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Vorwort

Im Rahmen des Projekts Nukleare Sicherheit (PNS) arbeiten die

folgenden Institute und Abteilungen der Gesellschaft für Kern­

forschung zusammen;

Institut für Heiße Chemie'

Institut für Material-und Festkö~perforschung

Institut für Neutronenphysik und Reaktortechnik

Institut für Reaktorbauelemente

Institut für Reaktorentwicklung

Institut für Radiochemie

Abteilung Behandlung Radioaktiver Abfälle

Abteilung Reaktorbetrieb und Technik

Abteilung Strahlenschutz und Sicherheit

IHCH

IMF

INR

IRB

IRE

IRCH

ABRA

RBT

ASS

~aboratorium für Aerosolphysik ~nd Filtertechnik LAF

Laboratorium für Isotopentechnik LIT

Die Forschungs- und Entwicklungsarbeiten des PNS sind Bestandteil

des Reaktorsicherheitsforsthungsprogramms des BUNDESMINISTERIUMS FijR

FORSCHUNG UND TECHNOLOGIE (BMFT) und werden in Zusammenarbeit mit der

Gesellschaft für Reaktorsicherheit (GRS), Herstellern u:t:d Betreibern,

Gutachtern, Genehmigungsbehörden sowie anderen Forschungsinstitutionen

durchgeführt.

Der vorliegende 10; Halbjahresbericht 2/76 beschreibt di~ Fortschritte

der Arbeiten des PNS, die von den Instituten und Abteilungen der GfK

und den im Auftrag der GfK arbeitenden externen Institutionen auf dem

Gebiet der nuklearen Sioherheit durchgeführt werden. Er enthält

KURZFASSUNGEN in deutsch Es. 1 - 33) tlRdenglisch (S. 56 - JQ'7),

in denen über

- Durchgeführte Arbeiten

- Erzielte Ergebnisse

- Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

jedes einzelnen Forschungsvorhabens kurz informiert wird.

Der Bericht wurde von der Projektleitung zusammengestellt,
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The 10th Project Report- 2/1976 is adescription of work within the

Nuclear Safety Project performed in the last six monthof 1976 in

the nuclear safety field by GfK institutes and departments and by

external institutions on behalf of GfK. It includes for each individual

research activity short summaries (pp. 56 - J07) on

- work completed,

essential resulis,

- plans for the near future.

This report was compiled by the project management.
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KURZFASSUNGEN

4100

4110

4111

UMWELTBELASTUNG DURCH KERNKRAFTWERKE UND WIEDERAUFARBEITUNGS­

ANLAGEN

Luftfilteranlagen ln Kernkraftwerken und Wiederaufarbeitungs­

anlagen

Störfall-Umluftfilter zur Abscheidung von Spaltprodukten aus

der Sicherheitsbehälter-AtIDosphäre

(H.G. Dillmann, A. Weinert, LAF 11)

Durchgeführte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Die Prüfung des Jod-Sorptionsfilters wurde abgeschlossen. Bis auf die

Ergebnisse der noch durchzuführenden Bestrahlungsversuche des jodbela­

denen Sorptionsmaterials zeigten die Messungen, daß beim Einsatz von

Molsieben in der Silberform die in Umluftfiltern nach schweren Störfäl­

len zu erwartenden Bedingungen ( T ~ 300 °C, p ~ 5 bar) beherrscht

werden können, wenn durch Tropfenvorabscheidung und zeitweise Nacher­

hitzung eine relative Gasfeuchte von 85 % nicht überschritten wird. Z.Z.

werden Tropfenabscheidungsversuche mit einem verbesserten Fangrillen~

abscheider durchgeführt. Bei kleinen Tropfendurchmessern zwischen 5 und

10 pm ergaben sich Abscheidegrade zwischen 93 und 99 % bei einer Massen­

konzentration bis zu 50 g/m3 • Bei größeren Tropfen steigt der Abscheide­

grad an. Die Durchführung von Funktionsprüfungen an dem für den Filter­

prüfstand vorgesehenen Aerosolgenerator steht kurz vor dem Abschluß.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Untersuchungen am Tropfenabscheider werden fortgesetzt. Der Aerosol­

generator wird in der ersten Hälfte 1977 geliefert. Vorbereitungen für

Messungen an Schwebst~ffilternwerden getroffen.
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Entwicklung von Abluftfiltern für Wiederaufarbeitungsanlagen

(J. Furrer, J.G. Wilhelm, LAF 11; K. Jannakos, RBT~IT)

Durchgeführte Arbeiten

1. Ein Jod- und Aerosolmeßschrank wurde in Zusammenarbeit mit der GWK

in einem Caisson in der WAK erstellt und vom TÜV abgenommen. Eine

"in-line"-Jodmeßsonde wurde im Auflöserabgasstrang installiert.

2. Probenahmeeinrichtungen für Auflöser- und Behälterabgas zur Unter­

suchung der gasförmigen Komponenten wurden ausgelegt und gebaut.

3. Grenzbeladungs- und Desorptionsversuche wurden mit dem Jod-Sorptions­

material AC 6120/H
1

im. Labor. durchgeführt.

4. Das Fließbild für PASSAT sowie sämtliche TLA und Spezifikationen für

die Komponenten der Anlage wurden fertiggestellt. Mit der Beschaffung

der Anlageteile und der Prüfung der Angebot wurde begonnen.

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

führung) wurde abgeschlossen.

Erzielte Ergebnisse

Zu 1.: Grundsätzlich kann die Jod-Messung mit der vorhandenen Jodmeßein­

richtung durchgeführt werden. Verbesserungen zur Erhöhung der Standzeit

wurden durchgeführt und erprobt. Eine Parallelentwicklung scheint eben­

falls erfolgreich zu sein.

Zu 2.: Erste Probenahmen zur Ermittlung der Konzentration der organischen

Bestandteile im Behälterabgas der WAK wurden vorgenommen.

Zu 3.: Bei JOd-konzentrationssPitzen von> 10 g J 2/m3 Abgas tritt am Jod­

Sorptionsmateri<:il neben der C:h.E!lll~s () :["1'1:~ ()J:! Ph.ys i..1<.GiU ::;c.b.~ 1\<3.~ ():t"Rt: i,QI! C3.~L

Die Optimierung einer Spülphase zum Weitertransport des adsorbierten

Jodes bis zur Bindung durch Chemisorption in tieferen Filterschichten

ist Gegenstand weiterer Untersuchungen.

Zu 4.: Das Montagerüst zur Aufnahme der Gesamtanlage wurde erstellt. In­

genieurgespräche zur Vergabe der Anlage wurden teilweise abgeschlossen.

Zu 5.: Die Teilerprobung des Prototyp-Jodfilters (Boxenausührung) brachte

gute Ergebnisse bei Standzeit- und Bedienungsversuchen.
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Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Weiterführung der Hoch- und Überbeladungsversuche sowie der Desorptions­

versuche zur Ermittlung der Spülzeiten. Messung der Abgaszusammen­

setzungen in der WAK. Errichtung der PASSAT und Durchführung weiterer

Untersuchungen an der HAUCH zur Optimierung der Aerosol- Probenent­

nahme (Tropfen und Partikel).

