
2 Sekunden nach dem Bruch der Berstscheibe von 0 auf 3 bis
4 Tonnen pro Sekunde (je nach Blowdown) und fiel danach
wieder stark ab. Die y-Absorptions-Dichtemessungen zeigten
eindeutig, daB in den ersten SekUnden lediglich Wasser aus-
stromte und die Zweiphasenstrbmuhg erst nach ca. 8 Sekun-
den einsetzte. Der Dampfvo]Umenantei1 (Void-Faktor o) stieg
bis etwa 0,5 an. Die bisherigen Ergebnisse deuten darauf
hin, daB im Bruchstutzen ebenfalls kein Schi1lupf
zwischen Gas- und F1Ussigphase
vorlag. -

Ein liberraschendes Ergebnis waf, daB der Ma s s ens'trom
wdhrend des Sch1lieBens des
Sicherheitsventils (Kugelventil) zundchst

s tark anstieg. Bei Blowdown 24 wurde eine Massen-

" stromzunahme von 65% gemessen.

Literatur

/1/ Loffel, R.
Durchflufmessung mit Radiotracern.
VDI-Berichte 254, DurchfluB-MeBtechnik
Tagung Diisseldorf, 10. - 11. Mdrz 1976
Disseldorf, VDI-Verl. 1976, S. 133-142



"qqy

‘I-v1dt

12 umopmo|g wtLeqg

Uszinisyondg Wi dseyd uabirsspl} 49p 2LaYBipuiMydssay

Geschwindigkeitl:g]

40

36

32

28

24

20

16

12

Injektionsfrequenz fy =

Anderung der Geschwindigkeit

beim Verstellen des

2 Hz

Kugelventils

] v | JEE— S—
15 30 45 60 75 90 105 120 - 135 ‘150
—

Zeit nach Bruch der Berstscheibe [s]

- w6l -



- 195 -

|

b

W,
mulam 93491Q

g
L]

-
T

L

[P,

er Dichte

d

1

i ]

1

.
= LN

i+ Zunahme

ﬁ\\_yogopxmm-v_o>‘

Kurve gegldttet mit 5/8 Hz Tiefpassfilter

Einsatz der Zweiphasenstromung;

¥

20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220 240

R

—

Zeit nach Bruch der Berstscheibe [s ]

Mittlere Dichte und Void-Faktor im Bruchstutzen beim
Blowdown .21 wihrend der Zeit von 0 bis 240 Sekunden

.. 4213-2:

Abb



-~ 196 -

C e |-." o]

] -
wy
ﬁm11gm 23Y01LQ 23|33 Lu
6

- = g -
. 1.515 -

0.73]

070

080

i

i

'1?7!
"U&%LJJ'

(.
.

50

!

|b|!

[} l

B ' . | Y
U
Jl!"ll '
™

i
i
¥

40

,

!
11
h

i
117

Faktor im Bruchstutzen beim

%s“ D
f

Lo *. A l ot
e R :
L (SR SRR AT N S SRV RSN SNSRI T ST ST Y Lo
- T —— ——
N R f P
' f

|

i

|

Sy

I

- pr——
—— s o
——— =

Kurve geglittet mit 5 Hz Tiefpassfilter

: T
— 1 T

Einsatz der Zweiphasenstromung '

:‘j_l"

| NP o ' AN . . . < .
i
' t
' H f
f o ) R e . I
e et . s o ey e et e e i et o e L
M . \ S
. [P e [ RN ‘ ' b . N .
BN .

=
el =
LA —— - =2t

i N '1|
R |
0,20 | _

015 -
010

LU SN SN ———
. N ' Vo
‘

Zeit nach Bruch der Berstscheibe [s]_"’

Blowdown 21 wihrend der:Zeit von 0 bis 50 Sekunden

4214-3: Mittlere Dichte und Void-

Abb.




- 197 -

1
-
(oY

g Ol

ﬁmu 9qL8Yds3sdag 43p yYyondg yoseu 1137

o o — ) -
)
F— e I e TR T A A T
\9) : _ , i

; S D S S
_ “ _ ;

i bunugujsusaseydramz aap Npmmc?u_.

] & s1yd1g sua (331w

! 4
& TR et arsnpmmr——. ——— ——————
680 “ L
PR PR :.%::
o SO0
, ! J
+— <
Vi res O
ULL a
._WN W, i wu. -
SE] DRI
— K ‘N, °
: I s
.b [P ,,\_ vy n
1R | i B :
M ; T i — — "»’ \b’ Y
e e e e e s s s s Fs P S e o3 1
| } | i SN B
A\ | ' . S LK
41| LJssedyal] ZH G 3Lw 19332[6ab BAur 1 '
_ _ R TR (! e
— — e s Lﬂ |11ll|4 —t et I.l,jT..lllllll!l..llTll ' __T. ¥ .
i i ,
L i
e 405
P Ik B IR

4214-4: Mittlere Dichte und VYoid-

Abb.

Faktor im Bruchstutzen beim

Blowdown 21 wdhrend der Zeit von. 0 bis 20 Sekunden
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4215 Gemeinsamer Versuchsstand zum Testen und Kalibrieren verschie-
dener Zweiphasen—Massenstrommeﬁverfahren' '
(J. Reimann, G. Arnold, M. Chung, H. Hahn, H. John, St. Miller,
E. Wanner, IRB)

1. Dampf-Wasser—-Kreislauf

Dié Inbetriebnahmephase des Kreislaufs wurde abgeschlossen.
Die der Auslegung des Kreislaufs zugrundegelegten maximalen Werte fiir den -
'‘Massenstrom als Funktion des Dampfgehaltes und Druckes werden im
wesentlichen erreicht.

Eine wichtige Forderung fiir die spiteren Experimente ist das Erreichen
mdglichst vieler stabiler Betriebspunkte pro Versuchstag. Dazu hat sich

folgende Fahrweise der beiden Kesselanlagen als gilinstig erwiesen:

— Nach Anfahren der Kessel wird der gewiinschte Systemdruck angesteuert
‘und gleichzeitig jeder Kessel fiir den, bei den folgenden Versuchen,

maximal von ihm geforderten Massenstrom eingeregelt.

- Fiir diesen ersten Versuchspunkt werden, wegen der Trdgheit der Kessel,

bis zum Erreichen des Gleichgewichts ca. 3 Stunden gebraucht. .

- Alle weiteren Punkte werden dadurch erreicht, daf von den einzelnen
Kesselstrdmen, vor Eintritt in die Mischkammer und vor der einphasigen -

' Massenstrommessung, ein bestimmter Teil {iber ein Bypaf-Reduzier-Ventil
zum Kondensator abgeleitet wird. Dadurch Wirq in jeweils 30 Min. ein 7

neuer Versuchspunkt erreicht.

- Fiir die UmStellung der Anlage auf einen anderen stark geinderten

Systemdruck wird ca. 1 Stunde bendtigt.

Da beide Kessel fiir unterschiedliche maximale Férderleistungen ausgelegt
sind,miissen, je nach gewiinschtem Betriebspunkt (in Bezug auf X'), ver-

schiedene Fahrweisen der Kessel, wie folgt, gewdhlt werden:

- Bei hohen Massenstromdichten und kleinem Dampfgehalt liefert der Ben-—
sonkessel Wasser, der Henschelkessel Dampf, bei hohem Dampfgehalt um-—

gekehrt.

- Die Anderung der Fahrweise der Kessel wihrend der Versuche erfordert

ca. 2 Stunden.
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- Bei geeigneter Wahl des VefsUchsprogramms kann der Wechsel der Fahr-

weise wdhrend eines Versuchstages jedoch vermieden werden.

Die Konétanthaltung des Absolutdruckes in der Teststrecke verursacht
keine Schwiérigkeitén. Die Massenstromschwankungen bei einphasigem Be-
trieb liegen unter 1%. Bei zweiphasigem Betrieb sind die Schwankungeﬁ
aufgrund der Heterogenitét der Strdmung naturgemif grdBer, bei hohen
Massenstromdichten (m > 1000 kg/m2 s) und nicht zu kleinen bampfgéhalteﬁ
(x> 0,2) betragen.sie 2-3%. Starke Massenstromschwankungen tratén*bei
kleineren Massenstromdichten (m< 1000 kg/m2 8) und kleineren Dampfge-
halten (x< 0,2) auf, wenn sich in der Teststreéke bzw. dem nachfolgenden
Rohrsystem eine Kolbenstrdmung ausbildete. Durch eine Modifikation der
Mischkammer und zusdtzliche Drosseln in den Rohrleitungen soll der Ein-
fluR der fiir Kolbenstrdmung charakteristischen Druckschwankungen auf die

Teilmassenstrome unterdriickt werden.

2. Zweiphasen—Sonde

Zur Bestimmung der Strdmungsform wurde erfolgreich die Zweiphasensonde

eingesetzt.

Die‘Sondenspitze, die sich in Kanalmitte befindet, zeigt die meiste Zeit
Damﬁfstramung an, unterbrochen durch einzelne Fliissigkeitspeaks, hervor-
gerufen durch das Auftreffen einzelner Fliissigkeitstrdpfchen bzw. losge-
rissener Fliissigkeitsrippen. Die drei unteren Schriebe zeigen das Signal
einer Schwallétrﬁmung (Kolbenstrdmung). Zeiten, in denen hauptsichlich
Dampf am MeBort vorhanden ist, unterbrochen durch kleine Fliissigkeits-
trépfchen, wechseln ab mit Bereichen, in denen Schwalie, d.h. Fliissigkeit

mit vielen Einzelblasen, vorliegen.

Es wurden zwei axial versetzte Sonden verwendet sowie ein Differenzdruck-
aufnehmer, der im wesentlichen den Beschleunigungsdruckabfall der

Stromung bei einer speziellen Querschnittsverengung (Chawlda-Drossel) mift.
Aus der Autokorrelationsfunktion der Sondensignale (R11 bzw. Rg9) kann die
Schwallfrequenz bestimmt werden, aus der Kreuzkorrelationsfunktion (Rlz)

die mittlere Geschwindigkeit der Dampfkolben (Abb. 4215-3).
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In entsprechender Weise kann das Differenzdrucksignal zur Korrelation ver-
wendet werden. Diese ersten Ergebnisse sind quantitativ noch nicht be-

friedigend, u.a. weil die Korrelationszeiten zu kurz waren.

Fiir die Entwicklung eines DichtemeBgerites, fiir die Erweiterung der Ver-
suchseinrichtungen fiir Luft-Wasser-Strdmung sowie fiir instationdre Dampf-
Wasser-Strémungen werden im Berichtszeitraum vom BMFT zusditzlich Sonder-

mittel bewilligt.

3. Serielles y =Strahl-Densitometer

Die Entwicklung dieses MeBverfahrens fiir die Gemischdichte erfolgt in
engerkZusammenarbeit mit dem LIT (PNS 4214). Wesentliche Komponenten wie
Kollimatorblock, AnschluBstiick fiir den vy —Quellen—Behdlter wurden ge-
fertigt; mit der Herstellung der Abschirmung und Kithlung des Szintillators
wurde begonnen. Die Optimierung der MeBtechnik bei "kalten' Bedingungen.
(Luft-Wasser—Sfrﬁmung, bzw. simulierte Strdmungszustinde) steht unmittel-

bar bevor.

4. Luft-Wasser-Versuchsstand

Aufgrund von Vorarbeiten konnte nach Bewilligung der Sondermittel diese
Erweiterung sehr rasch durchgefiihrt werden. Im Berichtszeitraum wurden
die erforderlichen Kreislauf-Komponenten bestellt, der Kreislauf er-

richtet und erste Funktionstests durchgefiihrt.

5. Instationdrer Dampf-Wasser-Versuchsstand

Aufgrund der zusitzlich hinzugekommenen Arbeiten zu Punkt 4 verzdgerte
sich die Errichtung des Blowdown-Kreislaufs. Mit Berechnungen der wihrend
des Blowdowns auftretenden Spannungen in der Wand des Druckbehdlters

wurde begonnen, die Ausschreibung des Druckbehdlters wurde vorbereitet.

6. Anzahl der zu testenden MeBVerfahren

Bei der Konzeption des gemeinsamen Versuchsstandes war der Test folgender
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Verfahren vorgesehen:

DragbodyA(BattellevFrankfurt); TruefMass—Flow%Meter (GEK-IRE) ; a
Radionuklid-Verfahren (GfK-LIT); Temperaturrauschsignal-Korre-
lation (TU-Berlin); '

:MagnetiséhewKernspinrésonanz-Methode (TH-Aachen, KWU-Erlangen).

Ende 1975 kam ein weiteres Verfahren hinzu: eine Kombination aus Drag-body,
Turbineﬁdurchfluﬁmésser und' v-Strahl-Densitometer, das von.Eﬁratom—Ispra
‘im Rahmen des Projektes RS 109 entwickelt wird. Dieses Verfahren entspricht
im Prinzip dem, bei den Semiscale-Experimenten eingesetzten MeBverfahren,
unterscheidet sich jedoch in der konstruktiven Ausfiihrung s0 stark, daB
Ergebnisse nicht ﬁbertragbar sind.

Innerhalb des Berichtzeitraumes zeigte die US NRC zunehmendes Interesse

an einem Test;dér‘bei den PBFVSemiscale— und LOFT-Experimenten einge-
gsetzten Verfahren im gemeinsémen.Versuchsstand. EfSte Spezifikationen
wurden ausgetauscht, eine detaillierte Ausarbeitung des Zeitplans und
Versuchsprogramms steht unmittelbar bevor.

AuBerdem besteht Interesse von Seiten der CEA ein fiir die PHEBUS-Experi-

mente konzipiertes Verfahren ungefdhr Ende 77 zu testen.



m = 1300 kg/m?s ; X = 0,52  : Annular Flow

m = 750 kg/més X = 0,18 . STug-Flow
steam \ . v Al 1\
059 sp¢
water - .
timeg —>

Abb._4215-1 Sondensignale von verschiedenen Strdmungsformen

(Dampf-Wasser-Strdmung,p = 100 at; T = 309°C)
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Abb, 4215-2 Sondensignale von einer Schwallstrdmung

(p = 50 at m = 1500 kg/mzs x = 0,075)
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4220 Untersuchungen der dynamischen Beanspruchung von RDB-Einbauten

bei Kiihlmittelverluststdrfdllen

4021 Auslegung, Vbrausberechnung und ‘Auswertung der HDR-Blowdown-
Experimente zur dynamischen Belastung und Beanspruchung von

Reaktordruckbehdltereinbauten.
(R. Krieg, E.G. Schlechtendahl, IRE)

Einleitung

Mit Hilfe der HDR-Blowdown-Experimente sollen insbesondere die dynamischen
Beanspruchungen des Kernmantels in einem Druckwasserreaktor bei einem ange-
nommenen plotzlichen Bruch des kalten Stranges der Primdrrohrlelitung simu-
liert werden. Zu diesem Zweck wurden in den vorangegangenen Berichtszeit-
raumen eine Versuchkonzeption entwickelt und geeignete Versuchseinbauten kon-

struiert und in Fertigungsauftrag gegeben.

Durchgefilhrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

In einigeh>kritischen Punkten wurde eine detaillierte Nachrechnung der Ver-
suchsauslegung durchgefﬁhrt. Eine Spannungsanalyse des oberen Kernmantelflan-
sches, der bei der Montage zwischen Reaktordruckbehd@lter und Deckel einge-
klemmt wird, ergab, daB der Flansch die Blowdown-Last - ohne abzuheben - auf-
zunehmen in der lage ist und daB die sich ergebende Flichenpressung zwischen
Flansch und Reaktordruckbehidlter gerade noch akzeptabel ist. Bel dieser Ana-
lyse wurde der Flanschquerschnitt zur Anwendung des finite-Elemente~Codes
STRUDL sehr fein diskretisiert. Abweichungen der. Spannungs-Dehnungs-Kenn-
linie vom linear-elastischen Verhalten wurden beriicksichtigt. An der am hoch~
sten beanspruchten Stelle des Einspannflansches ergaben sich Spanmungen, die
im plastischen Bereich liegen. Die zugehdrigen Dehnungen lberschreiten jedoch
den in der Technik als elastisch klassifizierten Bereich von 0.2% nur unwe-
sentlich. AuBerdem wurde das in Abb.4221-1 dargestellte Verspannungsdiagramm
zwischen Kernmantel-Einspannflansch und Reaktordruckbehdlter ermittelt.



41 Vorspannftraft - 2,3 Mpfern,
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Abb.4221-1: Verspannungsdiagramm fiir den Kernmantel-Einspannflansch

Auf der Abszisse ist die Flansch-Zusammendriickung, auf der Ordinate sind

die am Flanschumfang sich ergebenden Linienlasten P1 (zwischen Flansch und
Reaktordruckbehélter)‘und P, (zwischen Flansch und Deckel) dargestellt. Es
zeigt sich, daB beim Auftreten der maximalen Blowdownlast von P = 2.16 Mp/cm,
die am Deckel angreifende Last P2 nur um 0.55 Mp/cm erhdht oder erniedrigt
wird. Daraus ergibt sich flir die Deckelschrauben des Reaktordruckbehzlters

eine kurzzeitige Spannungsinderung beim Blowdown von nur. 100 kp/cm2.

Ferner wurde der in Abb.4221-2 dargestellte genaue Instrumentierungsplan flir
insgesamt 168 schnelle MeBaufnehmer ausgearbeitet.

Fiir den Referenzversuch Nr.3 wurden mit dem Code YAQUIR Vorausberechnungen
durchgefilhrt. Da mit YAQUIR nur der Ringraum simuliert werden kann (Stutzen,
Plena und Innenraum nicht) war es notwendig, am Stutzen und im unteren Ple-
num die zeitlichen Druckverldufe aus DAPSY-Rechnungen des IRA vorzugeben. BFlr.
die YAQUIR-Rechnungen wurde ein zweidimensionales Maschennetz benutzt, dessen
Gitterlinien den Strom- und Potentiallinien einer Potentialstrdmung vom un-

teren Plenum zum Stutzen folgen. Abb.4221-3 zeigt den berechneten Druckver-
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lauf an verschiedenen Mefstellen im HDR. Die MeBstellennummer entspricht
dem MeBstellenplan 4221-2. Abb.4221-4 gibt fiir diesen Referenzversuch 3
die resultierende Horizontalkraft und das auf die Einspannstelle bezogene
Moment des auf den Kernmantel wirkenden Druckfeldes. Dabei ist der Kernman-
tel als starr angenommen.

Busblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Die Dicken der Kalibrierplatten, die zwischen Kernmanteieinspannflansch und
Beh#dlterdeckel gelegt werden, sind genau zu ermitteln. Das Konzept fiir die
Schwingungsversuche am eingebauten Kernmantel - mit oder ohne Wasserfiillung-
unmittelbar vor den Blowdown-Versuchen ist auszuarbeiten.

Fiir weitere HDR~Versuche wird das Druckfeld ermittelt werden. Die Vorausbe-
rechnungen der Spanmungen im Kernmantel filr verschiedene Blowdown-Fille wird

in Angriff genommen.
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4222 MeBtechnische Erfassung und Auswertung des dynamischen Verhaltens
der Versuchseinbaqten im Reaktordruckbehdlter (RDB) des HDR im

Rahmen der HDR-Blowdown-Versuche

(K.D.Appelt, M.Cramer, F.Eberle, J.Kadlec, G.Lang, H.Schnauder)

Der Autoklav wurde fertiggestellt und vom TUV abgeqommen. Die Aufstellung
der gesamten Testeinrichtung wird auf einem neu gebauten, schwingungsiso;
lierten Betonfundament in der Technikumshalle des IRE erfolgen. Der dazu-
gehdrige elektromagnetische Schwingungserreger wurde im Dezember in den

USA abgenommen und inzwischen angeliefert.