4114 Abluftfilterung an Reaktoren

Alterung und Vergiftung von Jod-Sorptionsmaterialien

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

Durchgeführte Arbeiten

Die Untersuchungen zum Absinken der 131J-Abscheideleistung von Jod­

filter-Aktivkohlen infolge von Schadstoffbeladung und zur Regeneration

vergifteter Aktivkohlen wurden fortgesetzt und auf die Bestimmung

der Flüchtigkeit von Radiojod während der Desorptionsphase ausgedehnt.

Erzielte Ergebnisse

Auch nach hoher Schadstoffbeladung der Aktivkohle infolge längerer

Beaufschlagungszeit im Kernkraftwerk konnte mit einem Schadstoff­

Desorptionszyklus der ursprüngliche Abscheidegrad annähernd erreicht

werden. Ein erster Versuch zeigte, daß während der Desorptionsphase

kein wesentlicher Austrag an bereits abgeschiedener Jodaktivität

e:r-felt}t •...

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 läßt

sich die Standzeit der Jod-Sorptionsfilter durch zwischenzeitliche

Schadstoff-Desorptionszyklen wesentlich erhöhen.
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Der Prototyp eines Jod-Sorptionsfilters, der eine erhöhte Standzeit

gewährleisten soll, befindet sich in der Konstruktion.

Bestimmung der Jodkomponenten in der Abluft kerntechnischer Anlagen

(H. Deuber, LAF 11)

Durchgeführte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Unter Verwendung der selektiven J
2
-Sorptionsmaterialien DSM10 und

DSM 11 wurden Messungen mit diskriminierenden Jodsammlern in der Abluft

eines Forschungsreaktors und mehrerer Kernkraftwerke (SWR, DWR) durch­

geführt. Die diskriminierenden Jodsammler wurden in der Zu- und Abluft

von Jodfiltern (Spülluftfilter, Anlagenraumabluftfilter) sowie in der

Kaminabluft eingesetzt.

Die unter Verwendung von DSM 10 und DSM JJ erzielten Ergebnisse stimm­

ten im allgemeinen überein. Der Anteil des Aerosoljods war bei

Leistungsbetrieb in allen Fällen gering (~3 %),während derjenige

des organischen Jods t~ilweise hohe Werte erreichte (~77 %). Sei

vollständiger 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 Jodsammlem Uber einen längeren Zeitraum (ca. 1 Jahr)

in verschiedenen Abluftarten (Zu- und Abluft des Anlagenraumabluftfilters,

Abluft von Turbinenhaus, Hilfs~nl~~e~~eb~~~e, ~~~in) dur~hgetührt.

Die Entwicklung eines diskriminiere~den Jodsammlers für die Bestimmung

der Jodkomponenten in der Abluft von Wiederaufarbeitungsanlagen wird

aufgenommen.
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Freisetzung, Transport und Ablagerung von Spaltprodukten

in Reaktorkreisläufen

Reduktion der Aktivierung und Kontaminierung von Reaktor­

kreisläufen

(1. Michael, IRE)

Durchgeführte Arbeiten

Es wurden Untersuchungen der Metallabgabe des Dampferzeugerwerkstoffes

Incoloy alloy 800 bei 342 oe und 150 bar bei Sauerstoffgehalten im

Druckwasser von< 50 ~g/kg über die doppelte Laufzeit von JOOO Stunden

und andererseits bei zusätzlicher Alkalisierung mit Lithiumhydroxid

(pR-Wert 9,7) durchgeführt.

Das für die Metallgehaltbestimmung im Wasser eingesetzte Atomabsorptions­

spektrometer älteren Entwicklungstyps wurde laborautomatisiert.

Erzielte Ergebnisse

Bei den beiden Metallabgabeläufen zeigte sich nach etwa 400 Stunden e1ne

plötzliche diskontinuierliche, erhöhe Metallkonzentration im Druck­

wasser. Sie läßt auf das Anwachsen der Deckschicht auf den Incoloy

Proben bis zu einer instabilen Dicke schließen, bei der Metalloxidab­

lösung einsetzt.

Die Laborautomatisierung der Atomabsorptionsspektroskopie führte zur

wesen1;-licht;m Verkürzung der Hal:l<ihCibtlIlgs- und der Auswertezeit, wie

auch zur Erhöhung 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

oxidgehal~imDruckwasser in se1nen chemisch-physikalischen Teil­

prozessen und die Bestimmung des Feststoffgehaltes nach Größenklassen

verfolgt werden.
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Langfristige radiologische Umgebungsbelastung

U h 129J R d' ""k 1 .ntersuc ung zur - a 100 0 og1e

(H. Schüttelkopf, ASS)

Durchgeführte Arbeiten

In der zweiten Hälfte 1976 wurde 129J in Prozeßlösungen, in ver­

schiedenen Abwässern, in Kuhmilch, in Schilddrüsen- und Bodenproben

bestimmt. Eine Analysenmethode für 127J in Luft wurde erarbeitet.

Erste Analysen der Luft aus der Umgebung des KFZ Karlsruhe wurden

durchgeführt.

Erzielte Ergebnisse

Die 129J-Konzentrationen 1n Abwässern und Milch nahmen weiterhin ab

und erreichten bei Kuhmilch die Nachweisgrenze von einigen 10-3 pCi

129J / l Milch. Die bisher erhaltenen 129J-Konzentrationen in Boden­

proben sind über eine Größenordnung im Bereich von fCi 129J / g Boden

gestreut. Die Ergebnisse der Messung von stabilem Jod in Umgebungs luft

zeigen, daß elementares Jod und Aerosoljod im Bereich von 1 - 10 ng

127J / m3 Luft liegen.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Die Bestimmung von· 129J in Kuhmilch und in Abwässern wurde vorerst
127 . ;

abgeschlossen. Die J-Best1mmung in Luft wird an verschiedenen Stellen

der Bundesrepublik 1977 in Angriff genommen werden. Die Bestimmung

129. d b . d 1977 b hl dvon J 1n Bo enpro en W1r a gesc ossen wer en.

4134 Langfristige radiologische Belastung durch e1ne Anhäufung

kerntechnischer Anlagen

(A. Bayer, INR)

Durchgeführte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Das Programm zur Berechnung der radiologischen Belastung der Be-
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völkerung über die verschiedenen Expositionspfade wurde fertigge­

stellt. Bei der Anwendung des Programms auf das Gebiet des Oberrheins

wurden Ergebnisse erzielt. Durch eingeschobene Vorarbeiten für die

deutsche Risikostudie hat sich eine Verschiebung des Arbeitsplanes

ergeben, so daß die Dokumentation im ersten Halbjahr 1977 erfolgen

wird.

In einer Arbeit wurde die Bildung schwerer Isotope in den. Cores

verschiedener Reaktortypen untersucht und die damit anfallenden Durch~

sätze einer großen Wiederaufarbeitungsanlage hergeleitet. Unter An­

nahme von erzielbaren Dekontaminationsfaktoren können die Freisetzungs­

raten abgeschätzt werden.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Dieses Vorhaben ist beendet.

4140 Krypton- und Xenon-Entfernung aus der Abluft kern technischer

Anlagen

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

Durchgeführte Arbeiten

Die TTR-Versuchsanlage KRETA wurde ~n Betrieb genommen und erste

Versuche wurden durchgeführt.

Die statische Versuchsapparatur zur Bestimmung der Kinetik der Reduktion

von NO mit H2 wurde in Betrieb genommen; die H
2

-Analytik an der Kreislauf­

anlagewdrde en~wickelt und getestet . Die Re<l1.lJetion 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
3

und NH
3

/H
2

0 sowie von N02
wurde an verschiedenen Molekularsieben bestimmt.

Ein Versuchsprogramm zur Trennung Kr-Xe durch Adsorption an Aktivkohle

wurde in unserem Auftrag von der Bergbauforschung Essen abgeschlossen.
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Erzielte Ergebnisse

Beim Betrieb der 1. Kolonne der KRETA-Anlage mit den Zweikomponenten­

Systemen N
2

-Ar und Ne-Kr wurden Dekontaminationsfaktoren (DF) erhalten,

die den berechneten Werten etwa entsprachen (DF (Ar) = 10, DF (Kr) > 103).

Die Trennung Kr-Xe in der 2. Kolonne ergab 99,99 %-iges Kr als Kopf-
ound Xe mit< 1100 e ppm Kr als Sumpfprodukt.

Eine H
2
-Meßzelle, die keine Querempfindlichkeit gegen NOx zeigt, wurde

entwickelt. Die Versuche zur thermischen Reduktion von 02 und NOx
ergaben, daß erst bei Temperaturen >1100 oe die Reaktionen schnell

genug sind, um hohe Umsätze zu erz~elen.

Die Adsorptionskoeffizienten von NH
3

an zwei säurefesten Molsieben

sind nur etwa halbsogroß wie am Typ 5 A. H
2
0 erhöht die NH3-Adsorption

stark. Die Desorption von N0
2

von säurefestem Molsieb geht in mehreren

Temperaturstufen vor sich.

Eine Trennung Kr-Xe durch selektive Desorption von Aktivkohle (Vakuum

und Spülen mit N2 bzw. H20-Dampf) ist möglich, erfordert bei großen

Gasströmen aber sehr große Adsorberbetten.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Das Versuchsprogramm an der TTR-Anlage wird mit dem Dreikomponenten­

system NZ-Kr-Xe fortgesetzt. Die bestellte Molekularsiebanlage ADAMO

wird Anfang 1977 angeschlossen und zunächst getrennt, dann im Verbund

mit KRETA betrieben.

Die Versuche an der Labor-Kreislaufanlage werden fortgesetzt.

Die große Versuchsanlage zur 02-' NOx-Reduktion wird bestellt.

Die Adsorptionsversuche werden mit Edelgasen und anderenSPllreIlg<'l.!3~Il

fortgesetzt.

4150

4152

Abwärmeprobleme nuklearer Anlagen

Auswirkungen von Kühltürmen großer Kernkraftwerke auf ihre

Umgebung

(K. Nester, ASS)

Durchgeführte Arbei ten

Mit dem Programm WALKÜRE zur Berechnung des Aufstiegs und der Ausbrei-
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tung von Kühlturmfahnen wurde eine Reihe von Rechnungen mit komplexen

meteorologischen Umgebungsbedingungen durchgeführt. 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

Lösung zweier weiterer partieller Differentialgleichungen, so daß sich

die Zahl auf 7 erhöht.

Erzielte Ergebnisse

Die Ergebnisse der Rechnungen mit komplexen meteorologischen Umgebungs­

bedingungen zeigten, daß die horizontale Verteilung der relevanten

Parameter senkrecht zur Ausbreitungsrichtung sich in den einzelnen

Schichten deutlich unterscheidet. Besonders der Einfluß von Inversionen

macht sich deutlich bemerkbar. Derartige Strukturen lassen sich mit

eindimensionalen Modellen nicht erfassen. In einigen extremen Fällen

ist die Form der sichtbaren Fahne völlig verschieden von derjenigen,

die man bei eindimensionalen Modellen erhalten würde. Durch die Ver­

wendung des neuen Modells für die Diffusionskoeffizienten läßt sich

auch deren Verteilung realistischer als bisher berechnen. Bei der Über­

lagerung mehrerer Quellen können die Einschränkungen 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 WALKÜRE. Da die Ergebnisse von den Meßkampagnen in den Kühl­

turmfahnen der Rraftwerke Neurath und Meppen erst Mitte Dezemher j~/rr

zur Verfügung standen, war eine detaillierte "KalibrieruI;lg" nicht

mehr möglich. Sowohl die Verifizierung als auch die Anwendung des

Programms WALKÜRE für Überlagerungsrechnungen wird im Rahmen des vom

Umweltbundesamt initiierten Projekts Oberrhein im Jahre 1977 erfolgen.
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SYSTEMVERHALTEN NuKLEARER ANLAGEN

Untersuchungen von LWR-Druckabbausystemen, Entwicklung und

Anwendung von Zweiphasen-Massenstrommeßverfahren

Dynamische Beanspruchung von LWR-Druckabbausystemen

(R.A. Müller, IRE)

Durchgeführte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Die Messungen mit der für die Marviken lI-Experimente gelieferten In­

frarot-Meßeinrichtung wurden abgeschlossen. Die Apparatur wurde bei

allen neun Blowdown-Versuchen mit gutem Erfolg eingesetzt. DieMeß­

daten sind weitgehend 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 äußere

Kugelschale. Es ergab sich, daß die Eigenfrequenzen dieser Schale ~m

Bereich von 60 Hz sehr dicht beeinander liegen ~nd daß die radialen

Auslenkungen in erster Näherung der Druckbelastung proportional sind.

Erste Bemühungen wurden unternommen, den Trägheitseinfluß des mitbe­

wegten Wassers zu berücksichtigen.

Die im Auftrag und auf Rechnung des TÜV Baden durchgeführten Parameter­

rechnungen mit dem hierfür entwickelten Rechenprogramm KONDAS wurden

fortgesetzt. Es war möglich, sowohl die niederfrequenten Vorgänge der

pu-ls-ieTendenIfondensation, .cl-.h. d-ie Bampfblas-enbildung und denBlasen~

kollaps zuverlässig nachzurechnen als auch Vorhersagen über die bei

einem Vielrohrverband auftretenden Wandbelastungen zu mach~n. Der Ver­

gleich mit experimentellen Daten ergab insgesamt eine zufriedenstellende

Übereinstimmung.

Die bei den im Großkraftwerk Mannheim durchgeführten Blowdown-Versuchen

gemessenen Daten wurdenaufbereitet und die Ergebnisse dem TÜV Baden

zugestellt.

Während der nichtnuklearen Heißtests ~m Kernkraftwerk Philippsburg
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wurden im Auftrag und auf Rechnung des TÜV Baden erneut begleitende

Kontrollmessungen vor~enommen. Die gemessenen und aufbereiteten Daten

~~rden dem Tüv Baden direkt zugestellt.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Im Rahmen einer gen~rellen Beurteilu~g der Einsatzmöglichkeiteri der

Infrarot-Meßtechnik wird ein quantitativer Vergleich der mit diesem

Meßverfahren in Marviken gemessenen Daten mit den durch andere Meß­

verfahren ermittelten, zum Teil integralen Werten durchgeführt.