Das Versuchsprogramm zur Untersuchung der Prototyp-MeBaufnehmer wurde im
Berichtszeitraum im Detail spezifiziert. Nach den im Labor auszufiihrenden
Basispriifungen sind zunichst Autoklaventests unter transienten Temperatur-—
und Druckbedingungen ohne mechénische Beaufschlagung vorgesehen. Danach
werden mit dem elektromagnetischen Schwingungserreger dynamische Tests zu-
ndchst in Luft, dann auch bei erhShtem Druck und erhShter Temperatur in
Wasser durchgefijhrt werden. Den AbschluB bilden Schocktests mit einer ape-
riodischen Schwingungseinriphtung unter hohen BeschleunigungsbelaStuﬁgen,
um die mechanische Grenzbelastbarkeit der einzelnen Aufnehmer experimen-
tell zu ermitteln. Die fiir diese Versuche noch zusdtzlich notwendigen Ver-
suchseinrichtungen wurden konstruiert, in die Fertigung gegeben und zum

Teil bereits gebaut und in Betrieb genommen.

Die bisher durchgefiihrten-Labor~Basispriifungen mit drei Prototyp-Wegaufneh-
mern der Firmen Hottinger und Micro-Epsilon erbrachten recht zufriedenstel-
lende Ergebnisse. Bei diesen Tests werden die charakteristischen technischen
Daten der Aufnehmer {iberpriift sowie'die Abhidngigkeit von Nullpunkt, Empfind-
lichkeit und Linearitdt von der Temperatur im Ofen unter Atmosphirendruck er-
mittelt (s.Abb.4222-1). AuBerdem wird dabei der Temperatureinfluf auf die mit
den Aufnehmern integral‘Verbnn@enen Stahlrohrkabel gemessen. Infolge von Lie-
ferverzSgerungen der Herstellef standen weitere Wegaufnehmer fiir derarfige

Messungen bis Ende 1976 noch nicht zur Verfiigung.

Die Gespriche mit der Fa. Battelle iiber die Spezifikationen der gesaﬁten
MeBtechnik und das Konzept der zeﬁtralen MeBdatenerfassunganlage wurden

weitergéfﬁhrt. Eine erste Untersuchung zur Ermittlung des Zeitverhaltens
der Prototyp-Mefstellen liegt vor. Die Ausschreibung der Trigerfrequenz-

meBbriicken fiir die induktiven Wegaufnehmer wurde vorgenommen.
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Die im HDR gegebenen Verhdltnisse hinsichtlich der Stdreinstrahlungen in
die MeBkreise wurden in einem Vorversuch unter Benutzung verschiedener
¥aBkabel mit Originallinge, die vom Raum 1.605 bis zur MeBwarte verlegt
waren, liberpriift. Das Ergebnis zeigt, daB die vorhandenen StSrverhiltnis-
se weit weniger zu Befiirchtungen Anlaf geben als urspriinglich erwartet

worden war.

Die im Rahmen des Vorhabens 4221 ausgefiihrten Untersuchungen zur Einstel-
lung der gewiinschten thermodynamischen Anfangsbedingungen im Reaktordruck-
behdlter fiir die Blowdown-Versuche haben ergeben, daB es sehr wiinschens-
wert ist, die erzielbare Temperaturschichtung in Vorversuchen experimen-
tell zu iiberpriifen. Hierfiir wurden ein Konzept zur Messung der Temperatur-
verteilung erarbeitet und die fiir die Ausschreibung und Vergabe dieser MeR-

einrichtungen an eine Fremdfirma benStigten Spezifikationen fertiggestellt.

Fiir die bei den Blowdown-Versuchen auftretenden dynamischen Fehler der MeB-
signale, die durch den nicht idealen Frequenzgang der MeRketten bestimmt
werden, wurde ein erstes Korrekturprogramm.fertiggestellt. Es gestattet,
dynamische Meffehler transienter MeBsignale im Zeitbereich nach Betrag und

Phase zu korrigieren.
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~ Weégaufnehmer Typ W10 TS ( Hottinger )
' { Anker in Mittelstellung, Mefbriicke KWS I-5,
. 6m Meflkabel )

Ermittelter Maximalwert: 1,5 pm/°C
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4223 Weiterentwicklung und VErifizierungigekoppelter fluid-strukturdy-
namischer Codes zur Analyse der dYnamischen Spannungen und Ver-

formungen von RDB-Einbauten bei Kihlmittelverluststdrfallen in LWR.
(R. Krieg, E.G. Schlechtendahl, IRE) '

Einleitung

Das Vorhabeh umfaBt die begleitenden theoretischen Arbeiten zu den HDR-Blow-
down-Versuchen (PNS 4221, PNS 4222), insbesondere die Entwicklung fluid-struk-
tur-dynamischer Codes zur Berechnung von Blowdown-Vorgingen insoweit, als

sie zur Bestimmung der maximalen Beanspruchung des Kernmantels von Bedeutung

sind.

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte.Ergebnisse

Der Fluiddynamikcode YAQUIR wurde durch ein spezielles Auswertesystem fir die
HDR-Blowdownversuche erginzt. Dieses REGENT-Subsystem berechnet und zeichnet
die Zeitverliufe der Drucksignale an den verschiedenen MeBstellen, sowie die
integrierte Horizontalkraft und das auf die Einspannstelle bezogene Moment

der Druckverteilung auf dem Kernﬁantel. Die Druékverteilung wird graphisch

durch Reliefs und Hhenlinien dargestellt (siehe Abb.4223-1). Die Ergebnisse
zeigen, daﬁ die wesentliche Kernmantelbelastung durch die Schiefstellung der

im Ringraum auf und ab laufenden Wellen entsteht.

Im Hinblick auf die Koppelung mit Strukturmodellen wurde YAQUIR modifiziert
(Name des modifizierten Codes: STRUYA). Zur Prifung des Koppelungsverfahrens
wurde eine Koppelung mit zwel primitiven Strﬁkfurmodellen mit jeﬁgils nur
einem Strukturfreiheitsgrad ausgefilhrt. Abb.422372 zeigt das Ergebnis einer
Koppelung von STRUYA mit einem Kesselformelmodell des HDR-Kernmantels bei
einem (nur als Testfall gedachten) axisymmetrischen Blowdown nach unten.Er-

kennbar sind drei Sehwingungsvorginge:

1) eine hoehfrequente Schwingung des Kernmantels radial gegen das
elastische Wasser (512 Hz)
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2) eine (gegenilber starrer Wand beschleunigte) axiale Druckwellen-

bewegung im Wasser (120Hz)

3) ein axiales Ein= und Ausstromen des (nahezu inkompressiblen)
Wassers gegen die Elastizitdt des Kernmantels (20 Hz)
Die Druckverlidufe weichen wesentlich von denen ab, die man fiir eiﬁzgi%g?%man-
tel erhdlt (Abb.4223-3). Ahnliche Abweichungen wurden auch bei der Koppelung
von STRUYA mit einem Balkenmodell des Kernmantels festgestellt. An der Kopp-
lung' von STRUYA mit CYLDY2 wird derzeit gearbeitet.

Fir den neu zu entwickelnden Systemcode FLUST wurden alle zentfalen System~
routinen codiert und getestet, Die Routinen zur expliziten Phase der Fluid-

simulation in komplexen zweidimeqsiéhalen Modéllen sind zu 80% fertiggestellt.

Aufbauend auf frilheren Untersuchungen zu Potentialstrdmungen wurden mit der
Entwicklung eines Programms- "FLUX" (Fluid in flexible structure) begonnen.
Hiermit wird die Blowdown-Stromung transient und dreidimensional als Poten-
tialstrdmung gekoppelt mit dem elastisch verformbaren Kernmantel simuliert.
Die Dynamik des Kernmantels wird dabei mit CYLDY2 beschrieben. Hiermit wurden
zundchst die Eigenfrequenzen des Systems mit und ohne Fluid berechnet. Typi--
sche Werte sind (vo im Vakuum, /1 in Wasser [l/s]) o-ter Umfangsmode ("At-
mungsmode"))%=560, V1=33, l1-ter Umfangsmode ("Biegemode") yo=20, V= 32,7,

Die grundlegenden Vorginge bel der Ausbreitung einer einphasigen Entspannungs-
welle beim Blowdown wurden mit Hilfe der Flachwasser-Analogie untersucht. Es
wurde gefunden, daB hierbei nirgends Druckspringe (StoSwellen) auftreten.

Die zweiphasige Stromung in der Ndhe des Blowdown-Stutzens kann mit SOLA-DF
berechnet werden. Es handelt sich hierbei um ein in Los Alamos entwickeltes
Rechenverfahren, das gegenwartig im IRE neu programmiert wird. Zur Bestimmung
der eingehenden Modellparameter fiir Phasenschlupf und Verdampfungsrate werden
Experimente geplant. .

Der Strukturdynamikcode CYLDY2, der iur Analyse des Kernmantels eingesetzt wer-
den soll, wurde entwickelt und getestet. CYLDY2 liefert die dynamischelAntwort
einer einseitig eingespannten, am anderen Ende ausgesteiften Zylinderschale
unter nichtrotationssymmetrischer Belastung. Die Ldsung wird auf halbanalyti-
schem VWege erreicht. Das dynamische Schalenverhalten wird durch Eigenfunktio-
nen beschrieben, die in Anlehnung an die Biegung eines tridgen Balkens gewonnen

wurden. Die Uberlagerung einer statischen Losung gestattet die Erflillung der
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Anfangsbedingungen und liefert die Amplituden der Eigenfunktionen. Die Er-
gebnisse von Testrechnungen flir zwei auf einen relativ kleinen Schalenbe-
reich konzentrierte Belastungen, die zum Zeitpunkt t=0 schlagartig aufge-
bracht werden, sind in Abb.4223-4 dargestellt. Gegeniiber den bekannten Fi-
nite~-Elemente~-Codesergeben sich erhebliche Vorteile bezliglich der drtlichen
Aufldsung der Ergebnisse und bezliglich der Rechenzeit. Der letztere Punkt
ist von besonderer Wichtigkeit, da bei gekoppelten fluid-strukturdyhamischen
REGhnuﬁgen der Idsungsalgorithmis fiir die Schale sehr oft durchlaufen wer-
den muB. | |

Eine Einrichtung zur schnellen Druckentlastung eines Autoklaven (Durchmesser
"300 mm, Linge 2000 mm) wurde entwickelt und bestellreife Konstruktionsunter-
lagen wurdeh angefertigt. Die Einrichtung besteht aus einem pneumatisch an-
getriebenen Hammer, der den Deckel des Autoklaven in Bruchteilen einer Milli-
sekunde soweit anhebt, daf der Fliissigkeitsdruck im obergn Bereich des Auto-
klaven schlagartig zusammenbricht und eine relativ scharfe ebene Druckent-
lastungswelle sich in Behdlterlidngsrichtung ausbreitet. Eine erste Serie von
Versuchen zum Studium der Fluid-Struktur-Wechselwirkung (elastische Platte/
Pluidschicht, konzentrischer Zylinder/Fluidschicht) wurde konzipiert.

Die Technik von Analogieexperimenten im Flachwasserbett wurde erprobt. Die
Versuche bestétigen den auBefordentlich flachen Charakter der Druckentla-

stungswelle.

Geplante Welterarbeit.

Der Strukturdynamikcode CYLDY2 wird durch einen Modul erweitert, der aus den
transienten Schalenverformungen die zugehOrigen transienten Spannungsvertei-
lungen berechnet. Anschliefend werden Ergebnisvergleiche mit dem FinitefEle-
mente-Code STRUDL/DYNAL durchgeflinrt. Moglichkeiten der Erweiterung des

Codes CYLDY2 zur Beriicksichtigung nichtlinearelastischen Werkstoffverhaltens

werden untersucht.

‘Der Autoclav mit der Einrichtung zur schnellen Druckentlastung wird befeitge—
stellt, und geeignete Versuchseinbauten werden entworfen und beschgffp, Mit
¢er‘Dﬁrchfﬁhrung der VOrgesehenen'Laborvérsuche wird begonnen. weifere‘La—
befversuchs zur Untersuchung étark beschleunigter 2-phasen-Strdmungen werden
_konzipiert. Flaehwasserexperimente in HDR-ahnlicher Geometrie werden zur
Vérifizierung des Cedes YAQUIR herangezogen.
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Abb.4223-2: Beschleunigung (XS) und Bewegung (XS) des Zylinder-~
modells "Kesselformel" in radialer Richtung beim
axisymmetrischen Blowdown nach unten.
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Abb.422%-%: Druckverlauf am oberen Ende des Ringraumes beim axi-
symmetrischen Blowdown mit (P_) und ohne (P) Riickwirkung
des Strukturmodells "Kesselformel".
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4230 Notkiihlung von LWR

Untersuchung des Brennstabverhaltens beiStdrfdllen und der

Auswirkung von Brennstabschiden auf die Wirksamkeit der Kern-

notkiihlung

4231 Theoretische Untersuchungen zum Brennstabverhalten bei

Kiihlmittelverluststdrfillen

(R.Meyder, IRE; U.Unger, IKE Stuttgart)

Die Zielsetzung der theoretischen Untersuchungen zum Brennstabverhalten

beim Kilhlmittelverluststdrfall von Leichtwasserreaktoren ist in KFK 1787
beschrieben. Die vorliegenden theoretischen Arbeiten werden in enger Zu-
sammenarbeit mit dem Institut fiir Kernenergetik der Universitit Stuttgart

(IKE) durchgefiihrt.

Im Berichtszeitraum wurde die Dokumentation von SSYST in mehreren Stufen

(1_1_7 - 1_4_7) weiter aufgebaut. Die Vergleichsrechnungen zwischen SSYST-
! und FRAP-T2 wurden fortgesetzt. Filir einen verbesserten Deformationsmodul
wurden Modelle und Lﬁsungsverfahreﬁ entwickelt. Der Flutmodul ZETHYF wurde
weiterentwickelt. Fiir einen DWR-Brennstab wurden Blowdown~ und Flutrechnun-

gen durchgefiihrt.

1. Dokumentation von SSYST
(W.Gulden) '
Un dem Benutzer sowohl einen guten Uberblick iiber den aktuellen
Stand der SSYST-Moduln als auch einen detaillierten Einblick in
die physikalischen Modelle der Moduln zu geben, wurde die SSYST-

Dokumentation in mehreren Stufen aufgebaut.

1.1 Die Beschreibung von SSYST-1 /" 1_7 enthilt einen Uberblick

iber die Systemphilosophie, eine Darstellung aller SSYST-I-

Moduln und ein Anwendungsbeispiel.

1.2 Der Bericht iiber die Eingabebeschreibung [_2_7 enthdlt u.a.

die einzelnen Eingabebeschreibungen fiir alle Moduln und die
fiir CDC und IBM bendtigten Steuerkarten fiir Routinerechnun-
gen sowie die dem Modulprogrammierer zur Verfiigung gestellten

Unterprogramme des Systemkerns zur Datenverwaltung.

1.3 Die Uberblicksdokumentation gibt im Gegensatz zu den vorher

‘zitierten ausfilhrlichen Dokumentationen 1_1_7u. 1_2_7 tiber
SSYST-1 einen knappen Uberblick (éa. 6 — 8 Seiten) i{iber die
momentan installierten Moduln. Sie ist auf der permanenten
Datei gespeichert und kann von jedem Benutzer mit dem SSYST-

Befehl (1 Datenkarte)
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DR~-BCD 1000
3. Spalte 48, Spalte

ausgedruckt werden.

1.4.Die Aktuellen Hinweise fiir den Benutzer werden bei jedem

S5YST-Lauf vor Beginn der Rechnung ausgedruckt. Sie infor-
mieren z.B. iber Anderungen in den Eingabedaten und Er-

weiterungen in den Moduln,

1.5 Der Bericht {iber die speziellen Eigenschaften des IBM-

Systemkerns 1—3_7 beschreibt u.a. das Anladen von Test-
moduln, die Ver3inderung der GréBe des Arbeitsspeichers
und die Integration neuer Moduln.

Die Eigenschaften des CDC-Systemkerns sind in [—4_7 ent-

halten.

Die beiden letztgenannten Berichte sind vorwiegend fiir
Spezialisten gedacht, die das System warten; fiir den nor-
malen Anwender sollten die Berichte / 1 / und / 2_/ aus-

reichende Information bereitstellen.

Vergleichsrechnungen SSYST~1 und FRAP-T
(M. Mesina)

Im Berichtszeitraum wurden verschiedene SSYST-Moduln getestet und zur
Nachrechnung des stationdren Anfangszustands fiir ein weiteres FRAP~
Standardprob1em+%erangezogen. Bei diesen Rechnungen wurden die Moduln
WUEZ, HYDRA, STT-2D, SPAGAD und STADEF iterativ eingesetzt., Als Kri-
terium fiir den Abbruch der Iterationsfolge wurde der relative Fehler
der Temperaturen in Maschenmitten angenommen. Die berechneten Tempera-
turen und o~Zahlen in Kiihlmittel und Spalt generieren Wirmestrdme, die
innerhalb jeder Axialzone des Brennstabs der produzierten Wirmemenge
entsprechen. Die durchgefiihrten Testrechnungen bewiesen aie Zuverlds-

sigkeit der angewandten Moduln fiir stationdre Rechnungen,

Aufgrund der noch laufenden transienten Rechnungen fiir dieses FRAP-T-Standard-
problem wurden bestimmte Einschri@nkungen fiir die Anwendung der

jetzigen Version des Moduls STADEF festgestellt. Z.B. kann bei h&heren

+
)PBF—Power Cooling Mismatch Test
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Hiillrohrtemperaturen (iiber 1500 K) zur Zeit die Kriechdehnung aus nu-

merischen Griinden noch nicht mitberiicksichtigt werden.

Um das Langzeitverhalten des Brennelements (EinfluB des Abbrandes)
zu beschreiben, wurde auf der CDC 6600 eine Version des Programms

FRAP-S implementiert und fiir Testrechnungen verwendet. Die bisherigen

Ergebnisse sind qualitativ als gut zu bezeichnen. Ein Teil der Ergebnisse

ist auch quantitativ nachpriifbar (Vergleich der aus oa-Zahlen und Tem~
peraturen berechneten Wirmestrdmen mit produzierten Wirmemengen in ein-
zelnen Axialzonen). Um noch bessere Vergleichsmbglichkeiten zu gewin-
nen, wurde mit der Nachrechnung eines SATURN-L- 1—5_7 Testbeispiels

begonnen.

Entwicklung eines verbesserten Deformationsmoduls

(M. Schindler)

Von den Erfahrungen mit dem bisher verwendeten Deformationsmodul STADEF
ausgehend, wurden Modelle und Lésungsverfahren flir einen verbesserten
Deformationsmodul in SSYST-2 entwickelt. Die zun#dchst hauptsdchlich der
Dehnungsberechnung der Brennstabhiille geltenden Modellverbesserungen

lagsen sich in folgenden Punkten zusammenfassen:

3.1 In axialer Richtung brauchen Brennstof¥- und Hiillrohrbereich
nicht iibereinzustimmen. Unterschiedliche Axialdehnung von Brenn-
stoff und Hiille werden beriicksichtigt. Damit 148t sichldas je-
weilige Volumen der Spaltgasplena fiir die Berechnung des Spalt-

gasdrucks korrekt ermitteln.

3.2 Brennstoff- und Hiillrohrdehnung sind auch in axialer Richtung
gekbppelt. Solange ein durchgehender Spalt zwischen Brennstoff
und Hiille vorhanden ist, erfolgt die Kopplung iiber die Kraft
der Haltefeder im oberen Spaltgasplenum. Tritt Kontakt zwischen
Brennstoff und Hiille auf, so wird der untere Stabbereich — un-
terhalb des obersten Segements mit Kontakt — gesondert betrach-
tet. Dabei kann sowohl der Fall vorliegen, daB durch gr&Rere
axiale Brennstoffdehnung das Hiillrohr zusdtzlich gestreckt wird,
so daB die Lingen in diesem Bereich iibereinstimmen, als auch daB
durch eine stirkere Hiillrohrdehnung Liicken zwischen den Pellets

der Bremnstoffsiule entstehen.
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Es wird weiter der Fall betrachtet, daB die aus dem radialen
Kontaktdruck herriihrende Haftreibungskraft nicht ausreicht,
die axialen Krifte aufzunehmen, so daB axiales Gleiten ein-
tritt. Die Krifteverhdltnisse sind dann Zhnlich denen, als

-ob ein Spalt vorhanden wire.

3.3 Fiir die Berechnung der radialen Dehnung wird die vorgegebene
Maschenstruktur berlicksichtigt und nicht mehr — wie im Rahmen
der bisher verwendeten Schalentheorie — nur eine Quasi—Masche
zur Spannungsberechnung herangezogen. Unterschiedliche thermi-
sche und plastische Dehnungen in den einzelnen radialen Maschen
sind zugelassen.

Der Algorithmus erlaubt auch unterschiedliche elastische Kon-
stanten in den radialen Maschen, so daf eine Erweiterung auf

geschichtete Strukturen (Oxidsghichten) mdglich ist.

3.4 Die permanente Dehnung kann sowohl nach einem zeitabhingigen
Gesetz liber Kriechraten als auch einem zeitunabhingigen
Plastizit#dtsgesetz mit Verfestigungsansatz beschrieben werden.
Je nach Temperatur- und damit Phasenbereich ist die Wahl des
einen oder anderen Ansatzes oder eine Uberlagerung beider mdg-

lich. )

3.5 Das in STADEF bewidhrte Vorgehen, groB8e Verformungen dadurch
 korrekt zu erfassen, daB die Spannungen auf die jeweils ak-—
tuelle Geometrie bezogen sind, wird grundsidtzlich beibehal-
ten. Wegen der Hinzunahme der zeitunabhingigen Plastizitit
sowie der verbesserten Beriicksichtigung der mechanischen Wech-
selwirkung zwischen Brennstoff und Hiille geniigt jedoch eine
einfache explizite Zeitintegration nicht mehr. Die Rechnung
innerhalb jedes Zeitschritts erfolgt deshalb nach einem ite—

rativen expliziten Verfahren.

Entwicklung des Flutmoduls ZETHYF
(R. Schiitzle)

Bei der Konzeption eines Flutmoduls wurde von Anfang an eine direkte
Kopplung zwischen Kihlmittelhydraulik und Wirmeleitung vorgesehen. Bei
ersten im Berichtszeitraum durchgefﬁhrten'Testrechnungen ergaben sich

Stabilitdtsprobleme mit der in SSYST itiblichen Darstellung der Kiihlmi t-
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telrandbedingungen. In dieser Darstellung wurden nur Widrmestr®me be-
trachtet, Die Wandtemperatur wurde nachtrdglich interpoliert. Bei den
in der Flutphase bendtigten kleinen Maschenvolumina wurde dieses Ver-

fahren instabil.

Dieses Problem wurde beseitigt durch die Einfiihrung einer zusitzlichen
Masche, mit der die Wandtemperatur (&hnlich wie im Modul ZETHYD 1—6_7)

direkt berechnet wird.

Der Modul ZETHYF beriicksichtigt im Brennstab zweidimensionale Wirmelei-
tung (r,z-Geometrie). Die aus der Fourier—-Gleichung abgeleiteten Diffe-
renzengleichungen werden nach dem ADI-Verfahren geldst.:Hierauf sei

nicht niher eingegangen.

Die Temperatur der neu eingefiihrten Randmasche wird nun aus der Bezie-
hung 5T

w o o_ _
‘e T ey T T

mit A - Wirmeleitfihigkeit

- Wirmeiibergangskoeffizient

v Wandtemperatur

Tk

Kithlmitteltemperatur

berechnet. Diese Gleichung wird in das Ldsungsschema fiir die radiale

Losung der 2D-Wdrmeleitung eingebaut und liefert die Wandtemperatur TW.

Einen weiteren Schritt bei der Erstellung von ZETHYF stellte die Einfiih-
rung einer instationiren Energiebilanz im Kithlmittel dar. Dabei traten
Stabilitdtsprobleme auf, die auf das Fortschreiten des Wasserspiegels

E
( flut
und axialer MaschengrSBe Az mit

) zuriickzufilhren sind und das Verh#ltnis von Zeitschrittweite At

_ Az
Welur = It

vorschreiben, Da in ZETHYF nun verschiedene Gréfen von Az auftreten,
kann diese Bedingung nicht erfiillt werden. Deshalb wurde so vorgegangen,
daf die Energiebilanz oberhalb und unterhalb des Wasser- bzw. Gemisch-
spiegels getrennt gelSst wird. Erste Ergebnisse mit einem einfachen Mo-
dell zeigén, daB ‘damit eine stabile L¥sung ermtglicht wifd.‘Eine Verbes-
serung der Darstellung der jeweiligen Randbedingungen muB jedoch noch

erfolgen.
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5. SSYST-Rechnungen fiir einen DWR
(R.Schiitzle)

Ausgehend von fritheren Rechnungen mit SSYST fiir einen DWR-
Brennstab wurden Blowdown— und Flutrechnungen durchgefiihrt,

um das Programmsystem SSYST-I im Zusammenhang zu testen.

Der Anfangszustand des Brennstabs wurde mit STT-2D, STADEF und
SPGAD aus Daten fiir den kalten Stab iteriert. In der sich an-
schlieBenden Blowdown-Phase steigen die Hﬁllrohrténperaturén vom
‘stationéren Zustand'auslinfolge schlechten Wirmelibergangs rasch an
und erreichen 1000 K (727 oC) bzw. 1207 K (934 oC) beim mittleren
bzw. Heiflstab (Fq»? 2,1) nach 9 s (Abb. 4231~1). Zu diesem Zeit-
punkt steht das Hillrohr bereits unter Inmendruck, so daB beim

HeiBstab eine Dehnung von etea 8,4 7 auftritt (s. Abb. 4231-2).

Danach fillen die Temperaturen und das Aufdehnen kommt zum Still-
stand, bis zum Wiederauffﬁilen die Teﬁperaturen erneut ansteigen. Der
HeiBstab dehnt sich und perforiert unter Zugrundelegung eines vor-
"ldufigen, rein empirischen Berstkriteriums /15/ in diesem Beispiel
bei eiﬁer Temperatur von 1150 K nach 37 s. Die erreichte Enddehnung
betrédgt etwa 37 7. Bedingt durch den groBen Spalt zwischen Brenn-

stoff und Hiille verlangsamt sich die Aufheizung.

Nach 50 s ist das untere Plenum aufgefiillt, der Wirmeiibergang ver-
bessert sich und die Temperaturen sinken. Die Benetzungsfront erreicht
die Stabmitte (s. Abb. 4231-1) nach 100 s. Damit gleicht sich die Hiill-

rohrtemperatur schnell der Kiihlmitteltemperatur an.

Es ist zu beéchten, daB nur sehr wenigen Stdben (< 5 Z) des Reaktor-
kerns rechnerisch ein HeiBkanalfaktor von 2,1 zugeordnet werden kann.
Die Maximaltemperatur aller anderen Stidbe liegt bis zu einigen
Hundert °C tiefer als die des HeiBstabes. Fir den mittleren Stab
zeigt sich, daB dieser keine nennenswerte Verformung nach‘Ende des

Stdrfalls aufweist.
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6. ModellmdBige Erfassung von chemischen und mechanischen Eigenschaften

von Zry

(S.Raff)
6.1 Konstanten fiir die Sauerstoffdiffusion

Mit dem Programm OPAL [_7_7 wurden Diffusionskonstanten der Phasen
Oxid und o fiir Zry-4-Hiillrohrmaterial bestimmt [_8_7. Den Auswer-
tungen liegen MeBreihen des Schichtenwachstums der Phasen Oxid und
o sowie der Gewichtszunahme isothermer Oxidationsversuche in Dampf-
atmosphire im Temperaturbereich 900 € T < 1300 °c an drucklosen

Zry-4-Hiillrohrproben (DWR-Spezifikation) zugrunde, die am IMF®  der

GfK und am ORNL gewonnen wurden.

Die Auswertung erfolgte getrennt nach IMF-Daten (zweiseitige Oxida-
tion) und ORNL-Daten (nur HuBere Oxidation). Die beiden MeBreihen
decken nur teilweise denselben Zeitbereich ab. Wihrend am ORNL bei
alién Versuchen die MeBzeiten so eingestellt wurden, daB etwa glei-
che Schichtstirken erzielt wurden (ca. 50 um), wurde am IMF an al-
len Temperaturpunkten mit gleicher Zeitdauer oxidiert. Dieser Umstand
hat zur Folge, daB8 bei Temperaturen unter 1100 °C die MeBzeiten der
IMF-Daten kleinér, tber 1100 °C groBer sind als diejenigen am ORNL,
Demzufolge kommt es bei den IMF-Versuchen teilweise zu groBen Schicht-
stirken (B-Phase wird teilweise ganz aufgezehrt) und als Begleiter-
scﬁeinﬁng zu a-Einwachsungen ins B-Gebiet. Bei den ORNL-Messungen
sind oa-Einwachsungen nicht festgestelilt worden und bei der dort er-
reichten oxidativen Durchdringung nach Beobachtungen am IMF auch

nicht zu erwarten.

Die mit OPAL bestimmten Diffusionskonstanten sind in das Arrheniusdia-
gramm(Abb.4231-3) eingetragen. Fiir das Oxid 148t sich eine experi-
mentelle Temperaturabhingigkeit nach der Beziehung D = Do‘exp(—Q/RT)
nur im Temperaturbereich 1000-1300 °C finden. Die Werte bei 900 °c
weicﬁien von dieser Geraden stark ab, so daB bei tieferen Tempera-
turen eine verinderte Temperaturabhingigkeit vermutef wifd, die je-
doch durch weitere Messungen bei tieferen Temperaturen noch bestimmt

-werden muf,

= bezliglich der IMF-Daten handelt es sich um vorliufige Werte
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Fiir die Diffusionskonstanten der o—Phase 1iRt sich fiir den gesamten
Temperaturbereich (900-1300 °C) eine Arrheniusgerade finden. Die Aus-
wertung der IMF-Daten erfoigte mit und oﬁne Beriicksichtigung der o—
Einwachsungen ins B-Gebiet. Bei der Festlegung der Ausgleichsgeraden
wurden beide Auswertungen beriicksichtigt. Tab. 4231-1 zeigt die.jeweilg
ermittelten Aktivierungsenergien sowie die dazugehdrenden Vorkon-

stanten.

Ein Vergleich der Auswertungen der IMF-Daten und der ORNL-Daten
zeigt mit abnehmender Temperatur grdBer werdende systematische Ab-
weichungen: die ORNL-Daten ergeben héhere bzw. niedrigefe Werte der
Diffusionskonstanten Oxid bzw. a. Die Ursache davon ist noch nicht

geklirt.

Norton-Parameter

Eine Auswertung von Zugversuchen im Temperaturbereich 600 €T

1,3

ergab eine Brauchbarkeit des Norton'schen Kriechansatzes

800 °C bei Veffbrmungsgeschwindigkeiten‘von 4 - 10—4 ¢ S

1072,
¢ = Ad" e_Q/RT
im Temperaturbereich 600 £ 1 % 750 °C bis zu einer Dehnung von etwa

20 7%.

Mit den Parametern n = 7,14 , Q = 3,175 . 105 A-Ws/mol_7,

A=0,77 - 10”42 [—N/m%_/ " lassen sich die Zugversuche im Tempe-

raturbereich 600 <71 %75 % gut verifizieren. Ein Vergleich der

: ce 1. . "0 T on:
stress sensitivity m = — mit am IMF ermittelten Werten / 9_/ zeigt

gute Ubereinstimmung. Die hier ermittelte Aktivierungsenergie ist

- gréger als die in [-10 _7 mit ca. 1,3 . 105 Ws/mol angegebene,

die jedoch nach Angabe jener Autoren zu niedrig ist. Eine signifi-
kante Abhingigkeit der stress—-sensitivity in den angegebenen
Bereichen von der Temperatur und der Verformungsgeschwindigkeit

wurde nicht festgestellt.

Die Ubertragbarkeit dieser anhand von Zugversuchen gewonnenen Stoff-
parameter auf Rohrgeometrie wurde durch Verifizierung von Berstver-
suchen (PNS 4238) gepriift. Abb.4231-4 zeigt den Vergleich der unter der
Annaghme stets vorhandener GleichmaBdehnung in Umfangsrichtung ge- |

wonnenen Umfangsdehnungen mit dem gemessenen Dehnver~
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lauf. Nach 1_11_7 traten bei diesen Versuchen Schwankungen der Tem-
peratur in azimutaler Richtung von bis zu 100 °c auf,und die gemes-
sene Temperatur ist - der maximalen Temperatur in Umfangsrichtung.
Bei Anhebung der vorgegebenen Temperatur um 40 0Clergibt sich in An-
betracht der Vereinfachungen des hier verwendeten Hiillrohrmodells

eine gute Ubereinstimmung.

: 0 .
Ab Temperaturen > 750 C, also bereits vor dem Phasenumwandlungsbe-
reich von o + B,zeigt sich ein ver#ndertes Materialverhalten, das

sich durch einen einfachen Ansatz nach Norton nicht mehr beschrei-

"ben 1EBt.

Die hier mitgeteilten Stoffgesetzkoeffizienten sind insofern als
vorliufig zu betrachten, als eine weitere Auswertung in diesem
Temperaturbereich bei wesentlich verbreiterter Datenbasis erfolgen

soll.
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Materialansatz:

D

= D, exp (-Q/RT)

2%6 -

Phase _ Do _ _Q _ | Temperatur- _ | verwendete
; ["em?/g 7 | [cal/mol_7 | bereich / °C_/| MeBdaten
Oxid "0.435 38747. 1000-1300 IMF
a 2.5178 48936. 1000-1300 IMF
(Daten mit und
ohne a-Einwach-
sungen)
Oxid 0.21686 36045. 1000-1300 ORNL
o 3.5858 50766 . 900-1300 ORNL

Tab. 4231-1:Temperaturabhingige Diffusionskoeffizienten

fiir Oxid~ und a-Phase von Zircaloy-4-Hiillrohr-

material

Temperaturbereich: 1000-1300°C
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Probablllstlsche Analyse des Brennstabverhaltens im Falle eines
hypothetischen DWR—LOCA “

(W.Sengpiel)

Die Untersuchungen probab111st1scher Methoden fiir deren Einsatz zur Ana-
lyse des Brennstabverhaltens unter LOCA-Bedingungen sind vorléuflg abge-
schlossen worden. Dabei ist von folgender Aufgabenstgllung ausgegangen

worden:

1. Berechnung der Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion der Peak
Cladding Temperatur fiir einen Brennstab aus einer charakte-

ristischen "heiBen" Klasse.

2, Berechnung der Wahrscheinlichkeit, mit der

2.1,N’St§be;aus einer charakteristischen Stabklasse am Ende

eines hypothetischen LOCA geborsten. sind,
2.2 in einem Stabverband (z.B. einem Brennelement) Kiihlkanal-
blockaden entstehen kdnnen.

Zwei Methoden scheinen zur Losung dieser Aufgaben geeignet zu sein:
© . o

a) Varianz—reduzierenﬁes-Mbnte Carlo("Hypercube Sanpling"[~12;7) zur
Berechnung der ersten vier Momente der gesuchten Wahrscheinlich-

keitsdichtefunktion u. "Moment Matching" / 13_/

b) Response Surface-Methode u. Sampling [_14_7.

Beide Verfghren erforderﬁ die Durchfﬁhrung von Experimenten (Simula-

tionen) mit dem vorhandenen deterministischen Programmsystem SSYST.

Zu 1,:

Mit den unter a) und b) angegébenen Verfahren wird die Wahrscheinlich-
keitsdichtefunktion der Peak Cladding-Temperatur in Abhéngigkeit von
statistisch verteilten EinfluBvariablen (s.Tab, 4231-2) berechnet. Damit
ist es mogllch die Wahrscheinlichkeit p(T) T), mit der eine Grenztem—
peratur T erreicht bzw. tiberschritten w1rd (z.B. T = 1200 C), zu er-

mitteln.

Besteht die betrachtete Stabklasse aus N Stdben, so ist die Wahrschein-
lichkeit, daB davon N Stibe eine Grenztemperatur T iberschreiten ent-

sprechend einer Binomialverteilung:
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N - N, -N
L AN L
pT;’f(N) = () (pT’T) (1 pr)

mit dem Erwartungswert

EfN{ = I

und der Varianz
02(N) =N xpiwy (1-p..a)
L ©"T2T ; >T

Zu 2,1:

Uber ein experimentell gewonnenenes Verségenskriterium (Befstwahfschein—
lichkeit des Hiillrohres als Funktion des aktuellen Zustandes Spannung/
Dehnung, Temperatur, Oxydationsgrad u.a.) wird die Versagenswahrschein-
lichkeit eines Hiillrohres wdhrend des Std8rfallablaufs ermittelt. Simula-
tionen fithren iiber die Methoden a) und b) zu einer Wahrscheinlichkeits-
dichtefunktion fiir die Versagenswahrscheinlichkeit eines charakteristi-
schen Stabes aus der betrachteten Stabklasse. Der Erwartungswert der
Versagenswahrscheinlichkeit E {pv} kann als charakteristische Versa-
genswahrscheinlichkeit pz fiir die Stabklasse angesehen werden. Damit
148t sich die Wahrscheinlichkeit, daB aus der Stabklasse (bestehend

aus N. Stdben) N Stdbe versagen, éntsprechend dem Vorgehen unter 1. be-

L
rechnen.

Zu 2.2:

Im Hinblick auf die (z.Zt. nicht auszuschlieBende) Entstehung von Kiihl-
kanalblockaden durch umfangreiches lokales Hiillrohrdehnen in einem
Stabverband (z.B. einem Brennelement) soll untersucht werden, mit wel-

cher Wahrscheinlichkeit Kiihlkanalblockaden auftreten konnen.

Zundchst wird, Zhnlich wie bei 1. und 2.1 iiber Simulationen mit SSYST,
berechnet,mit welcher Wahrscheinlichkeit ein Hiillrohr aus der charakte-
ristischen Stabklasse an einer bestimmten axialen Position z eine Grenz-
dehnung € erreicht oder tberschreitet; € sei die Hiillrohrdehnung, die,
wenn sie von einer gr8Reren Zahl Brennstdben an der gleichen axialen
Position erreicht wird, zur Blockade fiihrt (z.B. € = 60 %). Werden die
Ereignisse € 2 € fiir jeden Stab aus dem betrachteten Stabverband mit

Ai’ i =1,.. mbezeichnet, dann gilt:
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Die Wahrscheinlichkeit, daR m Stdbe von den NL Stiben der Stabklasse
ein ¢ > % erreichen, 4Rt sich iiber die Binomialverteilung der Anzahl.

der Stibe mit ¢ » T berechnen.

Dann gilt:

/D(A;”AzﬁAs ﬂAWl)__g (/0(?7)/;,2- /7‘241:4:?

Z=Z EXYE

Hierbeli ist Voraussetzung, daf alle betrachteten m St#be der gleichen
Stabklasse angeh8ren; die Vorgehensweise ist aber sehr #hnlich, wenn

diese Voraussetzung nicht erfiillt ist.

In Abb. 4231-5 ist ein Schema fiir den Abiauf der Rechnungen mit den unter
a) und b) angegebenen Methoden dargestellt. - Uber das direkte Hypercube-

Sampling werden die vier ersten Momente der gesuchten Wahrscheinlichkeits~
dichtefunktion berechnet. Ordnet man die Wahrscheinlichkeitsdichtefunk~
tion einer bestimmten Familie von Verteilungeﬁ zu (z.B. der Familie der
Pearson-Verteilungen), dann lassen sich Typ und Form der Verteilung ein-
deutig bestimmen. Dieses Vorgehen stellt‘eiﬁe Niherung da;,'weil 1) die
vier Momente varianzbehaftet sind, und weil 2) die Zuordnung zu einer

bestimmten Verteilungsfamilie eine N#herung ist.