Das Verhalten der Kugelschale bei transienter Druckbelastung, sowie

die Beanspruchungen in der Schale werden im Detail berechnet. Ferner

wird versucht, das mitbewegte Wasser anzukoppeln.

4214 Entwicklung e1nes Radionuklidmeßverfahrens zur Massenstrom­

messung in instationären Mehrphasenströmungen

(R. Löffel, LIT)

Durchgeführte Arbeiten

Die Marviken lI-Experimente wurden fortgesetzt mit den letzten 5 Blow­

downs (BD 21 bis BD 25), die von Juli bis Oktober stattfanden. Zusätznch

zu den mit dem MXII-CRT-Projekt vertraglich vereinbarten Gasgeschwindig­

keitsmessungen in einem Blowdown-Channel wurden als Vorbereitung für

die HDR-Experimente Geschwindigkeits- und Dichtemessungen im Bruchstutzen

durchgeführt.

Die für die ßurchführung der Experimente an demgemeinsamen.Versuchs­

stand (RS 145) vorgesehene Radiotracermeßeinrichtung wurde fertiggestellt.

Erzielte Ergebnisse

In den Blowdown-Channels wurde e1ne Gasg~schwindigkeitvon 0 bis 100 m/s

gemessen. Ein Vergleich der Geschwindigkeit der Gasphase (gemessen mit
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dem Radiotracerverfahren des LIT) und der Flüssigphase (gemessen

mit dem Infrarotverfahren des Instituts für Thermische Strömungs­

maschinen der Universität Karlsruhe) zeigt gute Übereinstimmung

der Ergebnisse. Daraus folgt, daß in den Blowdown-Channel$ praktisch

kein Schlupf zwischen Gas- und Flüssigphase vorlag.

Von den Geschwindigkeits- und Dichtemessungen l.m Bruchstutzen liegen

erste Teilergebnisse vor:

I. Die im Bruchstutzen gemessene Geschwindigkeit liegt zwischen 0

und 40 m/s.

2. Für den Voidfaktor wurden" Werte von 0 bis 0,5 ermittelt.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Auswertung der Marviken II~Experimente~muß l.m 1. Halbjahr 1977

abgeschlossen werden.

Die Vorbereitungen auf die Versuche an dem "Gemeinsamen Versuchsstand

zum Testen und Kalibrieren von Zweiphasenmassenstrommeßverfahren"

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

Experimente werden fortgesetzt.

4215 Gemeinsamer Versuchs stand zum Testen und Kalibrieren ver~

schiedener Zweiphasen-Massenstrommeßverfahren

(J. Reimann, IRB)

Durchgeführte Arbeiten

Die.lnhett"-iebnahmephase -wu't"de abgesch10ssen.·

Innerhalb des Berichtszeitraumes wurden die Kreislauf-Komponenten bestellt,

der Kreislauf errichtet und erste Funktionsläufe durchgeführt.

Aufgrund der Aktivitäten zur stationären Luft-Wasser-Strömung ergaben

sich hier Verzögerungen. Mit Sicherheitsberechnungen des Druckbehälters

wurae-oegofmen-.-Es wuraen ois~den maxl.maIen~etrieDsaruC1<.en(~-T50 ~t)--­

mehrere Sondentypen verschiedener Bauarten erfolgreich eingesetzt, u.a.

eine über den Querschnitt verfah~bare Sonde.

Der Kollimatorblock sowie die Halterung für die y-Strahlquelle wurden

gefertigt, mit der Herstellung der Abschirmung und Kühlung der Szintillators

wurde begonnen.
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Für die Investitionen zur stationären Luft-Wasser-Strömung, instationären

Dampf-Wasser-Strömung und Gemischdichte wurden zusätzlich Sondermittel

bewilligt.

Erzielte Ergebnisse

Die der Auslegung des Kreislaufs zugrunde gelegten maximalen Werte für

Massenstrom als Funktion des Dampfgehaltes und Druckes werden im

wesentlichen erreicht. Bei den späteren Tests wird bei geeigneter

Wahl des Versuchsprogramms mit mindestens 5 Versuchspunkten pro Tag

gerechnet.

Es wurden Impedanz-Sonden für den Einsatz in Dampf-Wasser-Strömung

bei hohen Drücken (~ 150 at) entwickelt. Die' Sondensignale können gut

Strömungszuständen 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. Me ßver fahren. Ausschreibung des Druckbehälters

und der Meßtechnik. Sammlung von Daten für den Aufbau einer Strömungs­

karte. Fertigstellung des Dichtemeßgerätes und Beginn von Eichversuchen.

4220

4221/

4223

Untersuchungen der dynamischen Beanspruchungen von RDB-Ein­

hauten bei Kühlmittelverluststörfällen

Auslegung, Vorausberechnung und Auswertung der HDR Blowdown­

Experimente, sowie Weiterentwicklung und Verifizierung fluid­

. strukturdy.namischerG()clgs .zur :B~ClIlspruchung von RDB-Einbauten

beim Blowdown

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

Durchgeführte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Eine detaillierte Festigkeitsberechnung für den Kernmantel-Einspann­

flansch wurde durchgeführt und ein Verspannungsdiagramm wurde erstellt.
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Es ergab sich, daß im ~ngünstigsten Falle an einer Stelle die Fließ­

grenze des Einspannflansches gerade erreicht wird. Die beim Blowdown

in den HDR-Deckelschrauben zusätzlich ausgelöste Spannungsspitze beträgt

im ungünstigsten Falle 100 kp/cmZ•

Um die Frage der sich im HDR vor Blowdown-Beginn einstellenden Natur­

konvektion zu klären, wurde eine Testapparatur konstruiert (Abmessungen

ca. 3 m x I m x 5 m), die eine genaue Erfassung der Strömungsvorgänge

erlaubt. Es wird derzeit geprüft, ob mit dieser Apparatur Vorversuche

zur HDR-Naturkonvektion durchgeführt werden sollen. Diese Vorgänge sind

wichtig, da Sle die gewünschte Enthalpie-Schichtung vor Versuchsbeginn

bestimmen.

Mit dem Code YAQUIR wurden Vorausberechnungen für die Fluiddynamik des

Referenz-Blowdown-Versuches ausgeführt. Die Resultate wurden dokumen­

tiert.

Der Fluiddynamikcode YAQUIR wurde um eln Subsystem zur speziellen Aus­

wertung im Hinblick auf die HDR-Versuche ergänzt. Es wurden vergleichende

Rechnungen mit verschiedenen Maschennetzen (Rechteckmaschen, Potential­

maschen) durchgeführt. Die Differenzengleichungen für den Zweiphasen­

code auf Basis der drift-flux~Theoriewurde entwickelt. Für das Code

FLUST wurden alle Systemroutinen erstellt und getestet.

Der Strukturdynamikcode CYLDYZ wurde entwickelt und getestet. CYLDYZ

liefert die dynamische Antwort elner einseitig eingespannten, am anderen

Ende ausgesteiften Zylinderschale unt~r nichtrotationssYmmetrischer

Belastung. Die Lösung wird auf halbanalytischem Wege unter Verwendung

von Eigenfunktionen erzielt. Gegenüber den bekannten Finite-Elemente­

Code ergeben sich erhebliche Vorteile bezüglich der örtlichen Auflösung

der Ergebnisse und bezüglich der Rechenzeit.