Vom Einsatz des Response Surface-Verfahrens wird eine betrééhtliche
Steigerung in der Genauigkeit bei der Berechnung der Wahrscheinlich-
keitsdichtefunktion erwartet. Die n Simulationen fiihren zunidchst zu n
Stiitzstellen auf der Response Surface, Der Informationsgehalt der Re=
sponse Surface dient zur Approximation des funktionalen Zusammenhangs
zwischen statistisch verteilter AntwortgrdBe (z.B. Peak Cladding-Tempe-
ratur, Brennstabversagenswahrscheinlichkeit) und den statistisch ver-
teilten EinfluBvariablen. Der rechenzeitintensive Original-Code (SSYST)
wird ersetzt durch die Approximationsfunktian Damit wenlen Monte Carlo-
Simulationen zur Berechnung der gesuchten- Wahrscheinlichkeitsdichte-

funktion’durchgefﬁhrt.'

Es ist beabsichtigt, beide probabilisfische Verfahren éinzpsetzen, da
der analytische Mehraufwand gering ist. Auf diese Weise wird es mdglich,
iiber die mit beiden Verfahren berechneten Wahrscheinlichkeitsdichtefunk-
tionen indirekt die Glite der Response Surface-Approximation zusitzlich

zu beurteilen.
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Die Ergebnisse der probabilistischen Analysen werden unter dem Aspekt
zu betrachten sein, daB Wechselwirkungen von Stab zu Stab nicht beriick-
sichtigt werden kdnnen. Insbesondere in Zusamﬁenhang mit der Berechnung
von Blockadewahrscheinlichkeiten sind Propagationseffekte aber u.U.
nicht zu vernachlﬁssigen; Einblick in Arf und Umfang der Schadenspropa-

gation ist nur iiber Biindelexperimente méglich.
Folgende Arbeiten sind in n#chster Zeit geplant:

1. Erstellung eines SSYST-Moduls zur Ermittlung von Hiillrohr-
Berstwahrscheinlichkeiten als Funktionen der zeitabhingigen
thermischen und mechanischen Hiillrohrbelastung. Grundlage sind

Ergebnisse von Hiillrohr-Berstversuchen.

2. Einsatz der Response Surface-Methode fiir einige kleinere Problem-
beispiele, um die Methodik der Approximation einer Funktion mit
Hilfe der Funktionswerte auf der Response Surface zu untersuchen

(Repressionsanalysen).,
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Statistisch verteilte Einfluﬁvariable_

A. Blowodown-Phase

1. thermische Anfangsleistung
des Cores zu Beginn des Stdtr=-
falles ' '

2. Nachzerfallsleistung

3. Moody-Faktor fiir kritische
Stromung

_radial

4., Leistungsformfaktoren
: axial

5. kritischer Wirmestrom

6. Wii=Koeffizienten nach DNB =

B. TFlutphase
7. Kondensationswirkungsgrad
8. Abstrémwiderstand

9. Wii~Koeffient oberhalb
Quenchfront

C. Materialeigenschaften

10. Koeffizienten des Norton'
schen Kriechgesetzes

11. Widrmeleitf#higkeit Zircaloy

12. Spez. Wirme Zircaloy

x hier werden statistisch verteilte multiplikative Korrekturfaktoren

eingefiihrt

Tab. 4231-2: Statistisch verteilte EinfluBvariable fiir die probabilistische

Analyse des Brennstabverhaltens unter LOCA-Bedingungen
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4234 Bestimmung der Nachzerfallswirme von “~ U im Zeitbereich

10 = 1000 sek

(K. Baumung, INR)

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Erggbnisée

Im Berichtszeitraum wurden bis auf einen Graphitreflektor fiir den
Bestrahlungseinsatz in der thermischen Sdule des FR2 die Komporienten

der MeBapparatur fertiggestellt.

1. Rohrpostanlage

In Abbildung 4234-1 ist das Blockschaltbild der Rohrpostanlage und der
Abluftfﬁhrﬁﬁg dargestellt. Zum Einfahren der Probe wird diese in das
Rohrpostfahrzeug eingeklinkt und darin in die Be-/Entladestation ein-
gesetzt. Durch das Startsignal werden die Ventile V1 und V2 gedffnet

und das Kiihlgebldse (eine 6llose Drehschieberpumpe mit 20,m3/h und

2 bar max.) l3uft an. Das Gebldse treibt das Fahrzeug in die Bestrahlungs-
position und kiihlt die Proben wdhrend der Bestrahlung. Um eine Konta-
mination der Anlage gering zu hélten, wird das Kilhlgas in einem Kreis-
lauf umgepumpt. Dabei passiert es ein kombiniertes Schwebstoff-Jod-
.Filter und zwei Kiihler, in denen im wesentlichen die Leistung des
Geblises abgefiihrt wird. |

Die Erwidrmung des Gases durch die Proben ist gering, die hohe Pump-
leistung von 1 kW wird ﬁegep des schlechten Wérmelibergangs durch die
kleinen Pfobenoberfléchen bendtigt. Bei Ausfall der Kiihlung l3uft, wie
Messungen an elektrisch heizbaren Modellen gezeigt haben, die Temperatur
der Proben bei 10 W Leistung um nur etwa 180 K iiber die Umgebungs=
temperatur hinauf, so daR fiir diesen Fall keine besonderen Vorkehrungen
ndtig sind.

Zum Ausfahren der Proben werden die Ventile V1 sowie V2 geschlossen und
V3 und V4, und damit der geschlossene Kreislauf, ge8ffnet. Um auch in

~131J

dieser Phase eine Freisetzung von Spaltprodukten, insbesondere von s
bei einem mdglichen Auseinanderbrechen der Proben auszuschlieBen, wurden
in die Abgasleitung ein ﬁlabséhneidgr, Aktivkohlefilter zur Absorption

mdglicher Olreste und nochmals ein Jodfilter eingefiigt. Damit bleibt die
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Emission speziell von l3lJ selbsé.Bei vollstédndiger Freisetzung aus der
Probe weit unter dem maximal fiir den FR2 zuléssigen Wert von 500 nCi/d.
Die Probe fillt durch das Schieberventil V4 in den Rezipienten und wird
‘dort von einer Transportmechanik in das Kalorimeter gebracht.
Die’Steuerung der Rohrpost und dieser Transportmechanik ist inzwischen
fertiggestellt und érfolgréich erprobt. |

Rechnungeﬁ mit vorhandenen Daten der zeitabhingigen Spaltproduktaktivitit
haben gezeigt, daB in 1 m Entfernung vom Kalorimeter bei kurzen Kiihlzeiten
(10 sek) eine y-Dosisleistung von bis zu 20 rem/h und eine Belastung

durch verzdgerte Neutronen von max. 2 rem/h auftritt., Abschirmungs-
rechnungen haben folgende Wérte fiir die Dimensionierung der Abschirmung
geliefert: 20 cm Blei und 30 cm Bor-Paraffin reduzieren dié Geéamt4
belastung auf Wenigef als 1 mrem/h zu Beginn der Messung.

Die oben angefﬁhften'ﬁberlegqngen, die LOsung des Abtransportproblems

der bestrahlten Proben in eigens dafiir konstruierten, gasdichten Beh#ltern
sowie'Aspekte fiir den Betrieb der Anlage werden im Sicherheitsbericht
diskutiert, der zur Erteilung der Betriebsgenehmigung am FRZYeingereicht

wurde.

Die Steuerung des adiabatischen Kalorimeters sowie die MeBwerterfassung
erfolgen iber einen Camac-Datenweg durch éinen 8K-Kleinrechner HP 2115,
Die Températurwerte von Probe und adiabatischem Mantel werden abwech-
selnd im 0.5 sek-Takt als Diagonalspannung einer in Stufen vom Rechner
abstimmbaren Whéatstone-Brﬁcke, in deren einen Zweig abwechselnd zwei
geeichte Thermistoren geschaltet werden, von einem hochaufldsenden
Digitélvoltmeter (1 uv Aufldsung beim 1.120 mV-Bereich)‘erfaBt, im
Rechner verarbeitet und {iber Lochstreifen ausgegeben. Die Steuerprogramme
werden zur Zeit zusammen mit der inzwischen bereitgestellten Hardware

ausgetestet.

Ausblick auf den geplanten weiteren.Fbrtgang

Zunichst soll die MeBanlage komplett im INR aufgebaut und getestet werden,

dann beginnen die Bestrahlungsexperimente am FR2,
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4235 Untersuchungen zum Materialverhalten von Zircaloy bei Stérfall-

transienten

4235.1 Untersuchungen zum mechanischen Verhalten von Zircaloy-Hiillrohr—-
material '

(M. Bogek2 C. Petersen, H. Schneider und W. Schweiger, IMF/II)

1. Der EinfluB der ZrOp-Schicht auf die Ermittlung der Geschwindigkeits—

exponenten m im Geschwindigkeitswechselversuch und auf das Forminde-

rungsverhalten von Zugproben

Wir betrachten einé Rundzugprobe der Aﬁsgangsléngé L0 béstehend aus ei-

nem duktilen metallischen Kern (Zry-4) und einer darauf festhaftenden ab-
solut sprBden-Oxidschicht (Zr05). Soll diesé Verbundprobe im einfachen Zug—
versuch pléstisch verformt werden, kann dies nur unter RiBbilduhg in der
Oxidschicht erfolgen. Die zur Rifbildung und zum RiBwachstum notwendige
Energie wird zum Teil aus inneren Quellen (Deformationsenergie aus Schicht
und Substrat) und zum Teil aus der Arbeit von auBen angreifender Krifte ge-
liefert. Die Probe flieBt piastisch an den Rif-Stellen; eine Lingenzunahme
dL erfolgt durch Neubildung von Rissen und/oder durch RiBaufweitung. Letzte-
re wird beschrinkt durch die plastisch nicht dehnmbare, fest haltende Schicht.

Abb. 4235.1 zeigt schematisch die Verhiltnisse an einem Priifling im Augen-
blick t wihrend des Zugversuchs mit konstanter Véffermungsgeschwindigkeit

VM/Lo (mit Vy = Querhauptgeschwindigkeit).

Im Modell ist angenommen, daB Risse in der Oxidschicht bereits vor Beginn

der plastischen Verformung vorhanden sind.

Die "aktive", sich tatsichlich verformende Probenlinge, im Zeitpunkt t ist

‘la(t) = n(t)+1'(t) ,l mit }' - %§=1 1; : @)

gemittelt im Augenblick t.



Ist L die Probenldnge im Zeitpunkt t, so ist

1a ne1'
=———=-—--—_—=‘ 1
B = 5= =51 NL' <1 (2)
wo N =-% ) (3)

die Zahl der Risse pro Lingeneinheit (lineare RiBdichte) im Zeitpunkt

t ist.

Aus dem Modell folgt, daf bei gegebener'Verfprmungsgeschwindigkeit
und Temperatur

dg8 = o
und aus Gl.(2) folgt, daB unabh#ngig von der Verformung

NL' = N.1' = konst.

Die mit dem Index o versehenen GréBen beziehen sich auf den Ausgangs-

zustand t = o am Beginn der plastischen Verformung‘

Es gelten nachfolgende Beziehﬁhgen;

oo
- [ ]
. ta A 1 7
T o Ay @
a
Da gilt
dla = dL
ist auch s =L (5
L1 |
o ] J h
LT T (6)
" und aus Gl, (4) und (6) folgt
. A4 1a
= . . —— 7
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at

Die Definition der Geschwindigkeitsexponenten lautet:

: . dlogad :
b ( BlogéL ) (8)

m = ( 3logo ) : )

Aus G1.(8), (9) und (7) folgf

3logé] | * 3log U1 -
= - —————rii = m o |1 + —————ﬂ——ji (10}
- |y mla dlogé : 1g dlog &
T,... B T,...

€L’€la’ €L’ E]_as

Ferner ist fiir e, €1 , T,... = konst. (wihrend ‘des Geschwindigkeitswechsels)
L 1a

dlog “/1, dlogL dlog 1,
- = & " 5 - =3 - (11)
dlogsL L deL deL

Ermittlung der Ausdriicke in GL.(11)

Mit Hilfe von Gl. (6) ist

dlogs; 1 dlogl, dlogL 1 dl, dlogL
: S s o = - (12)
deL e, deL deL 1a , dsL deL

Ferner ist

di, L
— = : 13
dg; 4 - dlog% (13)
dlogl
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Gl. (13) nach (12) liefert

dlogL _ 1 1 \
= e | —— -1 (14)
dsL €, 11 = dlogl‘a |
dlogl,
Die Kombination der Gl. (14), (11) und (10) ergibt
4 1 . dlogl,
= . . B e ] - ¢ ——
LT ; - dlogl_ L dE (15)
dlogeL
wobei in 1. Niherung gilt
a1,
& - b
L
und dies eingesetzt Gl. (12) liefert
s . dlogl _
L dlogéL
bzw.
dlogL  _
dlogéL
und somit ist in 1. Niherung
dlogl, (16)
= L, ‘l - é . m———— .
mL mla L d€L
Aus Gl. (1) folgt
legla _ 41 dn«f +. ﬂ d]_'
~ = s T Y T
deL n deL 1 daL
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Wird die RiBdichte (s. Gl. (3))eingefiihrt, so ist

(=1

n _ 1 4L

= uni K hd . (17)
dsL NL deL

.

Bl

und gilt nach vollzogener'GesChwindigkeitsﬁhdéruﬁg, daB
L+dL =1L

So lautet Gl+(17)

1 dn _ L dN 1 dN
* —— = . - I Y s s
n deL NL deL N deL

diés eingesetzt in Gl. (16) ergibt

"4"‘

d
%] o

. |1 4N
oy, = m14'[i1 T & (ﬁ'EEZ *

bzw. ausgedriickt mithilfé der Beziehung Gl. (2)

o | a10g8 )‘ ' N
=my e |1 -[280 | (19)
o 1a/[ (BlogsL T;...]

€,9€1 »
. a

Die Verhiltnisse fiir einige probable Alternativen konnen aus der Tab. 4235.1

entnommen werden.

‘Khnliqhe Verhdltnisse gelten fﬁr einenjTemperaturweehselversuéh. Soweit

"N bzw..l' abhangig sind von éL wird“dﬁreh;den‘am Verbundprﬁfling gemesse—
nen mL-Wert nicht mehr das plastlsche Verhalten des metallischen Kerns wi-
dergesplegelt, sondern, wie aus Gl. (18) er31cht11ch wird m auch durch -
‘die mechanlschen Eigenschaften der 0x1dsehleht mitbestimmt. Da anzunehmen
'1st,:da3 N von der angelegten‘Spannung g abhangt, ist ‘auf Grund der Tatsache,

dag ¢ = d(éL) eine Abhingigkeit N(éL) zu érWarten. Moglicherweise kann die

—-6=
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unterschiedliche Verformungsabhingigkeit des m-Wertes in Versuchen in
Luft und Vakuum auf diesen Umstand zuruckgefuhrt werden. Das obige Mb-

dell beschreibt die Verh#ltnisse an Verbundproben mit zeitlich konstanter
Zusgmmengetzung. Im Prinzip wird dieses Modell auch fiir- den Fall einer sta-

tiondren oxidierenden Atmosphire im Ansatz zutreffen.

Das Modell ermdglicht ebenfallé_Aﬁsségeniﬁbér das Form&nderungsverhalten.

Die festhaftende Schicht verhindert das Wachstum lokaler Einschniirungen.

Die Probe z.B. im Zugversuch wird zwar mikroskopisch sehr inhomogen gedehnt
(an den RiB-Stellen);, die festhaftende Oxidschicht verhindert jedoch das
Wachstum dieser lokalen EinSchnﬁrungen;'SO daf die Forminderung makroskopisch .
homogen verliduft., In stationﬁfer oxidativer'AtmOSphére wird dieser stabili-
sierende Effekt verstirkt. Vergleiéheﬁde/Zugversuche.an Luft und im Vakuum

haben diese Vermutung klar bestitigt (Abb. 4235.2).

Der formstabilisierende Einflu8 der ZrOz-Schicht wird ebenfalls im Rohrberst-
versuch wirksam werden, in dem durch diese Schicht die Rohrwandverjiingung
in derbaufblahendén Beule behindert wird. Damit sind komplizierte Spannungs-
verhﬁlthiése'in den an die Beule Angrenienden Rohrabschnitten zu erwarten,
die u. U. zuviphomogenen radialen und échsialéﬁ Distorsionen des Hiillrohrs

filhren konnen.

2. Der EinfluB von Temperaturexkur31onen auf das plastlsche Verhalten von

Zry=4 im a—Berelch

Die Absicht dieser Untersuchung wird dureh die Frage begriindet, ob Hiillrohre,
die die Aufhé@izphase eines LOCA ohne zu bersten iberstanden haben, mﬁglichef—
weise in der Abkihlphase den mechanischen Beanspruchungen nicht standhalten

und z.B. durch Versprddung versagen.

Dazu wurde ein Versuchsprogramm entwerfen, das zunichst an nichtoxidierten
Zugproben den Einfluf von Temperaturexkurs1enen im Vakuum mit und ohne glelch-
zeitige Hochtemperaturverformung auf die plastische Verformbarkeit bei tie-

feren Temperaturen (im a-Bereich) untersuchen soll.
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Der vorliegende Bericht bringt nur einen sehr kurzen ersten Ausschnitt

aus diesem eben anlaufenden Versuchsprogramm.

Zry-4 Flachzugproben sind mit einer Aufheizgeschwindigkeit von 2°C/sec
auf 1000, 1100 und 1200°C erhitzt worden und nach verschieden langen Hal-
tezeiten ty = 35 sec + 10 min, mit unterschiedlichen Geschwindigkeiten
auf die Priiftemperatur (zunichst 800°C)Aabgekﬁh1t worden. Die so nur
thermisch behandelten Priiflinge sind darauffolgend in der selben Anlage
(Instron-Maschine) einem Zugversuch unterworfen worden. Die daraus ermit-
telten maBgebenden VerformungskenngroBen sind verglichen worden mit jenen
aus Versuchen an nicht wirmebehandelten Proben. Festzustellen ist zunichst
eine Reduktion>der Duktilitdt nachsolchen Temperaturexkursionen (s. Abb.
4235.3), die primir zuriickzufihren ist . einmal auf das bei hohen Tempera-
.turen erfolgte Kornwachstum und zum anderen auf die versprdend wirkende

a'-Phase.




m Gegeniiber dem an der oxidschichtfreien Probe gemessenen
- dN 31" ) m-Wert: m, ist der an der "Verbundprobe' gemessene
- dl , dl \ ;
deL ac; ? 0 ds. © 0 m~-Wert m, $ m, bzw. m, = m
E L L b . L> H . L .
= < m -.='m
1a 1,
> < m < m ‘
1, 1,
. . . H
o dN . _ N dl' - . . M
= m; Fiir - - =1 ° I Zuwachsen bestehender Risse im Laufe ~J
0 a - . L : L :dgr Verformung '
> m dN N 1’
la R TG AT

Geschwindigkeitsexponenten bei unterschiedlichen

Tab.: 4235—1 Verknlipfung der
' ‘ ' Bedingungeﬁ.
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Zircaloy-4, v =0°

Verformungstemperatur T p =900°C
Verformungsgeschwrhdi_qkeit :€,=66x10 451

€oes=160%

Abb. 4235-2: Makroskopische Aufnahmen von verformten Flachzug-

proben.



Zircaloy-4, v = 0% Vakuum

1=800°C, ¢,=66x107% [s7']

~ Aufheizgeschwindigkeit 2°C/s
o ohne Vorglihung

A T, =1000°C ty, = 35s,schnelle Abkiihlung

Abb. 4235-=3: Snannimoce=Nahnimaclriimeran  wnas
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4235.2 Untersuchungen zur Hochtemperatur-Wasserdampf-Oxidation

von Zircaloy 4-Hiillrohren

- (S.Leistikow, H.v.Berg, D.Jennert, R.Kraft, G.Schanz u. R.Weis)

‘1. Oxidationskinetische Untersuchungen an ungespannten Rohrabschmnitten

in Wasserdémpf

1.1 Kinetische Untersuchungen unter isothermen Bedingungen

1.1.1 Zeitgésetze der Hochtemperaturoxidation im Vergleich zu

Ergebnissen des ORNL

Diese Auswertung betrifft den vollstindigen Satz von Oxidatibnsversuchen,

die im Rohrofen unter angenihert isothermen Bedingungen bei 900-1300°C durch-
gefiihrt worden sind, und iiber die be:eits‘berichtet ist (1,2). Es war fest- .
gestellt worden, daB sowohl die Sauerstoffaufnahme als auch das Wachstum der
sauerstoffreichen Schichten Oxid und a-Phase in einheitlicher Weise durch
eine parabolische Abhingigkeit von der Reaktionszeit und durch eine Arrhenius-
Abhingigkeit von der Reaktionstemperatur beschrieben werden kénnen. Die zah-
lenmiBige Formulierung dieser Gesetze, die noch ausstand, ermbglicht nunmehr

den systematischen Vergleich mit Ergebnissen des ORNL (3).