Hinsichtlich der Koppelung wurde elne modifizierte (Z I/Z-dimensionale)

Version von YAQUIR ("STRUYA") entwickelt und mit einfachen Strukturmodellen

(Kesselformel, Biegebalken) erfolgreich gekoppelt. Für die Koppelung mit

CYLDYZ wurden Unterprogramme zur Berechnung der modalen Lasten und Ein­

flußfaktoren codiert. Mit dem Code FLUX wurden die Eigenfrequenzen und

Schwingungsformen des voll gekoppelten Systems (Ringraum, Kernmantel,

Innenraum und beide Plena) berechnet unter der Einschränkung, daß das
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Fluid als inkompressibel angesehen wird. Der strukturdynamische Teil

des Codes FLUX wurde von CYLDY2 übernommen.

Eine Einrichtung zur schnellen Druckentlastung eines Autoklaven wurde

entwickelt und bestellreife KonstrUktionsunte~lagenangefertigt. Eine

erste Serie von Versuchen zum Stadium der Fluid-Struktur-Wechselwirkung

(elastische flatte/Fluidschicht, konzentrischer Zylinder/Fluidschicht)

wurde konzipiert. Die Technik von Analogieex~erimenten im Flachwasser­

bett wurde erprobt. Die Versuche bestätigten den außerordentlich flachen

Charakter der Druckentlastungswelle.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Über den Naturkonvektionsversuch ist zu entscheiden. Die fluiddynamischen

Vorgänge von zwei weiteren Blowdown~Versuchenwerden vorausberechnet,

sobald die Randbedingungen (Druck im Stutzen und unteren Plenum) aus

DAPSY oder WHAMMOD-Rechnungen vorliegen. Mit den sttukturdynamischen

Vorausberechnungen wird begonnen.Vorversuche an der HDR-Anlage zum

dynamischen Verhalten des Kernmantels werden konzipiert.

Die Codeentwicklungen (FLUST, SOLA-DF, FLUX) werden weitergeführt. Der

Einfluß der Maschenform und Maschengröße auf die Ergebnisse von YAQUIR

wird geklärt. Vergleiche zwischen dem hier entwickelten Strukturdynamik­

Code CYLDY2 und dem Finite-Elemente-Code STRUDL/DYNAL werden durchge­

führt. Möglichkeiten zur Erweiterung des Codes CYLDY2 zur Berücksichti­

gung nichtlinearelastischen Werkstoffverhaltens werden untersucht. Er­

gebnisse aus der Koppelung von STRUYA mit CYLDY2 werden vorliegen.

DeI" AU1;ek.lav mit derEinrichtlJ:ngz;1.l,:[" sc,hnE;!gE!Il. J)I"u~kentlastung wird

bereitgestellt, und geeignete Versuchseinbauten werden entworfen und

besch~fft. Mit der Durchführung der vorgesehenen Laborversuche wird

begonnen. Weitere Laborversuche zur Untersuchung stark beschleunigter

2-Phasen-Strömungen werden konzipiert. Flachwasserexperimente in

HDR-ähnlicher Geometrie werden zur Verifizierung 4es Codes YAQUIR

herangezogen.
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MeßtechnischeErfassung und Auswertung des dynamischen

Verhaltens der Versuchseinbauten im Reaktordruckbehälter

(RDB) des HDR im Rahmen der HDR-Blowdown-Versuche

(K.D. Appelt, IRE)

Durchgeführte.Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Der Autoklav wurde fertiggestellt und vom TÜV abgenommen; der dazuge­

hörige elektromagnetische Schwingungserreger ist angeliefert. Die

Montage auf einem neu gebauten, schwingungsisolierten Betonfundament

hat begonnen. Das Versuchsprogramm zur Untersuchung der Prototyp­

Meßaufnehmer wurde im Detail spezifiziert und die hierfür noch zusätz­

lich notwendigen Versuchseinrichtungen konstruiert und in die Fertigung

gegeben. Die bisher durchgeführten Labor-BasisprüIungen mit drei

Prototyp-Wegaufnehmern erbrachten recht zufriedenstellende Ergebnisse.

U.a. wurden hierfür die Abhängigkeit von Nullpunkt, Empfindlichkeit

und Linearität von der Temperatur in einem Ofen unter Atmosphärendruck

ermittelt. Im HDR wurden unter Verwendung verschiedener Meßkabeltypen

die Störstrahlungsverhältnisse untersucht. Die Ergebnisse waren recht

positiv, so daß diesbezügliche Bedenken weitestgehend ausgeräumt werden

konnten. Für die zusätzlich vorgesehenen Messungen zur Temperatur­

schichtung im HDR-Druckbehälter wurden ein Instrumehtierungskonzept

erarbeitet und die für die Ausschreibung und Vergabe dieser Meßein­

richtungen benötigten Spezifikationen fertiggestellt. Die Arbeiten

zur Korrektur der bei ·den Blowdown-Versuchen auftretenden dynamischen

Meßfehler wurden weitergeflihrt.

Ausblick auf den geplanten weiteren F()rtgang der Ar~j.J:_~m.

Nach Inbetriebnahme der Autoklaventesteinrichtung werden gemäß dem Ver­

suchsprogramm die weiterführenden Tests mit den Prototypaufnehmern durch­

geführt. Hierzu gehören Tests unter transienten Temperatur- und Druck~

bedingungen ohne mechanische Beaufschlagung und dynamische Tests sowohl

in Luft als auch in Wasser unter erhöhtem Druck und erhöhter Temperatur.

Soweit verfügbar wird bei diesen Tests jeweils die gesamte Originalmeß­

kette verwendet werden, um zuverlässige Informationen über das reale

dynamische Verhälten 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 endgültigen HDR-Kernmantelinstrumentierung dar­

stellen.

4230

4231

Notkühlung von LWR

Untersuchung des Brennstabverhaltens bei.Störfalltransienten

und der Auswirkung von Brennstabschäden auf die Wirksamkeit

der Kernnotkühlung

Theoretische Untersuchungen zum Brennstabverhalten bei Kühl­

mittelverluststörfällen

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

Durchgeführte Arbeiten

SSYST~Mod 1 wurde lm Berichtszeitraum verstärkt angewendet. Nachdem

bisher vorwiegend Vorausrechnungen für das Verhalten von Brennstab­

simulatoren unter LOCA-spezifischen Bedingungen im Zusammenhang mit

geplanten Blowdown-Experimenten (PNS 4236) durchgeführt 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

öffentlicht worden.

Die Dokumentation von SSYST wurde vervollständigt und in gestraffter

Form in die SSYST-Datei "BASIS" integriert.

Die Arbeiten für SSYST-Mod 2 wurden fortgeführt. Der Modul ZETHYD zur

Beschreibung der Thermo- und Fluiddynamik im Unterkanal während der

Blowdown-Phase eines LOCA wurde getestet, der entsprechende Modul

ZETHYF für die Wiederauffüll- und Flutphasen wurde weiterentwickelt.