Gilt filir eine GroBe x (Sauerstoffaufnahme oder eime Schichtstidrke) das para-
bolische Zeitgesetz, dann ist in der Grundgleichung dx/dt = 6X2/2x der Fak-
tor 6X2/2 eine zeitunabhingige, aber temperaturabhingige Konstante. Diese
hat die Bedeutung einer Reaktionsgeschwindigkeitskonstante, wenn x die Sau-
_erstoffaufnahme ist. Bedeutet x eine Schichtstirke, also bei diffusionskon-
trollierter ﬁeaktion einén Diffusionsweg, so hat der Faktor GXZ/Z die Be-
deutung einer Diffusionskonstante, wie aus dem Vergleich der obigen Bezie-
hung nach Integration x2 = xo2 + 6X2t, mit der statistischen Grundgleichung
der Diffusion nach Einstein, %2 = 2 Dt, ersichtlich ist. Die Integrations—
konstante xo2 kann im vorliegenden Fall der ideal parabolischen Oxidation

auBer Betracht bleiben.

Als direkte Versuchsergebnisse standen die Sauerstoffaufnahme, sowie fiir
einen Teil der Versuche die metallographisch ermittelten Schichtstirken des
Oxids, der a-Phase und damit auch der Doppelschicht aus beiden Phasen zur
Verfiigung. Durch eine meist géringfﬁgigé Korrektur wurden diese Daten auf
idealisierte Versuchsbedingungen von 2, 5 und 15 min Reaktionszeit

und exakte Temperaturen von 900, 1000, 1100, 1200 und 1300°C reduziert.
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Fiir jeden Versuch wurden nun die GrdB8en 6x2/2 errechnet, die Streuung der
Einzelwerte und der Mittelwerte fiir jede Temperatur gebildet und in Dia-

grammen gegen die reziproke absolute Temperatur aufgetragen.

Fiir die aus der gemessenen Sauerstoffaufnahme 7(mg/dm?) errechnete parabo—
lische Geschwindigkeitskonstante 6}2/2 [(g/cm?)zlsec] ist aus Abb. 4235-4
ersichtlich, daf zwischen 1000 und 1300°C mit guter Niherung eine Arrhenius-
Beziehung gilt. Die Ausgleichsgerade wurde ohne die Ergebnisse bei 900°C
aufgestellt, da diese deutlich tiefer liegen. Fir den Zusémmenhang zwischen
der Sauerstoffaufnahme 7 (g/cmz), der Temperatur KK) und der Reaktionszeit
t (sec) ist somit folgeﬁde einheitliche Beschreibung gefunden: t2 = 612-t
mit 6T2/2 = 2,62 - 10~} exp(-41 653/RT). In entsprechender Weise‘ist im
ORNL die Geschwindigkeitskonstante im Bereich 1000-1500°C ermittelt worden,
in diesem Fall ist die Gewichtszunahme nicht gemessen, sondern ndherungs-
weise aus den gemessenen Schichtstidrken von Oxid und a-Phase errechnet wor-
den. Die Ergebnisse sind zum Vergleich in Abb. 4235-%4 eingetragen. Der Ver-
lauf der Arrhenius-Gerade bzw. ihre Formulierung machen m#Rige, aber syste-

matische Unterschiede deutlich.

In entsprechender Weise wurde die‘Geschwindigkeitskonstante,6¢2/2 (cm?/sec)
fiir das Wachstum der Oxidschicht aus metallographisch gemessenen Schicht-
stidrken errechnet, Mittelwert und Streubereich fiir jede Temperatur gebildet
und gegen die.reziproke Temperatur aufgetragen (Abb. 4235-4). Die einge-
zeichnete Ausgleichsgerade filir die Daten zwischen 1000 und 1300°C zeigt.ei-
nen Temperaturverlauf dhnlich dem fiir die Sauerstoffaufnahme, wie zu erwar-—
ten war, da der aufgenommene Sauerstoff hauptsichlich in der Oxidschicht
konzentriert ist. Der niedrig liegende Wert bei 900°C sowie die systematisch
héher liegenden ORNL-Werte entsprechen ebenfalls dem fiir die Sauerstoffauf-

nahme beschriebenen Befund.

In gleicher Weise wurden die MeBwerte fiir die Schichtstidrke der o-Phase und
der Doppelschicht £ aus Oxid und o~Phase auf die parabolischen Geschwindig-
2/2 ausgewertet. Die bei Versuchen mit hoher

g

Temperatur und laﬂger,Reaktionszeit beobachteten Einwachsungeh der o- in

keitskonstanten 6d2/2 und &

die B-Phase wurden hierbei nicht beriicksichtigt, da ihr Bildungsmechanismus
mit der Abkiihlung von der Reaktionstemperatur verkniipft ist, weshalb sie bei
der Betrachtung isothermer Kinetik nicht ausgewiesen werden. Die graphische
Darstellung und Formulierung gem#f Abb: 4235-5 zeigt, daB die angegebenen

Arrhenius—Beziehuhgen mit guter Niherung zwischen 900 und 1300°C gelten,
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Im dRNLkwurden etwas kleinere Geschwindigkeitskonstanten gefuﬁden.

Der Vergleich allest: beschriebeneﬁ Geschﬁindigkeitskonstanfen mit entspre-
chenden ORNL-Ergebnissen zeigt eine generell fecht gute Ubereinstimmung in
Anbetracht zahlreicher Unterschiede in Probenmaterial [Zusammensetzung, Ab-
messungen, Oberflichenzustand [gebeizt - ungébeiztf(ORNL)],'Ver§p§hsapfbau
-und ~fithrung (Dampfdurchsatz und -geschwindigkeit, Héigeinrichtung, Te?pe-.
raturmessung, ein— und doppelseitige Oxidation, Reaktionszeitbereiche) sowie
Auswertung (Sauerstoffaufnahme und Schichtstédrken bzw. nur Schichtstirken
(ORNL)). Deutlichere Abweichungen treten vor allem bei 1000°C auf, wobei im
ORNL h&here Oxidschichtstirke und Sauerstoffaufnahme, aber geringere o-

Schichtstirke ermittelt wurde.

Die Ursachen der bestehenden Abweichungen sind noch nicht vollstdndig ge—
kldrt. Systematische Temperaturfehlmessung sollte zu Abweichungen fiihren,
die mit der Temperatur zunehmen und sich in Oxid und o=Schicht gleichsin-
nig bemerkbar machen, was nicht beobachtet wird. Kinetische Unterschiede
zwischen ein- und doppelseitiger Oxidation sind nur bei hoher Temperatur
und langer- Zeit zu erwarten, erklidren daher nicht &ie Abweichungen bei
1000°C. Als mdgliche Ursachén kommen auBerdem Dampfangebot»und -reinheit
infrage. Dampfmangel sollte vor allem bei‘hoher Temperatur und kurzen Zei-
ten die Sauerstbffaufnghme und das Verhéltnis'des Oxids zur o-Phase ver-
mindern. Ein EinfluB von Verunreinigungen im.Démpf wurde im ORNL gefunden,
wonach von den untersuchten Gasen nur Sauerstoff (10Z) in Dampf bei 1100°C
das Verhidltnis desiOxids zur o-Phase signifikant erh8hte (4). Der vor al-
lem bei hoher Temperatur“die Reaktion beschleunigende Einfluf von Stick-
stoff’resp.‘Luft, der mit mechanischer Desintégration der Oxidschicht durch
die konkurrierend ablaufende Nitridbildung einhergehﬁ, ist bekaant (5,6,7).
Einer dieser Mechanismen, die das Wachstum einer PhaSe beschléunigen und
damit das der anderen verzdgern, konnte die beobachteten gegenlﬁufigen Ab-

’ weichungén erkldren. Der Einfluf der Zusammensetzung und des Obexfléchen—
zustandes von Zircaloy 4 ist ungekldrt, vermutlich gering. Bei der metallo-
graphischen Auswertung sind systematische MeBfehler bei kleinen Schichtstir-

ken méglich.

Tabelle 42352 stellt die ermittelten Geschwindigkeitskonstanten denen an-
derer Autoren gegeniiber, zu denen teilweise betrichtliche Unterschiede be-

stehen.



Tabelle: 4235-%

Empirische Gesetze der Kinetik des Schichtwachstums und der Sauerstoffaufnahme

Parabolische Abhdngigkeit von der Zeit t:

Arrhenius-Abhingigkeit von der Temperatur T: 6X2/2 = A_ exp (—QX/RT)

= Aktivierungsenergie

§ 2 - ¢t
X

x = Schichtstirke von Oxid (¢), o=-Phase (a), Doppelschicht (£) bzw. Sauerstoffaufnahme (t)
A.X = Vorfaktor,jQx

Giiltigkeitsbereich

Sauerstoffaufnahme Oxid o~Phase Doppelschicht
[ ° 1 AT[g/cmZ]Z/éec A¢[cm2/sec] Aa[cmz/sec] Ag [em? /sec]
Q. [cal/mol] Q¢[cal/mol] Q,[cal/mol] QE [cal/mol]
Mittelwerte nach 1000 - 1300 2,62 + 1071 3,91 - 1072 2,54 + 10~ 8,30 + 107}
eigenen Daten (ndherungsw. ab 700) 41 653 40 164 43 561 43 885
ORNL-Daten 1000 - 1500 1,811 + 10~} 1,126 - 10-2 7,615 « 10”1 3,412 . 10-1
(ORNL /NUREG/TM-41) 39 940 35 890 48 140 &1 700
Baker, Just RT - Smp. 2,07
(zZit. in Scatena, NEDO 10674) | 45 500
Hobson, Rittenhouse (ORNL-4758) 927 - 1371 3,3 - 10-1
graph. interpoliert 38 800
Klepfer RT-890 (mon. Zr0,) 3,40 - 1073
. 29 000
(Zit. in Scatena) 890-1577 (tetr.Zrop) | 2,20 « 1072
- 33 500
1577-Smp (kub.Zr03) 6,40 - 103
79 800
Biederman etal., WPI 982-1482 1,91. 1072 9,40 - 107% 2,24+ 1072
(J.Nucl.Mat. 62 1976,213-220) ' 33 370 29 300 33 500

- 102 -
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1.1.2 Kinetische Untersuchungen bei 700f1000°C

Abweichungen von der parabolischen Oxidationskinetik waren in friiheren Ver-
suchen bei 900°C,érkannt worden. Daher wurde der Temperaturbereich zwischen

700 und 1000°C nunmehr eingehender untersucht.

Gebeizte Rohrabschnitté von 30 mm Linge wurden im Rohrofen strbémendem Dampf
(1 m/sec) ausgesetzt, nachdem sie unter Argon vorerhitzt worden waren (iso-
therme Versuchsfiihrung). Das im betrachteten Temperaturbereich geringe Uber-
schwingen der Probeﬁtemperatur durch das Einsetzen der Reaktion wurde durch
kontinuierliches Einschieben ins Zentrum der Heizzone kompensiert, so daf
die Versuchsfﬁhrung nahezu ideal isotherm war. Die Versuchstemperéturen wur-
denfin.SOO—Abstanden gestaffelt, die Zeiten betrugen 2, 5, 10 und 15 min,
teilweise 1 und 3 min. Lingere Versuche wurden bei IOOOOC mit 30, 60 und 90
min gefahreh.'Mit identischen Versuchsparametern wurden jeweils 2-3 Oxida-
tionsvérsuche durchgefiihrt; die méiét sehr geringe Streuung der Sauerstoff-
aufnahme betrug weniger als 5%, in einzelnen Fédllen bis 107%. Dié'Proben
wurden zur‘Messung‘der’Saﬁerstoffaufnahme'rﬁgkgewogen und metallographisch

untersucht.

Die'Auft:agung,der;Saugrstoffaufnahﬁe gegen'die Zeit, deren Quadrat- bzw.
Kubikwurzel (Abb. 4235-6) macht deutlich, daB mit abnehmender Temperatur
ein Ubergang von niherungsweise parabolischer zu kubischer Zeitabh#ngig-
keit gefunden wurde. Selbst bei 1000°C wird eine Abweichung vom ideal pa-

rabolischen Verhalten beobachtet.

Fiihrt man dennoch die in 1.1.1 beschriebene Auswertung auf parabolische Ki-
netik formal durch, dénn.erhélt.manufﬁr 700-1000°C parabolische Geschwin-
digkeitskonstanten, die ihrerseits etwas zeitabhingig sind und daher fiir
jede Versuchszeit getrennt bestimmt wurden. Ihre Auftragung in Abb. 4235-7

‘ éntsprecﬁend Abb. 4235-4 verdeutlicht, daB die Arrhenius-Gerade entspre-
chend den verschiedenen Versuchszeiten mit abnehmender Temperatur aufféchert.
Den Geschwindigkeitskdnstanten fiir die einzelnen Zeiten, die sich in syste-
ﬁatischer Weise gruppieren, sind dabei Hilfslinien zugeordnet. Dem Vergleich
mit den Ergebnissen bisheriger Untersuchungen dienen die eingezeichneten
Streubiinder. sowie die fiir den Bereich 1000-1300°C aufgestellte und bis 700°C
extrapolierte Arrhenius-Gerade. Entsprechend wurde die im ORNL fiir 1000~

1500°C aufgestellte Arrhenius—Gerade extrapoliert und eingetragen.
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Der Vergleich der eigenen ErgeBnisse zgigt; daB es 2qr einfachen paraboli-
.schen Beschreibung der Kinetik der Sauerstoffaufnahmeimﬁglich ist, das fiir
hShere Temperatur ermittelte 2eitgesetz.anzuwenden,vwenn mén,eineinnbuBe
an éenauigkeit der Beschfeibung_inkauf nimmt, die durch-Abweidhungen vom
parabolischen Verhalten verursacht wird. Diese Beschreibung hat den Vorteil,
daB sie fiir den gesamten Temperagurbereich'von 700-1300°C einheitlich ist
und die Abhingigkeit der Gewichtszunahme von Zeit und Temperatur analytisch

mit nur zwei empirischen Konstanten darstellt.

.Die Abb. 4235-8 und 9 zeigen metallographische Querschliffe von Proben, die
bei,IOOOOC,oxidierteworden‘waren,QBie~Gr63e der ehemaligen B-Kérmer, die
sich bei der Abkiihlumg in Widmanst&tten—a-Gefﬁge umgewahdelt haben, wichst
nur noch wenig mit der Oxidationszeit. Das Oxid hat bis 30 min jeweiléwet-

. wa die gleiche Stﬁfke‘wie die benachbarte Schicht aus sauerstoffstabiiisier—
ter o-Phase, wihrend sie fiir die.VersﬁéhSZeiten,60 und 90 min gegeniiber der.
dﬁnnerZWerdenden a—Schichtdvorherrsqht. Ab'15;min.ist.zuferkennen,,daﬁ die
PhaseﬂgrenZe,Oxidza,Wellig,wird, nach 60 und 90 min wird welliges Aufbrechen
der Oxidschicht deutlich, das sich in einer Vielzahl kurzer Risse #uBert,
die tangential ausgeriehtet sind, sowie einem AufreiBen des Oxids in -radia-
ler Rohrriehtung.LBei-mittleren VersuchszeitenAsind Einwachsungen der o~ in
die,sfPhase,deutiieh,.Fﬁr die tieferen,Temperéturen‘wutde - wit Ausnahme
der,hier.nieht;untersuchtenﬁLangzeiteffekte - eine 3hnliche Morphologie ge-
funden, wobei.das Probeninnere mit abnehmender Temperatur von riicktransfor-

miértem,B—Gefﬁge.ﬁber a~B~Zweiphasengefiige in a-Gefiige iibergeht.

Die beschriebenen morphologischen Effekte nach langzeitiger Oxidation bei
1000°%¢ sindmeindeutigimit.einer‘ﬁnderqng;der Oxidationskinetik verkniipft.
bieéevist‘fﬁr;Tieftempératuroxidation bekannt als beschleunigte Oxidation
im?sog.mPosttransiEionsgebiet-naéh iberschreiten eines Ubergangsbereiches
:Ctrénsitioﬁupeintf break-away) . -Break-away tritt, wie‘eigene Langzeitﬁersu—'
.che. zelgsaﬁegsto%ggugna ch etwa 500-1000 h Oxldatlonszelt auf, nach etwa’
40-50 mg/dm'T——-t zunehmender Temperatur wird dieser Ubergang erst bei h&-
;herem Sauerstofflnventar aber immer kﬂrzerer Ze1t erreicht.. Abb. 4235~10
'zelgt dle Gew1ehtszunahme bei 1000°¢ linear . gegen. die Ze1t aufgetragen.

:eht anschaulleh -daf 31ch die. 0x1dat10nsk1net1k nach ca. 30 mln dra-

fstlseh dndert, . von.parabollscher bis. kublscher Zeltabhanglgkelt gemaB ob1- .

'ger Ausfuhrung ZU. angenahert linearer Klnet1k. Ursache dieser Anderung 1st
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der morphologisch erkémmbare Ubergang von einer diffusionskontrollierten
Sauerstoffaufnahme unter Ausbildung einer schiitzenden Oxidschicht, hin zu
einer rascheren Aufnahme des Sauerstoffs, der die por&s gewordene Oxid-
schicht unabhéngig von ihrer Stdrke durchdringt. Durch das rasche Wachstum
der Oxidschicht wird die angrenzende Schicht aus sauerstoffstabilisierter
dfPh&Sé;:die ihrerseits diffusionskontrolliert langsam fortschreitet, nahe-

zu aufgezehrt.

1.1.3 Oxidation vorhydrierter Proben -

Zielzaieser Untefsuchung war das Studium deS’Vorgangs der Wasserstoffauf-
nahme durch Zircaloy, sowie die Klirung des Einflusses, den der Wasserstoff-

‘gehalt auf eine nachfolgende Dampfoxidation ausiibt.

Dazu wurden Rohrproben nach {iblicher Vorbehandlung in strﬁmendem‘WaESer—
stoffgas (0,3 1/min) hdchster Reinheit bei 300°C gegliiht fiir Zeiten von
0,53 1, 2,5 und 4 h. '

Die Gefiigeuntersuchung der hydrierten Proben (Abb. 4235-11-13) ;ergab nach
0,5 und 1 h keinen erkennbaren EinfluB auf das feinstkdrnige a—Gefiige, nach
2,5 h einen deutlichen WasserstoffeinfluB an wenigen Stellen, nach 4 h ei~
nen starken Wasserstoffangriff, ausgehend von einem groferen Anteil der Pro-—
benoberfliche, wihrend jeweils das iibrige Gefiige praktisch unverindert aus-—
sieht. Die stark éﬁgegriffenen Stellen zeigen in ihren Randbereichen dicht -
liegende deridlaméllen. Es kann geschlossen werden, daB der Wasserstoff
nach einer gewissen Inkubationszeit von einzelnen Oberflichenstellen aus
inhomogen in die Proben eingedrungen ist. Dieser Befund wird gestiitzt durch
chemische ‘Analysen auf Wasserstoff sowie Mikrohirtemessungen. Die Analyse
ergab nach 0,5 und 1 h keine meflbare Wasserstoffaufnahme iiber den urspriing-
lichen Gehalt von ca. 8-10 ppm hinaus, wihrend nach 2,5 und 4 h unsystema-
tisch sehr hohe Geﬁalte gefunden wurden, abhingig vom lokalen Angriff des
zufdllig analysierten Probenstiickes. Die Stellen lokalea Angriffs enthalten
Wasserstoffanteile, die stdchiometrischem ZrH; etwa entsprechen. Stellen mit
Wasserstoffangriff zeigen hohe Mikrohidrtewerte, wﬁhrend unbeeinfluBt ausse-

hende Gefiigestellen in der Hirte nur wenig {iber der unhydrierter Proben liegen.