Mit dem Ziel einer verbesserter Beschreibung der Brennstoff- und

Hüllrohrmechanik, insbesondere in axialer Richtung, wurde der Modul

STADEF überarbeitet.
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Im Rahmen der notwendigen Erweiterung von SSYST für die detaillierte

Beschreibung des Langzeitverhaltens eines Einzelstabes (zur ne­
stimmung des abbrandabhängigen Anfangszustands bei Störfallbeginn)

wurden Vergleichsrechnungen zwischen SATURN-L und FRAP-S durchge­

führt.

Die Arbeiten zur Ermittlung verbesserter Diffusionskonstanten für Sauer­

stoff in oxidierten Hüllrohren wurden vorläufig abgeschlossen. Zur

Berechnung von Kriechparametern für Zircaloy wurden Daten des IMF im

Temperaturbereich zwischen 870 Kund 1020 Kausgewertet.

Zur probabilistischen Beschreibung. des Brennstab(hüllrohr)-verhaltens

bei einem hypothetischen LOCA wurden verschiedene alternative Methoden

untersucht und das analytische Vorgehen anhand der definierten Problem­

stellungen in groben Zügen festgelegt.

Erzielte Ergebnisse

Die bisher vorliegenden Ergebnisse der Anwendungsrechnungen mit SSYST­

Mod 1 lassen den Schluß zu, daß die in SSYST integrierten Modelle der

Thermo- und Fluiddynamik und der Mechanik das Brennstabverhalten unter

Störfallbedingungen qualitativ richtig beschreiben können; die stark

vereinfachten Modelle zur Beschreibung der thermo- und fluiddynamischen

Vorgänge während der Flutphase gestatten für diesen Zeitbereich des

Störfalls allerdings nur eine konservative Abschätzung.

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

befriedigende Übereinstimmung.

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

des ORNL) der Oxid- und a-Phasen für die Hochtemperatur-Wasserdampf­

Zry-Reaktion an drucklosen Zry-4-Hüllrohrproben wurden mit dem Rechen­

programm OPAL Diffusionskonstanten für Oxid- und a-Pnasen im Temperatur­

bereich 1170 ~ T < 1570 K bestimmt. Die Temperaturabhängigkeit der

Diffusionskonstanten für das Oxid läßt sich nicht im gesamten Tempera­

turbereich durch eine Arrhenius-Abhängigkeit darstellen. Zur Festlegung

der Temperaturabhängigkeit für Temperaturen< 1270 K sind weitere

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

1020K wurden Koeffizienten für das Norton'sche Kriehgesetz bestimmt.

Die Überprüfung dieser Daten an den Rohrberstversuchen des IRE ergab

in Anbetracht der Vereinfachungen durch das Norton ' sche Kriechgesetz

eine befriedigende Übereinstimmung 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 heißen Stäben.

2. Berechnung der Wahrscheinlichkeit, mit der

N-Stäbe aus einer charakteristischen Stabklasse am Ende elnes

hypothetischen LOCA durch Bersten der Hüllrohre beschädigt

sind,

- in einem Stabverband (z.B. elnem Brennelement) Kühlkanalblockaden

entstehen können.

Für die Lösung 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, daß

a) zusätzliche Programmentwicklung nur ln sehr beschränktem Umfang

nöt;ig ist,

b) insbesondere die "Response Surface",-Hethode das Potential hoher Ge­

nauigkeit besitzt.

Das ursprünglich verfolgte Ziel, analytische Methoden der nichtlinearen

Fehlerfortpflanzung u. "Moment Matching" anzuwenden, wurde fallengelassen,

da umfangreiche programmtechnische Änderungen an den einzusetzenden

physikalischen Moduln von SSYST und darüberhinaus starke Vereinfachungen

in der Vorgehensweise zur Lösung der Aufgaben nötig gewesen wären.
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Ausb'lick auf den geplan~en weiteren Fortgang der Arbeiten

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

eines Langzeitstabverhaltenscodes im Vordergrund steht.

SSYST-Mod 1 wird zur Analyse des Brennstabverhaltens im Core eines

DWR bei LOCA-spezifischen Bedingungen angewendet werden. Ferner

ist die Nachrechnung von Rohrberstversuchendes IRE vorgesehen.

4234 Bestimmung der Nachzerfallswärme von 235-U

(K. Baumung, INR)

Durchgeführte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Im Berichtszeitraum wurde der Aufbau der Versuchseinrichtung nahezu ab­

geschlossert. Die Steuerung der Rohrpost und Transportmechanik wurde

erfolgreich getestet. Das Programm zur Steuerung und Datenerfassung

sowie die zugehörige Hardware wurden bereitgestellt. Schließlich wurde

der Sicherheitsbericht für den Betrieb der Anlage am FR2 verfaßt,

in dem insbesondere auf die Abschirmung gegen y-Strahlung und ver­

zögerte Neutronen sowie die Maßnahmen gegen eine Freisetzung von Spalt­

produkten, speziell von J-131~ eingegangen wird.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Der nächste Schritt wird die Durchführung des Untersuchungsprogramms

am FRZ sein.

4235 ,Untersuchungen zum Materialverhalten von Zircaloy bei Stör­

falltransienten

4235.1 Untersuchungen zum mechanischen Verhalten von Zircaloy-Hüllrohr­

material

(M. Bocek, IMF 11)

Durchgeführte Arbeiten

I. Analyse des Einflusses vOn Zr02-Schichten auf den Geschwindigkeits-
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exponenten m.

2. Untersuchung des Einflusses der Verformungsatmosphäre auf die

Formänderung von Zry"'4 im einfachen Zugversuch.

3. Untersuchung des Einflusses von Temperaturexkursionen in den

ß-Bereichauf das plastische Verhalten von~ry-4-Zugproben im

a-Bereich.

Erzielte Ergebnisse

zu 1.: Der zylindrische Prüfling besteht modellmäßig aus e~nem dünnen,

absolut. spröden Zr02-Mantel, der fest mit dem duktilen metallischen

Kern verbunden ist. Die plastische Verformung des Prüflings erfolgt

unter Rißbildung der zr0
2
-Schicht. Überlegungen zeigen, daß.falls

die aktuelle Rißdichte abhängig ist von der Verformungsgeschwindig­

keit (bzw. Spannung), der Geschwindigkeitsexponent nicht mehr das

plastische Verhalten des metallischen Kerns wiederspiegelt, sondern

auch von der Beschaffenheit des Oxidmantels abhängt.

Zu 2.: Ein Vergleich von Zugproben, die in Luftatmosphäre und im

Vakuum verformt wurden,.zeigt, daß Zr02-Oberflächenschichten die

Ausbildung von makroskopischen Einschnürungen unterdrücken und somit

im Zugversuch stabilisierend wirken.

Zu 3.: Im Vakuum durchgeführte Temperaturexkursionen (bis zu ]200 °C)

bewirken eine Verminderung der Duktilität von im a-Bereich (800 °C)

verformten Zugproben. Die Ergebnisse sind auch abhängig vom zeitlichen

Verlauf der Exkursion.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

1. Experimentelle Untersuchungen zum Einfluß von Oxidschichten auf das

plastische Verhalten der "Verbund-Prüflinge" Zry-4/zr0
2

.

2. Untersuchungen des Einflusses von zr0
2

-Schichten auf die Duktilität

von Zugproben im a-Bereich und einer Temperaturexkursion in den.

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

kleinen Lasten und sehr kleinen Sauerstoffpartialdrücken.