Vorhydrierte Proben wurden unter den normalen Versuchsbedingungen‘in Dampf

bei 1000°C fiir 15 min nachoxidiert. Wie die Abb. 4235-11<I3zeigen, bringt
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'der thsérstoff nur. an den starkahydrierten Stellen signifikante Knde:ﬁngen
&er'Mbrphologie; An diesen Stellen lokalisiert war die Oxidation versfﬁrkt
abgelaufen und ‘hatte zur Bildung dicker, scholllg aufgerlssener Ox1dsch1ch—
lten gefiihrt. In Abhingigkeit von der Hydrlerzelt ergab die Nachox1dat10n
-eine gegeniiber dem hydrierten Zustand leicht verminderte Sauerstoffaufnahme
-bei 0,5 und 1 h Hydrierzeit, fiir die beiden anderen’Zeiten dagegen stark
erhdhte Saperstoffaufnahme (Abb. 4235-14). Wasserstoff wirkte sich somit in
geringerer Konzentration mo&kriérend-auf die Nachoxidation aus, wihrend die
Sauerstoffaufnahme bei einem mechanisch desintegrierendem Geflige mit einer

der Verbindung ZryH entsprechenden Konzentration stark erhdht wurde.

1.2 Kinetische Untersuchungen unter temperatur—transienten Bedingungen

-1.2.1 Vermehrte Sauerstoffaufnahme und verdnderte Gefiigestruktur als

Funktion der Abkiihlungsgeschwindigkeit

Im Zuge der kinetischen Untersuchungen der Zircaloy 4[Wasserdampf-Oxidation
in programmgesteuerten, realistischen und hypothetischen Temperatur—Zeit-‘
Verliufen von Reaktorstdrfdllen wurden systematische Versuche iiber den Ein-
filuB der.Abkﬁhlungsgéschwindigkeit von maximaler Reaktionstemperatur auf
die Sauerstoffaﬁfnahme, den Gefiigezustand und die mechanischen Eigenschaften
des Materials begonnen. Die Untersuchungen basierten dabei auf den immér
wieder angewandten,arechneriSCh*ermittelten DWR-Kiihlmittelverluststérfall~
Funktionen,.bgi.denen iiber eine Gesamtdauer von drei Minuten die iiber den
Blowdown-Peak 'angesteuerte Maximaltemperatur zwiséhen_SOO und 1300°C und
(nach Durchlaufen der Haltezeit bei dieser Temperaturi_die Abkiihlungsge-
schwiﬁdigkeit,zwiSchen 2 und 25°C/s variiert wurde. Die Auswértung der
Rgaktionsprodukte wurde - im Vergleich zu den bei gleichen Zeiten uﬁd.Mat
ximaltempenaturen,'aBer.durch scharfe Abkiihlung "abgeschreckten" Proben -

durch gravimetrische und metallographische Methoden vorgenommen.

Die gravimétrische.?rﬁfung der iiber die verlingerten Abkiihlungszeiten ein-
trétendeny_VermehrtenvGeWiehtszunahme ergab einen maximalen Zugewinn von
efwa;BOZ.fﬁrvdie,langsamste Abkﬁhlung\(ZO/s) von der Maximaltgmperatur
(13009),,d.h.:£ei einerjauf die.Weisé um etwa 6 min verlingerten Reaktions-
zeit (Abb.“4235%15), Markante Unterschiede der Gefligestruktur als Folge
unterschiedlicher Abkiihlung konnten nur fiir die 1300°C-Versuche festgestellt
werden (Abb. 4235-16)..Wshrend durch die kontrolliert schnellste Abkiihlung
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in 58°C/s die bekannte martensitische a-Nadelstruktur (Widmannstitten—
Struktur) noch erhalten werden konnte, nimmt bei zunehmend verlangsémter
Abkiihlung die GrdBe der stab— und platténéhnlichen Kristallite erheblich
zu. Unter den Bedingungen verlangsamter Abkiihlung kommt es von einer ver-
minderten Zahl von Kristallisationskeimen aus zu einém diffusionsbestimm—
ten Wachstum grober Kristallite. Die vermutlich inhomogene Sauerstoffver-
teilung eines solchen Gefliges und ihre Konsequenzen auf die mechanischen
Eigenschaften des Materials 'sollten Gegenstand vertiefter Untersuchungen

werden.

1.2.2 Vergleich der bisherigen isothermen mit den neuesten tremperatur-

transienten, stérfalldhnlichen kinetischen Versuchsergebnissen

Der nunmehr mSgliche Vergleich unserer isothermen Versuchsergebnisse mit
denen der temperatur-transienten, stdrfallzhnlichen Untersuchungeh bei ent-
sprechenden Zeiten (3 min) und Temperaturen (800-1300°C) ergab das folgende
Bild (Abb. 4235-17). -

Entsprechend der im Storfallverlauf - gegeniiber der isothermen Reaktion -
verminderten Zeit-bei-Temperatur kommt es jedenfalls fiir 900-1300°C zu dem
bereits quantitativ beschriebenen reduzierten Gesamtumsatz (2 , 8). Seine
prozentuale Hbhe ist ein von der maximalen Reaktionstemperatur unabhingi-
ger Wert von etwa 33%. Das wird aufgrund des zwar mit der Reaktionstempera-
tur exponentiell steigenden Sauerstoffumsatzes, dem aber bei konstanter Re-
aktionsdauer die mit zunehmender Maximaltemperatur verkiirzte Zeit-bei-Maxi-
maltemperatur entgegenliuft, verstindlich. Im‘Vergleich zﬁ dem nach Baker-
Just isotherm berechneten Gesamtumsatz bedeutet das zusammenfassende Ergeb—'
‘nis, daf fir den genannten Temperaturbereich in etwa 47% der Sauerstoffauf-
nahme abzuziehen sind, um auf den in Frage gestellten Stdrfallumsatz umzu-

rechnen.

1.2.3 Temperatur—transiente Oxidation voroxidierter Rohrabschnitte

Im Zuge weiterer Berﬁcksichtigung praktischer Gegebenheiten bei Reaktorstdr-
fillen wurden - auBer den temperatur-transienten Bedingﬁngen der Dampfexpo—
sition - auch mﬁgliche maximale Voroxidationszustinde des Brennelement-Hiill-
materials’erzeugt, um ihren EinfluB auf die wihrend eines Stérfalles zu er-

wartenden reduzierten Reaktionsumsitze zu untersuchen. Dazu wurden Zircaloy-
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Rolirabschnitte wihrend 26 Std bei 600°C und 7 Std bei 800°C bis zur, Bil-
dung einer Deckschichtstﬁrke von rechnerisch etwa 30 ;m Zr0, voroxidiert

und sodann stdrfalltypischen Reaktionsverléufen wihrend 3 min bei Maximal-
temperaturen von.lboo, 1100 und 120000 unterworfen. Die gemessenen_GéwichtSf
zunahmen ergaben das folgende Bild (Abb. 4235-18). Bei 1000 und I]OOOC ‘lagen
die Umsdtze erwartungsgemis deutlich unter denen des metallischen Oberfld-
chenzustandes. Im Vergleich zu dem abgeschétzten Ergebnis einer nach 500 mg/dm
Gewichtszunahme iber 3 Minuten ohne Zwlschenahkuhlung fortgesetzten,Hochtem-
peraturoxidation jedoch ergibt sich eine etwas schlechtere Schutzwirkung als
éie eines Hochtemperatur-Oxides. Bei 1200°C waren keinerlei Vorteile vermin-
derter Sauerstoffaufnahme, im Gegenteil vermehrte.Umsétze,‘auéh gegeniiber

dem metallischen Zustand in stdrfalltypischer Reaktionsweise erkennbar.

Damit: bestdtigen sich die bereits in isothermen Versuchen an verschiedenar-
'tigAVOroxidiertem Material gewonnenen Resultate ( 2), die auswiesen, dal
bei Temperaturenuoberhalb;110090 ﬁon der Vofoxidatioh keine Schutzwirkung
auffdaé oxidative-Stérfallgeschehen erwértet werden kann, und daB»bei resp.
unterhalb}llooQ jedoch die nach-den neugéten'Messungen'um 33% fedﬁiieftén'
Sté:fallumsﬁtze des metallischen Materialzustandes noch,klar untefboten

werden,

2.1 Versuchsdurchfuhrung

Dle_Versuchsapparatur wurde bereits unléngst abgebildet und ausfiihrlich be-
schrieben (7). In diesem Bericht sollen daher nur die Verbesserungen an der

Apparatur. und des Versuchsablaufes aufgezeigt werden.

Die Kapseln wurden bei dér'alten Versuchsanordnung“an ein TitanjDruckzulei-
tungsrohr angeschweift. Zeitweilige Schwierigkeiten durch Eutektikumsbildung
und sehr starke Oxidation des Titans 1ieﬁen'ein Zircaloy-2-Druckzuleitungs—
rohr zur Anwendung kommen. Ein Fihrungsrohr zur' Vermeidung der Durchbiegung
des Drﬁckzuleitungsrohres war somit nicht mehr erforderlich. Die h6herenﬁ
Maté:ialkosten des Zitcaloij-RQhres konnten durch mehrmaligen Einsatz eines,
Rohres weitgehend ausgeglichén werden. - Bei der alten Versuchsanordnung wur-—
dé im Dampferzeuger stidndig frisehes.wasser verdampft. Ein Umbau ermdglichte

die kontinuierliche.Riickfihrung des Dampfkondensats, so daf ein geschlossenef
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Dampfkreislauf entstand und die Versuche unter vdlligem LuftabschluB gefah-
ren werden konnten. — Der widhrend des Aufheizvorganges zum Spiilen eingelei-
tete Argonstrom wurde in einem separaten Ofen bei 1000°C iiber Zirconspinen

als Gettermaterial gereinigt.

Im oben zitierten Bericht wurde auch die temperatur—transiénte Versuchsfiih-
rung in Dampf beschrieben. Bei dieser Versuchsfiihrung erreichen die Kapseln
erst nach 3-4 Minuten ihre Endtemperatur,,so’daﬁ es bei hohen Innendriicken
bereits vor Erreichen des gewiinschten Druckes zum vorzeifigen Platzen der
Kapseln kam. Die weiteren Versuché wurden daher unter sehr streng isother-
men und isobaren Bedingungen gefahren.- Durch entsprechende Ventilschaltung

. war es moglich, nach mehrmaligem Splilen des Kapselinneren und unter AusschluB
des Kapselvolumens deg gewlinschten Innendruck probehalber einzustellen. Der
Uberdruck wurde danach untér Beibehaltung der Ventilstellungen abgelassen.
Durch SchlieBen des Ablanentlls lieB sich der gewZhlte Innendruck innerhaldb

von 8 Sekunden ohne Korrektur wieder elnstellen.

Folgende Vorgehensweise wurde routlnemaﬁlg angewandt (4235 19): Die Kapsel
wird drucklos unter gereinigtem Argon/h Mlnuten auf eine Temperatur gebracht,
die je nach notwendigen Endtemperaturen, durch die eintretende exotherme Re-
aktion von Zircaloy mit Wasserdampf, um 10-80°C unter ihrem Sollwert iiegt.
Danach wird gleichzeitig das Dampfventil gedffnet und der Argonsfroﬁ abge-
stellt. Nach 8 Sekunden erreicht der Dampf die Kapsel, sogleich tritt die
exotherme Reaktion . des Zircaloy 4 mit dem Wasserdampf ein, und die Kapsel er-
reicht innerhalb von 8 Sekunden ihre Endtemperatur. Die Temperatureinstel-

lung des Ofenreglers muf sodann auf die neue Temperatur eingestellt werden.

Gleichzeitig mit Beginn der exothermen Reaktion erfolgt der ArgoneinlaB in
das imnere Kapselvolumen. Die Zeit von Beginn der Druckaufgabe respektive
beginnendén Metall-Dampfreaktion bis zum Bruch ergibt die Standzeit. Nach
Erreichen der gewiinschten Versuchszeit resp. nach erfolgtem Bfuch wird die
Dampfzufuhr abgeséellt, der Reaktionsraum mit-Argon wasserstefffrei gespiilt

und die Kapsel in den kalten Bereich des Ofens zum Abkiihlen gebracht.

2.2 Versuchsauswertung

2.2.1 Bestimmung der maximalen Umfangsdehnung

Zur Bestimmung der maximalen Umfangsdehnung wurde um die am stidrksten ge-
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dehnten Stelle der zu vermessenden Kapsel ein etwa:2 mm breiter Tesafilm-—
streifen gelegt. Der sich etwas iiberlappende Tesastreifen wurde an der Pro-
be mit einem Rasiermesser aufgeéchnitten, vorsichtig abgezogen, auf einer
ebenen Unteflage ausgebreitet und mit einer Lupenlampe direkt der ﬁmfang ab-
gemessen. Bei geplatzten Proben wurde die RiBbreite mit einer Schieblehre

vermessen und in Abzug gebracht.

2.2.2 Photographische Abbildung der Kapseln

NacﬁjBeendigung des Versuchs wurden die Kapseln jeweils in Front- und Seiten-
ansicht zum Bruch photographiert und in natiirlicher GrdRe wiedergegeben. Kap-

seln, die nicht geplatzt waren, wurden entsprechend nur einmal photographiert.

2.2.3 Probenvorbereitung zur' rasterelektronischen Auswertung

An .der zu untersuchenden Stelle der Kapsel -_vorWiégend an der am stdrksten
gedehnten Stelle - wurde ein ca. 5'mm breiter Ring herausgetrennt. Dieser

Ring wurde halbiert, mit der W&lbung nach oben auf -einen speziellen Proben-
halﬁe: geklebt und zur Verbesserung der Leitfﬁhigkeit.leicht mit Gold bedampft.
‘ Von .den so,vorbereiteten Proben konnten im Rasterelekgrbnenmikroskop zur Un-
te:Suéhung derlRiBzah1=und.rbreite Oberflichenaufnahmen zﬁischen 65—-105.000-

fachexJVergrﬁﬁerQngAangeferfigtiwerden.

2.3 Versuchsergebnisse

2.3.1 Zeitstandversucht

Die — im Gegensatz zu den im fqlgendeﬁ’Ahschnitt besprochenen Versuche - bis
zum Bersten der Proben durchgefiihrten Rohrinnendruck-Kurzzeitstandversuche
<'hatten die in Abb. 4235-20 w1edergegebenen Ergebnlsse, die zu Vergleichszwek-
ken den entsprechenden Resultaten in Argon ( 2, 7) zugeordnet wurden. Hierbei
'81nd.d1euden angewandtenARohrkapsel.Innendrucken entsprechenden Tangential-
spannungswerte auf der Basis der AQSgangsrohrdimensiOn‘berechnet und als Funk-
.tion'der Standzeif wiedergegeben. Jedoch wurden auch die wahren Tangential-
spannungen - unter Beruck51cht1gung der maximalen Umfangsdehnung - gemdf der

Bezlehung berechnet

o, = o, (1+¢g)?
€, £,

o ‘= wahre Tangentialspannung (N/mm?) -
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btz = aﬁfaggliche Tangentialspannung. (Nlﬁg?)
€ = max. Umfangsdehnung .

uﬁd in Tab. 4235-3 wiedergegeben. Auf diese Weise' wurde es mﬁglich, den im
‘ia/ﬁ—Umwandangs—Tempgratutﬁereich,(900¢C).dﬁréh héhe'ﬁmfangsdehnungen vorge-
4t§ﬁs¢htén\Festigkeiiégbfall der Proben zu korrigieren und die Funktion da-
dufch7in?eine zu den Geraden von 800° und 950°C parallele Neigung zuriickzu-

fiihren.

Dié‘besondere Aufmerksamkeit richtete sich auf die festigkeitserhdhénden und
dukfilitﬁtsﬁindérnden Effékte der Dampfoxidation. Ein leichter Duktilitdts-
—fﬁckgaﬁngurde bereits bei SOOOC nach Expositionszeiten > 200 sec festgestellt,
-wesentlich stidrker trat dieser Effekt bei 900 und 950°C bereits nach sehr kur—
‘zeh Reaktionszeiten hervor. Eine oxidationsbedingte Festigkeitszunahme wurde
bei den beiden letztgenannten Teﬁperatureh durch verlangerte.Standzeiten ge-
messen, sie trai jedoch als klare Abweichuﬁg'von der gewdhlten Darstellung

des Funktionsverlaufs in Argon (Abb. 4235—20)Verst ab 150 sec bei 950°C deut-

lich hervor und wurde als schraffierte Fliche gekennzeichmnet.

Das,éuﬁére:Erscheinungsbild der dampf-exponierten Kapseln (Abb. 4235-21
bis 23) war bestimmt durch die mit steigender Reaktionstemperatur zu beobach-

abnehmenden - ] . . .o ,
tenden/Umfangsdehnungen. Es erwies sich aber auch die Weite der RiBSffnung
der Kapseln als eine von den gewdhlten Versuchsbedingungen stark abhingige
GrdBe. Am weitesten waren die bei 800°C unter hohen Innendriicken, d.h. kiir-
zesten Standzeiten, gepriiften Rohrkapseln aufgerissen. Sie wurden dabei ge-
gen die Berstseite bananenartig gekriinmt. Die schwarzen oxidischen Oberfli-
chenschichten zei%ten eine yissige Struktur, weil die durch die mechanische

- Kapseldehnung eine -

Belastung auftretende/bruchfestigkeitsiiberschreitende Beanspruchung der Zr0Ojp-
Oberflichenschicht zur Folge hatte. Dadurch wurde auBerdem ein am RiBgrund

und den RiBflanken verstdrkter Oxidationsangriff ermdglicht.

2.3.2 Kriechkurven

Ausgehend von der Tatsaché, daB in vorausgehenden Innendruckversuchen bei
900°, d.h. im Temperaturbereich der o/f-Umwandlung, sehr hohe kriechgeschwin-
‘digkeitsabhingige Dehnungswerte gemessen wurden, erschien es: interessant,
Kriechkurven unter verschiedenen Innendriicken durch Versuchsabbruch von Ein-
zelmessungen.und deren Vermessung auf maximale Umfangsdehnuﬁg_aufzunehmen.:

‘Das .wurde zeitgleich fiir Argon und Wassefdampf bis zum Bruch in jeweils 4-5
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Tab. 4235-3: Rohrinnendruck-Kurzzeitstandpriifung von Zircaloy 4-
Rohrkapseln in reinem Argon und Dampf
bei 800 - 900 - 950°C

Argon
Temperatur Innendruck Standzeit vTange?t?a]-Spannung Max. Umfangs-
[°c] - latl [min,s] <X:is h‘\;?:niéf]m) . Sr‘f;}/lx)nmzl | deLlIBIUI[l%](BII%Ch)
800 . 70,8 40" 46,0 174,2 9,6
51,8 20 30" 33,5 130,8 97,7
41,2 11 16" | 26,6 97,9 91,7
32,4 40' 5" 21,0 72,1 | 85,3
900 | 40,0 20" 25,9 72,8 67,7
25,0 144" 16,2 46,2 68,9
23,0 | 20 " 14,8 40,3 65,2
16,0 v ssn 10,1 4,1  108,6
15,1 7' 52" 9,8 | 33,6 - 85,3
15,0 8" 16" 9,7 | 39,2 101,0
13,3 12' 46" 8,5 36,0 106,0
10,0. 28" 27" .6;4 23,8 | 93;4
9,0 129t 43 5,7 34,8 146,6
9,0 | 33 1" | 5,8 26,7 - 113,8
950 19,0 21" 12,4 26,5 46,4
16,0 s | 10,3 21,9 45,7
13,1 2! 24" 8,5 22,1 61,2
10,1 8! 52" 6,5 19,3 71,9
8,0 ,, 17 14" 5,2 12,7 56,6
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Daﬁpf
T 't' 1- ? ) -
Temperatur Innendruck - Standzeit ( ‘ angentiar~Spannung Max. Unfangs
. Vers,-Beginn) (Bruch) dehn Bruch)]
[°c] [at] [min,s] O [N/mm%] o, [N/mm? ] £ u?%§ rue
800 70,8 38" 45,4 163,3 89,6
70,8 42" 45,5 169,5 93,1
51,8 3 33,1 129,5 97,7
41,2 9* 34" 26,5 83,8 78,0
32,3 37° 3" 20,7 61,5 72,3
900 39,8 21" 25,4 51,7 42,17
29,4 1’ 7" 18,7 42,7 51,2
23,0 21 15" 14,9 31,5 45,7
19,9 47 52" 12,8 31,9 58,0
16,0 8' 20" 10,2 24,5 54,9
12,6 16' 26" 8,1 23,1 69,3
10,0 - 32' 46" 6,4 16,5 60,4
950 21,1 10" 13,7 19,3 19,0
18,9 1" 12,1 20,1 28,9
17,1 13" 11,0 18,2 28,5
15,6 42" 10,2 13,7 15,6
15,0 1t 3" 9,6 12,5 13,8
13,7 RS b A 8,8 11,2 12,9
13,0 2' 21" 8,3 10,9 14,3
12,1 11 31" 7,8 12,6 27,2
11,0 7' 32¢ 7,1 9,0 12,8
10,3 34' 30" 6,6 12,3 36,6
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Messungen'bei Innendriicken von 10, 16, 23 at durchgefiihrt. Die gewonnenen
Kriechkurven sind in Abb. 4235-24 wiedergegeben. Man erkennt . aus dieser Dar-
stellung, daB '
- bei sehr kurzen Standzeiten in Dampf relativ niedrige Bruchdehnungen
(40%) beobachtet resp. extrapoliert werden konnen,

- das AusmaB der Bruchdehnungenvsich umgekehrt.proportional zum Kapsel-

- innendruck: verhdlt, also mit abnehmendem Druck ansteigt,
= die ﬁberlagerte'Dampfoxidation einen festigkeitserhahenden und

duktilititsvermindernden Einflu8 ausiibt.

In Abb. 4235-25 ist der zeitliche Verlauf der wahren Tangentialspannung (be-
rechnet auf der Basis der maximalen Umfangsdehnung) aller Versuche wiederge-
geben. Sie 148t deren starken Anstieg aufgrund der sich vermindernden Wand-

stirke erkennen.

In Einzelabbildungen (Abb. 4235-26 bis 28) sind die fiir die drei verschiede-
nen Innendrﬁcke durch Versuchsabbruch gewonnenen sowieﬁdie nach Bruch entnom—
menen, gedehnten Kapselproben.wiedergegeben. Jeweils wurden die Versuchs-

~resp. Standzeiten und gemessenen maximalen Dehnungen hinzugefiigt.

Es zeigté sich, dag
- bis zum Ende des sekundiren Kriechbereichs die beobachteten Kapseldehnun-
_.gen unabhdngig vom Milieu .iiber deren Linge gleichmiBig und rotationssymme-

trisech auftraten, ‘

- erst im tertidren Kriechbereich deutlich einseitige Verformungen d.h. Beu-
len,,auffraten, die schlieBlich zur Lokalitit des Bruches wurden. Die Be-
réchmung der wahren Tahgentialspénﬁqnggéinér”soléhéfmaﬁéﬁ verformten, gé*
borstenen Kapsel~kann aufgrund der {iber den Umfang unterschiedlichen
Wandstdrke deshalb nur einen mittleren Ndherungswert erbringen;

~ schon nach.Expositionszeiten ven >J.ﬁin'in Dampf reduzierte Dehnungswerte

. gemessen werden konnten. Diese lagen vor allem bei Vergleich der geborste-
nen .Proben erheblich unter denen der argonexpdnierten Proben,'

- die gedehnten Kapseln.in ihrer Gesamtheit; d.h. ‘schon bei sehr kurzen Zei-
ten~innerer.meéhanischer,und duBerer. korrosiver. Beanspruchung,Risse in der

duBeren ZrOz-Deckschicht aufwiesen.
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Zu einer genaueren Priifung ihrer Zahl pro Umfangslinge und ihrer Breite
wurden ;astefelektronenmikroskopische Untersuchungen durchgefiihrt. Einige
Aufnahmen sind im Uberblick in Abb. 4235-29 wiedergegeben. Durch ihre
quantitative Auéwertung konnten die folgenden beanspruchungsbedingten Un-
terschiede von Rifbildung und RiﬁwaChsfum fiir die frei verschiedenen Kap-

selinnendrﬁcke_ermittelt werden:

Bei dem Versuch bei hohem Innendruck (23 at), dem eine Standzeit von 135 sec

entsprach, trat sehr schnell eine hohe RiBidichte (200 R/cm) auf, die in Uber-
einstimmung mit der Tendenz aller iibrigen Versuche bis zum Versuchsende kon-

stant blieb; kurz vor dem Ende der Standzeit stieg die mittlere RiBbreite auf
das 4,5-fache (18,3 m).

Bei dem Versuch bei mittlerem Innendruck (16 at), dem eine Standzeit von

500 sec entsprach, trat schnell eine gegeniiber dem erstgenannten Versuch ver-
minderte Rifdichte auf (120 R/cm); die Risse verbreiterten sich im tertiiren

Kriechbereich auf das 5,3-fache (29 um).

Bei dem Versuch bei niedrigerem Innendruck (10 at), dem eine Standzeit von
1966 sec entsprach, trat bald eine gegeniiber den beiden erstgenannten Versuchen
weitergehend verminderte RiBdichte auf (90 R/cm); die Risse verbreiterten sich

jedoch im tertiiren Kriechbereich auf das 7-fache (35 um).

Die aus der RiBzahl und der Gesamtdehnung der gebrochenen Kapseln (Abb. 4235-30)
berechneten RiBdichten und mittleren RiBbreiten wurden in einer hyperbolischen
Funktion (Abb. 4235-31) zusammenfassend d;fgestellt. An der Probe des 10 at-Ver—
suchs wurde die geringste Rinichte, aber groBte mittlere RiBbreite, an der des
23 at-Versuchs, die hichste Rifidichte und geringste mittlere Breite beobachtet..

Der Versuch bei 16 at zeigt dazwischenliegende Werte.

Die quantitative planimetrische Auswertung dieser Versuche auf das Ausmaf der

spannungsverstirkten Oxidation ist derzeit im Gange.
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ZIRCALQY 4 /DAMPE -HOCHTEMPERATUR OXIDATION
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o235 ZIRCALOY 4/OAMPF -HT-OXIDATION

* GEWICHTSZUNAHME ALS FUNKTION DER REAKTIONS-
ZEIT(=15min,700-1000°C, IN LINEARER, PARABO -
LISCHER UND KUBISCHER AUFTRAGUNG

Gewichtszunahme Gewichtszunahme 1000°C
[mg/dm?] : [mgAimd] /
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Abb42357 ZIRCALOY 4 /DAMPE-HOCHTEMPERATUR OXIDATION

PARABOLISCHE GESCHWINDIGKEITSKONSTANTE 6t%/2 FUR DIE SAUERSTOFFAUF-
NAHME IN TEMPERATURABHANGIGKEIT. ABWEICHUNG VOM PARABOLISCHEN
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ZIRCALQY 4/DAMPE-HOCHTEMPERATUR-OXIDATION

Abb4235-8 1000°C,1m/s, isotherm

Tmin 5min
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ZIRCALQY 4/DAMPF -HOCHTEMPERATUR-OXIDATION

Abb4235-9 1000°C, 1 m/s, isotherm

15 min 0 min
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Apb4235-10 ZIRCALOY 4 /DAMPE-HT-OXIDATION

ABHANGIGKEIT DER GEWICHTSZUNAHME VON
Cewichts- DER REAKTIONSZEIT BEl LANGZEITVER —
> nahme SUCHEN BIS 90min, 1000° C.
[mg/dm]

20007

1500 = 7

1000

500 T

30 60
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Apb423511 ZIRCALOY & /HOCHTEMPERATUR-OXIDATION

A durch Hp [1/2h,300°C;0,3U/min] A: durch Ho{1h;300°C; 0,31/min

B: Verbehandlung [H2,1/2h,300°C; B: Vorbehandlung[H5, 1h;300°C,
0.31/min} und Dampfkorrosion 0,3 1/min] und Dampfkorrosion
15min,1000°C,1m/s 5min,1000°C,1m/s
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Abb 423512 ZIRCALOY &/ HT-OXIDATION

A- durch H, [ 2 /2 h,300°C, 031/min]
B: Vorbehandlung [H,, 2 1/2h,300°C,031/min]
und Dampfkorrosion [15min1000°C,1m/s]

100X, gedtzt
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App4235-13 ZIRCALQY 4 / HT-OXIDATION |

A:durch H, [ 4£h,300°C;03 |/min]
B: Vorbehandlung [H,,4h,300°C, 0,3 I/min]
und Dampfkorrosion [15min,1000°C,1m/s]

100X, gedtzt
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Abbs235-16  ZIRCALOY 4 / DAMPF-HT-0XIDATION

(1000°C 15min.) IN ABHANGIGKEIT DER VORAN-
GEGANGENEN HYDRIERZEIT

Gewichtszunahme

[mg/dm?]

1000

300

800

700

600

500

Lt[h]




Abb 423515 ZIRCALOY 4/DAMPF-HOCHTEMPERATUR - OXIDATION

ISOTHERMER UND TRANSIENTE ZEIT-TEMPERATUR -VERLAUFE UNTER VARIATION
DER ABKUHLGESCHWINDIGKEIT MIT ANGABE DER GEWICHTSANDERUNGEN

13001 .
[°C]

9501

750 Akahlgeschwindigkeit[°E/s]

2,2

30[]JL

Gewichtszunahme [mg/dmZ] 1150 765 816 908 1000

1 2 3 LS 6 7 : 9 10 11lmin]

- 682 -



~ Abb42356 7RCALOY 4/DAMPE-HOCHTEMPERATUR-OXIDATION

QUERSCHLIFFE VON ROHRPROBEN NACH TEMPERATUR-TRANSIENTEN
VERLAUFEN (3min,950-750-1300°C, GEFOLGT VON UNTERSCHIED-

LICHEN ABKUHLZEITEN

Abkuhlgeschw /Ges Versuchsdauer/0;-Aufnahme

2°C/s, 3+ 7, 7min, 1000 mg/dmZ 0,

Abkuhigeschw /Ges Versuchsdauer/0; -Aufnahme
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Abb4235-17 ZIRCALQY 4/DAMPF - HOCHTEMPERATUR-OXIDATION
GEWICHTSZUNAHME NACH 1. ANGENAHERT ISOTHERMER UND 2. STCRFALLTYPISCHER REAKTIONS-

FUHRUNG MIT HALTEZEIT BEI MAXIMALTEMPERATUREN VON 800-1300°C UND GESAMT-
REAKTIONSZEIT VON 3min {1m/s, 1at)

Gewichtszunahme
[mg/dm?]

BAK%//JUST

150

800

700

600

/

o

500 1

- boe -

Storfall

1000

1300(°C]



- Abb4235-18 DAMPF-OXIDATION VORKORRODIERTER ZIRCALOY 4-PROBEN

(rechn.) Gew.zunahme

[r0y
[pm] [mg/dm?]
5367 8007
40,21 600
2681 400
1341 2001
0
400 -
gzoo-
S
0

UNTER LOCA -BEDINGUNGEN (1m/s,1bar, 3 mim,1000-1200°C )
Mittelwerte aus 2-5 Messungen |

3min 1000°C | 3min 1100°C 3min 1200 °C

-

"

]
)
L
[600°C |
800°C ]

|

600°C
800°C

ohne

NONNNY

isotherm, 1100°C

isotherm, 1000°C
AN

isotherm, 1200°C

N

NN N\
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Abb423513 ROHRINNENDRUCK-KURZZEITSTANDPRUFUNG
VON ZIRCALOY 4 ROHRKAPSELN IN WASSERDAMPF

VERFAHRENSWEISE DER ARGON -INNENDRUCKBEAUFSCHLAGUNG
BEI GLEICHZEITIGER DAMPF -EXPOSITION

8 sec
e BRUCH
L KAPSELINNENDRUCK (ARGON) 4
S
|

KAPSELTEMPERATUR \J
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|
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4 o Ty '
! I
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- z6e ~
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Abb4235-20 ROHRINNENDRUCK - KURZZEITSTANDPRUFUNG

VON ZIRCALOY & ROHRKAPSELN IN REINEM ARGON ODER DAMPF
MIT ANGABE DER UMFANGSDEHNUNG IN %
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KURZZEITSTANDPRUFUNG
1 ROHRKAPSELN IN DAMPF BEI 900°C

22 ROHRINNENDRUCK

VON ZIRCALOY

Abb4235
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KURZZEITSTANBPRUFUNG

VON ZIRCALOY & ROHRKAPSELN IN DAMPF BEI 950°(

23 ROHRINNENDRUCK-
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Abb4233-24 ROHRINNENDRUCK - KURZZEITSTANDPRUFUNG
VON ZIRCALOY 4 ROHRKAPSELN IN ARGON UND DAMPF BEI 900°C

KRIECHDEHNUNG ALS FUNKTION DER ZEIT ~Angabe: Druck [at]
Spannung [M{)nmz]
04 (o 0] , / [/ 58 //
. x ! /7
. | AL:Q/
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aob4235-25 ROHRINNENDRUCK - KURZZEI TS TANDPRUFUNG o
VON ZIRCALOY & ROHRKAPSELN IN ARGON UND DAMPF BEI 300°C

ZEITLICHER VERLAUF DER WAHREN SPANNUNG
(berechnet auf der Basis max. Umfangsdehnung)

SEH 6W [N/mmzl
30 - o Argon \ ‘ ® .
o Dampf 23 bar 16 bar | |
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2 L0 60 80 100 200 400 600 800 1000
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KURZZEITSTANDPRUF UNG
ROHRKAPSELN IN ARGON UND DAMPE BEI S00°C

nach Versuchsabbruch

4235-26 ROHRINNENDRUCK

VON ZIRCALOY &
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Ab4235-28 ROHRINNENDRUCK - K URZZEITSTANDPRUF UNG
VON ZIRCALOY 4-ROHRKAPSELN IN ARGON UND DAMPF BEI S00°C

“nach Versuchsabbruch

Kapseln

Argon

Standzeit bei

23 at
14,7 N/mm2

nach Bruch

order-und Seitenansicht

g

i s

[°/]
max.
Umfangs-
dehnung

65,2

2°1"
2'15"

_zog_

(% ]
max.
Umfangs-
_dehnung

45,7




) 260 X o 130 X
ROHRINNENDRUCK-KURZZEITSTANDPRUF UNG ‘

VON ZIRCALOY & ROHRKAPSELN IN DAMPF
900°C, 10- 23 bar

| AUSWERTUNG VON REM-OBERFLACHENAUFNAHMEN
- ABbL235-29

23 bar |

£=11.84; 111 sec ' £=45.7, 135 sec - Bruch

€=6,34; 60 sec

16 bar

€=6,02; 120 sec | €=15,1;308 sec £=21,87; 401 sec | €=56,96; 500 sec = Bruch

10 bar

£329, 100 sec | £=8,76,400 sec €215.94, 1000 sec £ = 60,43;1966 sec - Bruch



Abb4235-30 ROHRINNENDRUCK -KURZZEITSTANDPRUFUNG

VON ZIRCALOY 4 ROHRKAPSELN IN DAMPF
-~ 900°C, 10-23 bar

AUSWERTUNG VON REM- 0BERFLACHENAUFNAHMEN

—— 154pm

p=23bar i p=16 bar p=10bar
€= 45,7%, €= 55.0% , £<60,4%
tB:13SSec tg=500 sec ; tg=1966 sec




ROHRINNENDRUCK-KURZZEITSTANDPRUFUNG VON ZIRCALOY 4 ROHRKAPSELN IN DAMPF

Abb4235-31 900°C,10-23 bar
AUSWERTUNG VON REM-0BERFLACHENAUFNAHMEN NACH BRUCH
35 4 mitilereRiforeite NP A
T (nach Bruch) : € =60.4%
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4235.3 Untersuchungen zum Einfluss des Oxidbrennstoffes und von
Spaltprodukten auf die mechanischen Eigenschaften von Zry-
Hiillrohren bei LWR-Stdrfalltransienten
(P.Hofmann,‘C.Politis, K.Kurz, H.Metzger, G.Rejman, B.Scheckel;
IMF) '

Einfluss der Innenkorrosion auf die mechanischen Eigenschaften von

Zry—-4—Hiillrohren

Der Einfluss des Sauerstoffpotentials des UO.2 (O/U-Verhﬁltnis) aufedasl
Verformungs- und Bruchverhalten von kurzen Zry-4-Hiillrohren wurde wei- -
ter untersucht. Die Berstversuche mit dgn'UOZ- und Ar-gefiillten Rohr-
proben erfolgten unter Schutzgas bei gleichzeitiger Temperatur- und
Druckmessung. Der Vorinnendruck in den Rohrproben bei 20°C variierte
zwischen 1 und 60 bar. Die Aufheizgesghwindigkeit war nicht konstant;
zwischen 20 und 1000°C betrug sie im Mittel, je.nach Rohrfiillung (U02f
Pellets/Pulver, Ar), zwischen & und_6,5°C/s. Wihrend der Aufheizperio-
de kam es zu einem. temperaturbedingten Druckanstieg in den Priiflingen;

die maximalen Differenzdriicke betrugen etwa 110 bar.

'Wie die Versuchsergebnisse der Berstexperimente zeigen, geht der Ein-

fluss des Sauerstoffpotentials des U0, auf die Berstdaten (Temperatur,

2
Druck) von Zry-4-Hiillrohren bei mittleren und hohen Berstdriicken

(ApB >15 bar) deutlich zuriick (Abb. 4235-32). Die Berstdaten der U02-

haltigen Rohrproben und der Ar-gefiillten Vergleichsproben liegen in
éinem engen Streuband. Der Druckverlauf in den Rohrproben hat unter
diesen Bedingungen keinen Einfluss auf die Bersttemperatur; die Berst-

dehnung der Zry-Rohre wird jedoch z.T. beeinflusst.

Bei niedrigen Berstdriicken (APB <10 bar) wird dagegen, je nach Fiillung
der Rohre, ein unterschiedliches Verformungs— und Bruchverhalten der
Zry-Hiillrohre beobachtet. In Gegenwart von stark ﬁbéfstﬁchiometri—

schem Brennstoff (U0 ) kommt es zu einer Verfestigung der Zry-Hiille

2,05 .
infolge Sauerstoffaufnahme, d.h. bei gleichem Differenzdruck sind ho-

Here Temperaturen erforderlich, um die Rohre zum Bersten zu bringen,

als bei den Rohrproben,die stSchiometrisches UO, oder Argon enthalten

2
(Abb. 4235-32), Generell zeigen bei niedrigen Differenzdriicken die

UOz— bzw. Ar-gefiillten Rohrproben unterschiedliche Berstdaten.
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Vergleicht man die Berstdaten der U0, - und Ar-gefiillten Zry-Hiillrohre

. 2 .
mit denen anderer Experimentatoren, so erkennt man, dass bei Berst-

driicken oberhalb 10 bar die Bersttemperaturen zentral im Streufeld

der verschiedenen Versuchsergebnisse liegen (Abb. 4235-33). Bei sehr
kleinen Berstdriicken und demzufolge hohen Berstiempérafuren sind im Tem-
peraturbereich zwischen 1100 und 1200°C nur diejénigen Rohrproben ge-
borsten, die st8chiometrischen oder schwach ﬁberét6chiometrischen Brenn--
stoff (0/U $2.005) enthielten (Abb. 4235-33). Die Zeit bis zum Bersten
dieser Priiflirnge variierte zwischen etwa 10 und max. 54 min (Abb .
4235-34/35). In diesem Zeit- und Temperaturbereich gingen die Ar-gef
fillten Rohrproben von isothermen/isbbaren Experimenten (GfR-IMF II -
Daten, PNS-Vorh. 4235.2) nur bei gr8sseren Differenzdriicken zu Bruch.
Eine Erklirung fiir das unters;hiédliche Berstverhalten_der UOZ.Qo— bzw.
Ar-gefiillten Zry-4-Rohre bei selr kleinen Differenzdriicken kamn %.Zt.
noch nicht gegeben werden. Anzumerken ist, dass es sich unter diesen
Temperatuf—/Druckbedingungén jedoch nicht um LOCA-typische Werté_hanf
delt. Unter LOCA-typischen Versuchsbedingungen hat das Sauerstoffpo-
tential des U0, nach den vorliegenden Versuchsergebnissen praktisch

2 .
keinen Einfluss auf die Bersttemperatur und den Berstdruck.