4235.2 Untersuchungen zur Hochtemperatur-Wasserdampf-Oxidation

an Zircaloy-Hüllmaterial

(S. Leistikow, IMF 11)

Durchgeführte Arbeiten

Die oxidationskinetischen Untersuchungen der Zircaloy 4jwasser­

dampf-Hochtemperatur-Reaktion wurden in angenähert isothermer sowie in

programmgesteuert temperaturtransienter Versuchsführung fortgesetzt.

Die erstgenannte Versuchsart hatte Kurzzeitunters'!chungen im Temperatur­

bereich 700 - 1000 oe und Langzei tver suche bei 1000 oe zum Inhalt.

Unter temperaturtransienten Bedingungen kamen auf 33,5 ym ZrOZ
(rechnerisch) voroxidierte Rohrabschnitte zur Exposition, während an

kurzzeitig bei 1300 oe oxidierten Proben der Einfluß definierter

Abkühlgeschwindigkeit auf die Sauerstoffaufnahme und Gefügestruktur

studiert wurde.

Nach Abschluß der Rohrinnendruck-Kurzzeitstandversuche in Argon im

Temperaturbereich 800 - 1300 oe wurden solche in Dampf für 800 -
o .950 e begonnen und sollen auf den erstgenannten Temperaturberelch

ausgedehnt werden. Der Einfluß der der mechanischen Beanspruchung

überlagerten Oxidation auf die mechanischen Kenngrößen wurde gemessen.

Für 900 oe wurden Kriechkurven bei drei verschiedenen Innendrücken

durch Reihen abgebrochener Einzelversyche gemessen. Der Mechanismus

der Rißbildung als Funktion der Kriechgeschwindigkeit wurde durch

rasterelektronenmikroskopische Untersuchungen dem Verständnis nähergebracht.

Erzielte Ergebnisse

Durch isotherme Untersuchungen der Oxidationskinetik (l - 15 min; 700
o- 1000 e) wurde festgestellt, daß erste Abweichungen vom parabolischen

Verlauf der Sauerstoffaufnahme bereits bei 1000 oe erkennbar sind und
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sich verstärkt zu niedrigeren Temperaturen hin fortsetzen. So kann

im Prinzip die Gesamtheit der Verläufe durch ein kubisches Zeit­

gesetzt wiedergegeben werden. Läßt man ein breiteres versuchszeit­

abhängiges Streubandzu~ ist auch eine rechnerische Näherung durch das

gewohnte parabolische Zeitgesetz mit der Geschwindigkeitskonstante

k = Z~62 . 10-1 (g/cmZ)Z/sec und der Aktivierung~energieQ = 41633

cai/Mol möglich. Die isothermen Langzeitversuche bei 1000 °c zeigten

bereits nach einer Versuchszeit von 30 Minuten den schichtspannungs­

bedingten~ mechanischen Zusammenbruch der ZrOZ-Deckschicht und Übergang

zu linearem Zeitverlauf hoher Oxidationsgeschwindigkeit.

Durch temperaturtransiente Untersuchungen (3 min~ max. 1000 - 1200 °C)

an voroxidierten Proben (26 Std. 600 °c; 7 Std. 800 °c + 33~S ~m

Zr02 rechn.) wurde - gegenüber unoxidierten Rohrabschnitten ~ für

1000 - 1100 °c eine beträchtliche Verminderung des LOCA-Umsatzes fest­

gestellt~ für 1200 °c übersteigt der Umsatz des voroxidierten Materials

den des metallischen. Für die Messungen bei 1000 und 1100 °c gilt

auch~ daß - unabhängig von der Erzeugungstemperatur - der schützende

Charakter der zuerst gebildeten Oxidschicht in etwa dem des Hochtem­

peraturoxides entspricht~ d.h. daß es zu keinem gegenüber dem Hochtem­

peraturumsatz verminderten Sauerstoffverbrauch kommt. Die Umsatz­

reduktion liegt damit im Rahmen der umgekehrt proportional zur existie­

renden Schichtdicke rückläufigen Reaktionsgeschwindigkeit~keinesfalls

deutlich darunter. Durch Variation der Abkühlgeschwindigkeit (Z~Z ­

57~5 °C/s) von auf maximal 1300 °c im LOCA-Verlauf exponierten Proben

konnte der Einfluß verlängerten Haltens auf Temperatur sowie der der

verzögerten Abkühlung demonstriert werden.

Die bei Wahl der geringsten Abkühlgeschwindigkeit maximal auf 6 m1n

verlängerte Expositionszeit führte zu einer 30 %igen Steigerung der

Gewichtszunahme. Anstelle der bei schneller Abkühlung auftretenden fein­

nadeligen martensitischen at-Umwandlungsstruktur kam es zu einer

Kristallisation von relativ groben~ stab- und plattenformigen Gefüge­

anteilen~ deren Sauerstoffverteilung und mechanische Kenngrößen 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 oe eine oxidationsbedingte Verfestigung des

Hüllmaterials festgestellt. Anders hingegen verhalten. sich die
•.• 0 .

gemessenen Bruchdehnungen, d1e bere1ts ab 800 eden dehnungsver-

mindernden Einfluß der Dampfoxidation zu messen erlaubten. Das gilt

auch für die Werte im a/S-Umwandlungsbereich, in dem die Dehnung

trotz Oxida~ion eine mit abnehmender Kriechgeschwindigkeitzunehmende

Tendenz zeigt. In diesem Bereich wurden Kriechkurven aufgenommen,

die Festigkeitssteigerung und Dehnungsverminderung wiedergeben.

Die rasterel~ktronenmikroskopischeAuswertung der oxidischen Kapsel­

oberflächen erlaubten folgende Zuordnung der Rißstrukturen: bei hohem

Innendruck treten an der gebo~stenen Kapsel Risse in geringerer Anzahl,

aber gro,ße Risse auf, bei niedrigeren Innendrücken sind es viele Risse

geringerer Breite. Die Auswirkungen der mechanisch geschädigten Oxid­

schichten auf die Sauerstoffaufnarume unterliegt der metallographisch~

planimetrischen Prüfung.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Umfassende Dokumentation der kinetischen Ergebnisse. Temperaturtransiente

Oxidation von bei niedrigeren Temperaturen (350 - 450 oe) voroxi­

dierten Proben. Rohrinnendruck-Zeitstandversuche in Dampf 1000 - 1300 oe.

Temperaturtransiente Rohrinnendruck-Zeitstandversuche.

4235.3 Untersuchungen zum Einfluß des Oxidbrennstoffes und von

Spaltprodukten auf die mechanischen Eigenschaften von Zry­

Hüllrohren bei Störfalltransienten

(P. Hofmann, IMF I)

Durchgeführte Arbeiten

- Der Einfluß des Sauerstoffpotentials (O/U-Verhältnis) des U0
2

auf das

Verformungs- und Bruchverhalten von kurzen Zry-4-Hüllrohren 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 Druckmeßverfahren bei Temperaturen oberhalb ZOO oe

(Druckmessungen bei hohen Temperaturen sind zur Durchführung von

Experimenten zur Spannungsrißkorrosion von Zry durch Jod er­

forderlich) .

Durchführung von ersten UOZ!Zry-Reaktionsexperimenten unter PCM­

Bedingungen im Temperaturbereich zwischen JZOO und J400 oe in

einem Hochdruckautoklaven.