Was die Zeit bis zum Bersten der Hiillrohre anbelangt (Abb.4235-34/35),
ist Zu beachten, dass die Ausgangstemperatur bei den Véréuchen~20°C
betrug. Beriicksichtigt man die Zeit bis zum Erreichen einer Hillrohr-
temperatur von ca. 350°¢ (ca. 50 - 90 s), so kommt man zu realistiéchen,
d.h. praxisrelevanten Aufheizzeiten (nach D.G.Hardy /9/ hat die Pfo-
ben-Ausgangstemperatur bei den Berstversuchen keinen Einfluss auf die
Berstdaten der Hiillrohre). Bei Zeitén bis zum Bersten:<180 s (2000—0 Tﬁ)
sind kein¢ nennenswerte chemische ‘Zry/UOz-Wechselwirkungen festzustel;
len, wie metallographische Untersuchungen der Rohrproben gezeigt haben.
Unter diesen Bedingungen ist daher praktisch auch kein Unterschied in

den Berstdaten der UO, und Ar-haltigen Rohre zu beobachten.

2
Die Berstdehnungen (Umfangsdehnungen) der Zry-4-Rohre variieren in Argon-At~

mosphire zwischen etwa 10 und 30 % (Abb,4235-36). In Ubereinstimmung mit Angaben
T ' aus der

Literatur existiert im Zweiphasengebiet des Zry bei etwa 930°C ein Mi-

nimum in den Berstdehnungen mit Werten 60% (Abb. 4235436/37). Der
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Berstddruck betrdgt bei dieser. Temperatur etwa 30 bar (Abb. 4235-32).
Die Berstdehnung der Hiillrohre als Funktiop des Berstdruckes zeigt bei
diesem Druck ebenfalls ein Minimum (Abb.4235-38). Ahnliche Ergebnisse
wurden von D;O.Hobson und P.L.Ritfenhouse /lOA‘auch'fﬁr wesentlich gros—
sere Aufheizgeschwindigkeiten der Rohrproben, gefundeﬁ (Abb.4235-39).
Die Ursachen fiir die Abnahme der Berstdehnung der Hiillrohre im.Zweipha-
sengebiet sind u.a. in der Phasenumwandlung des Zry zu suchen, bei der
Phasen unterschiedlicher mechanischer Eigenschaften das Verformungsver-
halten bestimmen. Nach Untersuchungen von H.M.Chung et al. /11/ wurden
aber auch imkeinphasigen B-Gebiet ausgeprigte Bereiéhe mit minimalen und

maximalen Dehnwerten der Zry-Rohre beobachtet.

Vergleicht man die Berstdehnungen der UOZ— und Ar-gefiillten Rohrproben,
so sind bei erster Betrachtung keine markanten Unterschiede im Verfor-
mungsverhalten festzustellen. Eine detaillierte Auswertung zeigt aller-

dings, dass die maximalen Dehnwerte bei den Rohrproben, die stark iiber-
_ 2.05
(Abb. 4235-36,40). Bei diesen Rohrproben treten zwei deutliche Maxima

stdchiometrischen Brennstoff (U0 ) enthalten, zu beobachten sind

in den Umfangsdehnungen bei etwa 870 und cé.IOQOGC'auf.Speéiell.das erste
Maximum an der Phasengrenze a+B8/a wird im Weéentlichen aurch die brenn—
stoffhaltigen Proben verursacht (Abb. 4235-36). Diese Feststellung deu-
tet u.a. auf eine Beeinflussung der“Zry+4—Rohrverformung durch das Sau-

erstoffpotential des U0, hin. Im allgemeinen wiirde man jedoch annehmen,

2 .
dass es mit steigendem Sauerstoffpotential der Versuchsatmosphire zu

einer Abnahme der Zry-Duktilitd#t kommt, nicht jedoch, wie es hier beo-—
bachtet wird, zu einer Zunahme. Weitere Experimente zur Klirung dieses

Phénomens sind daher notwendig.

Druckmessung bei hohen Temperaturen

Um den Einfluss von Jod uhdrandéreﬁ Spaltﬁrodukten auf das Verformungs—
und Bruchverhalten von Zry-Hiillrohren zu ermittlen, war die Erprobung
von Druckmgssverfahren bei hohen Temperaturen erforderlich. Die Tempe-
ratur der Messmembrane der Druckmessdosen ﬁussvbéi.diesen Experimenten
oberhalb der Kondensationstemperatur der Spaltprodukte:liegen, d.h. bei
Jod mindestens 200°C>be£ragen. Anderenfalls kondensiert dés Jod an

kalten Stellen des Systems und steht so nicht mehr fiir die Reaktiomen
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in den Zry-4-Rohrproben zur Verfligung. Als optimal fiir die Versuche hat

sich eine Druckmessdose (Fa.Dynisco) erwiesen, bei der der zu messende

Druck iiber einé Membrane und Hg-Kapillarleitung auf eine zweite Membrane
mit Dehnungsmessstreifen ilibertragen wird. Der Vorteil dieses Systems isf,
dass die Messmembrane :Temperaturen bis zu 400°C standhidlt, der Dehnmess=
streifen jedoch sich auf Raumtemperatur befindet und so keine komplizief-
ten Temperaturkorrekturen des Druckes erforderlich sind. Erste Experimen-

te mit Jod-haltigen Zry-4-Rohren wurden bereits durchgefiihrt.

K1net1k der chemlschen Wechse1w1rkungen zwischen Brennstoff und Hiillma—

terial bei hohen Temperaturen

Zum Studium der chemischen Wechselwirkungen ;wischén dem UO2 und Zry-4-
Hﬁllmaterial-unter Power Cooling Mismatch (PCM)-Bedingungen, d.h. bei
grossen U0 /Zry-Kontaktdrucken und hohen Temperaturen, wurden erste Glih-
experlmente durchgefuhrt.)Zum Verglelch erfolgten Versuche ohne direkten
Festkdrperkontakt zw1schen dem UO2 und Zry. Die Experimente erfolgten

mit kurzen gasdicht verschweissten Zry-4-Hiillrohren in einem Gas-Hoch-

druckautoklaven unter Argon (Abb.4235-41). Die Hiillrohre waren mit hoch-

dichten st8chiometrischen UO_-Pellets gefiillt, z.T. wurden dem Brenn-

stoff noch simulierte Spaltpiodukte (Cs, J, Te) zugegeben; der simulier-
te Abbrand betrug 10 At.Z. Zum Schutz gegen eine Oxidation der Zry-' |
Hiille von aussen durch Veruﬁreinigungen des Schutzgases (Druckmedium),
wurden die Priiflinge mit einer Tantal-Folle umwickelt. Die Gluhtempera—
turen variierten zwischen 1100 und 1400 C die max. Glihzeit betrug

30 min. Die UOZ/Zry-Reaktlonsexperlmente erfolgten bei einem Aussendruck
von 1, 10 und 70 bar; der Innendruck in den Rohrproben betrug 1 bar bei

20°%¢.

Wie die Versuchsergebnisse zeigen, hingt der Umfang der chemischen Wech-

selwirkungen zwischen dem UO, und Zry entscheidend davon ab, ob ein Fest-—

2

kdrperkontakt zwischen dem UO, und Zry existiert oder nicht. Ohne direk-

ten UQZ/Zry-Kontakt ﬁrfolgt egn Sauerstofftransport voﬁ UO2 zum Zry nur
iber die Gasphase der u.a. von dem 0/U-Verhdltnis deS’UO2 abhingt. Bei

niedrigen Temperaturen kommt es dadurch z.T. schon zur Ausbildung einer
a-2r (0)-Phase und ZrOZ,

Phasenbildung nicht beobachtet -werden. Bei bestehendem FestkSrperkon-

bei hohen Zry-Temperaturen konnte dagegen diese

+) Diese Untersuchungen werden im Rahmen der deutsch-amerikanischen Zu~ .
sammenarbeit als out-of-pile-Referenzversuche zu den 1n—p11e—PCMrTests
‘in der PBF (Power Burst Facility) durchgefiihrt.
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takt hat die GrSsse des Kontaktdruckes auf die UO /Zry-Reaktlonen of~
fenbar Keinen Einfluss. Das Ausmass des Hullangrlffes ist bei den unter-_

suchten Kontaktdrucken (10, 70 bar) praktisch gleich gross.

Je nach Differenzdruck kommt es zum tellwelsen bzw vollstandlgen
Kollabieren des Zry-Hiillrohres auf die: UOZ-Pellets. Bel einem. Aussendruck
von 10 'bar bilden sich bei 1200°C zwei Hullrohrfalten,Vd.h.IStellen,,wo_
kein U02[Zry—Festkﬁrperkontakt existiert (Abb. 4235-42). bie Schliffbild-

aufnahmen zeigen sehr deutlich den Unterschied im Reaktionsverhaltenxdes

uo /Zr—Systems bei den unterSchiedliéhen Kontaktverhéltnissen. Die Me-
chanlsmen und Randbedingungen, die zum Aufkrlechen der Zry—Hulle auf den
Brennstoff unter. Faltenblldung fiihren, werden von D 0. Hobson systema—
tisch untersucht /12/. Bei hoheren Gasdriicken (70" bat) kommt es dagegen
bei Aen untersuchten Temperaturen zum vdllsténdigén Auféchrumpfén der

Zry-Hﬁile éuf'den’BrennStoff (Abb.4235-43/44). Das dussere der Rohfpro-

ben'zeigt eine sogenannte Bambusstruktur (Abb. 4235-43). Der Lingsschliff
der Rohrprobe lisst erkennen, dass sich das Zry-=Rohr an den Pelletstoss—
stellen - aufgrund'dér grossen Plastizitdt des Zry - einschniirt. Die
chemischen'WeéhéelWifkungep zwiséhen demrUO2 und Zry verlaufen sehr
gleichmdssig am Umfang der Rohrprobe. Das UO2 wird durch das Zr unter
Bildung einer o-Zr(0)-Phase, Uran und einer (U,Zr)-Legiefung reduziertjo
Die (U,Zr)-Legierung besteht, wie Mikroéondenhntersuchungen-ergaben'v

(Abb. 4235-45), zqm“ﬁberWiegenden Teil aus Uran. Die Reihenfolge der

verschiedenen Phasen vom U0, zum Zry stellt sich wie folgt dar:

2

UO2 —> 0-2r(0) —> Uran bzw. (U,Z2r)-Legierung —> q—Zr(O)—->lzr§.“Déﬁf

UO2 zugefiigte simulierte Spaltprodukte (Cs, J, Te) haben offenbar kgi-
nen wesentlichen Einfluss auf das U02/Zry—Reaktionsverhalten. Die Tiefe
der Reaktionszonen hdngt von der Temperatur und Glithzeit ab; die Anzahl
der Phasen ist bei’. 1400°C die gleiche wie bei 1200°¢ (vgl. Abb.
4235—43/44) Bei 1400 °c/30 min erstreckt sich jedoch die a-Zr(O)—Phase
{iber den gesamten Hiillrohrquerschnitt, und/es kommt daher zu einer -
totalen Versprddung des Zry-4 (Abb. 4235-44). Beim Abkiihlen der Rohr-
proben reisst dastrnyﬁllméterial daher an vielen Stellen éuf, da es
keine Duktilit#t ‘mehr besitzt, auch nicht bei hdheren Témperaturen, um
den mechanischen Belastungen"standéuhalten.‘Die Ursache fiir das mecha-
nische Versagen des total Qerspradeten Zry-Hiillrohres ist in der thermi-
f) Ahnliche Versuchsergebnisse wurden bei den in-pile-Experimenten mit LWR-
Brennstében unter PCM-Bedingungen in der PBF beobachtet /15/.
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schen Differenzdehnung zwischen dem Hiillmaterial und Brennstoff sowie
der Entstehung eines Temperaturgradienten widhrend der Abkiihlung der
Proben zu sehen, bei gleichzeitig guterﬂBindung zwischen dem Zry und
1o, die keine Relativbewegung zuldsst. Die Risse im.Hﬁllmateria¥ lie-
gen vorzugsweise in der Verlédngerung der radialen Risse in den UOZ-
Pellets (Abb. 4235-44). Bei 1100 und 1200°C/30 min ist das Hiillma-
terial dagegen noch nicht.vbllstandig-infolge Saverstoffaufnahme und
der Bildung von a-Zr(0) versprddet; die Tiefe der &-Zr(O)—Phase betrigt
max. 200 ym.  Der iibrige Hiillrohrquerschnitt besitzt ausreichende Duk-
tilitét, um die beim Abkiihlen der Proben auftretende thermische Dif-

ferenzdehnung durch plastische Verformung anzugleichen (Abb. 4235-43).

Neben den U02/Zry—Reaktionsgxperimenteﬁ erfolgten umfangreiche Gleich-
gewichtsuntersuchungen in dem Dreistoffsystem U-Zr-0 sowie Schmelzpunkt-
bestimﬁungen der entstehenden Phasen /13, 14/, Die Ergebnisse dieser
UptefSuchungen zeigen, dass der Schnitt U02-Zr nicht quasibindr ist, '
sondern dass bei 1400°C die Gleichgewichtsphasen U02, a—Zr(Ojfein

(y-U, 8-Zr)-Mischkristall und eine uranreiche Schmelze auftreten (Abb.
4235-46). Die Schmelzpunktbestimmungen ergeben, dass die uranreichen
Phasen (Uran das geringe Mengen Zr und Sauerstcff enthidlt) bereits un-

terhalb 1300°C fliissig sind (Abb. 4235-47). In der Tat wurde bei den:

U02/Zry—Reaktionsexperimenten bei 1400°C das Auftreten von’flﬁssigen

Phasen in grdsseren Mengen beobachtet. Die Schliffbildaufnahme der Rohr-
probe zeigt deutlich, dass dig Dishing-Hohlridume der UO2—Pe11ets voll
mit Reaktionsprodukten gefiillt sind (Abb. 4235-44). Réntgenfeinstruk-
turuntersuchungen an diesen Stellen ergaben, dass das Reaktionsprodukt

hauptsidchlich aus o-Uran besteht (Abb. 4235-48), das bei 1400°C fliissig

war. Daneben wurde noch ein (U,Zr)-Mischkristall festgestellt; freies

Zr konnte nicht nachgewiesen werden (Abb. 4235-48).

Dem isothermen Schnitt des Systems U-Zr-0 bei 1400°¢ (Abb. 4235-46)
kann man entnehmen, dass, wie bereits erwéhnt,'sauerstoffarmes Zr nicht

im Gleichgewicht mit UO, steht, dagegen aber sauerstoffgesittigtes

2
a~Zr(0) mit ca. 30 At.Z Sauerstoff. Das hat zur Folge, dass die chemi-

schen Wechselwirkungen zwischen dem UO, und Zry zum Stillstand kommen

2
sollten, wenn das Zry vollstindig mit Sauerstoff gesdttigt ist. Der
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Reaktionsumfang zwischen dem UO2 und Zry strebt daher einem Grenzwert
zu, der unter inerten Gliihbedingungen kleiner ist als unter oxidieren—
den. Entsprechende Untersuchungen zur Bestimmung des max. méglichen

Reaktionsumfanges-zwischen dem UO, und Zry sind im Gange.

2

Chemische Wechselwirkungen zwischen_gpaltproquten und Zircaloy=—2

Wahrend der Kbrnspaltpng entstehen im Brennétoff ca. 30 verschiedene
Spaltprodukteieméhte,>von denen ein Teil; aufgrund thermodynamischer -
Abschitzungen, als aggressiv gegeniiber dem Zry-Hiillmaterial zu betrach-
ten ist.‘Mit.diesem Spaltprodukten bzw, Spaltproduktverbindungen wurden

daher zunichst Vertrdglichkeitsuntersuchungen unter nicht LOCA—-typischen

Versuchsbedingungen durchgefﬁhrf, mit dem Ziel, die Reaktionsmechanis-
men kennenzulernen. Danach soll auch der EinfluB der Spaltproduktreak-
tionen auf die mechanischen Eigenschaften des Zry wihrend eines LOCA

untersucht werden.

Die Spaltproduktelemente Cs, J und Te sowie die Sﬁaltproduktverbindungeﬁ
CsOH, CsJ und 032003 wurdeﬁ, ohne Gegenwart von U02, in Ndpfchen aus
Zry‘eingebracht, gasdicht verschweiBt und anschlieBend in einem Hoch-
frequenz-Induktionsofen Bei 1000, 1100 und 1200 oCbunter'Vakuum gegliht.

Die GlﬁhzeitAbetrug einheitlich 30 min,

Von den untersuchten Substanzen reagierten 1edigiich de, Tellur und Césium—
karbonat in C§20 und COZ’ und es kommt daher zu einer Oxidation des Zry- '
Hiillmaterials sowie mdglicherweise zur Bildung von Cs-Zirkonaten (Abb.
4235—49); Die Oxidation hat eine starke Hirtesteigerung der Hiille an def.
Phasengrenze Zry,/CSZCO3 infolge der Bildung von o-Zr(0) zur Folge

(Abb. 4235-50). Mikrosondenuntersuchungen zum Nachweis evtl. vorhandener

Cs=Zr-0-Verbindungen miissen npch durchgefiihrt werden.

In Gegenwart von Jod und Tellur wird das Zry gleichmidBig abgetragen.

Abb. 4235-51 zeigt die Zry—Z/Te—Phasengrenze nach der Glihung bei 1000

bis 1100 °C. Im Hiillmaterial selbst sind keine Reaktionszonen bzw.
Reaktionsprodukte zu erkennen. Mikrohirtemessungen zeigen aber, daB es
zumindest bei 1100 °C zu einer geringen Versprddung des Zry-2 kommt (Abb,
4235-50). Bei 1200 °C sind die Tellur/Zry~Reaktionen sehr stark und es
kommt innerhalb weniger Minuten zu einer nahezu vollstidndigen AuflSsung

der Zry-2-Nipfchen (2 mm Wandstirke) (Abb. 4235-52).
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Rontgenfeinstrukturuntersuchungen der Te/Zry-Proben ergaben, dass die
bei 1000 und 1100°C gebildeten Reaktionsprodukte identisch sind; bei
1200°¢ entstehen dagegen z.T. andere Phasen. Das System Zr-Te ist bisher

nicht bekannt. Als einziges Reaktlonsprodukt konnte nur Zr,T (tetra-

4
gonal) eindeutig 1dent1flzlert werden. Dariiber hinaus bildet. 31ch eine
_monokline Phase; vermutlich handelt es 51ch um ZrTe3 Weitere Unter-
suchungen, insbesondere Mlkrosondenuntersuchungen, zur Klarung der

ablaufenden chemischen Wechselwirkungen sind geplant.

Im abgebrannten Brennstoff liegen Cs und Te gemeinsam vor, und das Te
sollte daher &urch das Cs abgebunden werden, da Cdsiumtelluride thermo-
dynamisch sehr stabile Verbindungen sind.'Die Reaktionen des Te mit dem
Zry-Hillmaterial sollten dadurch reduziert oder sogar verhindert werden.
Die Stabilitdt der Cs-Telluride hidngt aber andererseits wieder vom
Sauerstoffpotential der Umgebung, d.h. vom 0/U-Verhdltnis des Brenn-
stoffes ab. In Gegenwart von stdchiometrischem UO2 ist Cs-Tellurid sta-
bil, bei iiberst8chiometrischem UO2 zersetzt sich das Cs-Tellurid jedoch
in Cs-0xid und Tellur, und dsher Te/Zry-Wechselwirkungen wieder mdglich

- sind. Ahnliche Betrachtungen gelten auch fiir das Jod bzw. CsJ.
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