- Studium der chemischen Wechselwirkungen zwischen Spaltprodukten und

Zircaloy bei Temperaturen bis zu 1Z00 oe.

Erzielte Ergebnisse

- Bei niederen Differenzdrücken hat überstöchiometrischer Brenristoff

(UOZ.OS) eine Verfestigung der Zry-Hülle infolge Sauerstoffaufnahme

zur Folge. Bei hohen Differenz- bzw. Berstdrücken (> 1S bar) geht da­

gegen der Einfluß des Sauerstoffpotentials des UOZ.auf die Berst~

daten (Temperatur, Druc~) deutlich zurück, unabhängig von der Auf­

heizgeschwindigkeit. Der Druckverlauf hat praktisch keinen Einfluß

auf die Bersttemperatur der Zry-Rohrproben. Die Berstdehnungen

der Hüllrohre unter Schutzgas variieren zwischen.ZO und DO %. In

Übereinstimmung mit Angaben ~us der Literatur existiert im Zwei­

phasengebiet des Zry-4 bei etwa 930 oe ein Minimum in den Umfangs­

dehnungen der geborstenen Rohrproben mit Werten< 60 %. Die Berst­

drücke betragen unter diesen Bedingungen etwa 30 bar; die Zeit bis

zum Bersten variiert zwischen 100 und 200 s (Ausgangstemperatur:

20 oe).

Ein geeignetes Druckmeßverfahren, bei dem die Meßmembrane Temperaturen
obis zu 400 C ausgesetzt werden kann, wurde ermittelt und erfolgreich

getestet. Damit wird die Kondensation des leicht flüchtigen Spalt­

produktelementes Jod, auch bei hohen Gasdrücken, an der Meßmembrane

verhindert.
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- Die ersten U0
2
/ZrY-Reaktionsexperimente unter PCM-Bedingungen

ergeben, daß die chemischen Wechselwirkungen vom Kontaktdruck an

der U02/Zry-Phasengrenze abhängen. Bei guten Kontaktverhältnissen

wird das U02 oberhalb 1000 °c durch das Zry unter Bildung von

a-Zr(O), Uran und einer (U, zr)-Legierung reduziert.

Verträglichkeitsuntersuchungen mit Spaltprodukten undZry-Hüll­

material bis 1200 °c zeigten, daß lediglich Tellur, Jod und

Cäsiumkarbonat mit dem Zry reagieren.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

-.Weiterführung der Experimente mit kurzen UOz-gefüllten Zry-4-Hüll­

rohren unter LOCA-typischen Temperatur- und Druckverläufen. Konti­

nuierlicheBestimmung der Verformungsgeschwindigkeii der Hüllrohre.

Inbetriebnahme einer neuen Rohrberstanlage (Strahlungsheizung).

- Isotherme und transiente Unter!uchungen zur Spannungsrißkorrosion

von Zry-Hüllrohren durch Jod und andere flüchtige Spaltprodukte.

- Einfluß von Spaltprodukten und dünnen Oxidschichten auf die U~Z-/zry­

Wechselwirkungen unter PcM-Bedingungen.

- Röntgenographische 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 Kühlmittelverluststörfalles

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

Durchgeführte Arbeiten

Die Endmontage des Versuchskreislaufes wurde durchgeführt und die

endgültige 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 % der Höchstlast durch­

geführt.

Die Arbeiten an der Meßwerterfassung und Komponentensteuerung sow~e

an Meßeinrichtungen (True Mass Flow Meter) wurden weiter fortgeführt.

Das Schwergewicht der theoretischen Arbeiten lag auf der Erstellung

des Auswerterechenprogrammes. Bearbeitet wurden die Datenbereit­

stellung, die Datenkonversion einschließlich Überprüfung auf innere

Konsistenz und schließlich die thermohydraulische Interpolation von

Zuständen innerhalb der Teststrecke aus gemessenen Randbedingungen.

Erzielte Ergebnisse

Der Versuchskreislauf erreichte am 18.10. erstmals die Sollbetriebs­

werte. Die Tests einzelner Komponentengruppen einschließlich Simu­

lationsbrennstab ergaben befriedigende Resultate. Es ergaben sich

jedoch Verzögerungen beim Aufbau der Meßwerterfassung 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 durchgeführten

Tests einwandfrei. Auch die Programmteile des Auswertungsrechenprogrammes

zur Berechnung von Wärmeübergangszahlen und zur Datenkonversion und

Konsistenzkontrolle wurden im wesentlichen fertiggestellt und getestet.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die True Mass Flow Meter sow~e eine Sicherheits-Schne1labschaltung

für die Stabheizung werden in den Versuchskreislauf eingebaut, ebenso

die Meßwertübertragungs- und Komponentensteuereinheit. Danach kann der

Experimentierbetrieb mit dem Simulationsbrennstab aufgenommen werden.

Das Auswertungsrechenprogramm soll termin1ich so fertiggestellt

werden, daß 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 Untersuchungen zum Brennstabversagen ~n der 2, Aufheizphase

eines Kühlmittelverluststörfalles -

Inpile-Versuche mit Einzelstäben im DK-Loop des FR2
(E. Karb, RBT)

Durchgeführte Arbeiten

1. Die Nuklearstabversuche hatten im 2. Halbjahr 1976 Vorrang vor

den BSS-Versuchen. Es wurden insgesamt fünf Nuklearstabversuche

durchgeführt. Drei Versuche bildeten den Abschluß der scoping­

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 Versuchs stäbe vom Oktober

1975 in den Heißen Zellen wurden inzwischen abgeschlossen, weitere

Stäbe 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" Hüllrohrtemperatur

- Leistungsvergleich thermisch/elektrisch

- Einfluß der Reaktorleistung (y-Wärme)

b) BSS 06:

- Leistungsvergleich thermisch/elektrisch

2. 1 Wegen der bi sher auftretenden Abweichungen zwischen der thermisch

bestinnnten und der gemessenen elektrischen Leistung wurden mit

BSS 05 und BSS 06 weitere gezielt~ Untersuchungen vorgenonnnen.

Dazu wurde durchgeführt:

Einbau von Tellerfedem im Kopf teil zur Erhöhung der

Dichtkraft

- Überprüfung der Genauigkeit der elektrischen Leistung

- Inbetriebnahme der elektrischen Leistungskonstanthaltung
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Überprüfung der Mengenstrommessung (Meßblende, Bartonzellen

für ßp~essung, Druck- und Temperaturmeßstellen zur Bestimmung

des Dampfzustandes an der Blende)

- Ü~erprüfung der Meßstellen für Druck und Temperatur (einschl.

ßT) im Versuchseinsatz

2.2 Da die Anbringungsart der Thermoelemente auf der Hülle zwangs­

läufig zu Meßwerten führt~' die von der tatsächlichen Hüllwand­

temperatur abweichen, wurde zur Ermittlung eines Korrekturwertes

BSS 05 wie folgt bestückt:

Im heißesten Bereich der Heizzone wurden im Abstand von 5 cm

drei TE-Paare angebracht. Jedes Paar bestand aus einem außen

aufgebrachten, Pt-gehülsten und einem in die Hüllwand einge­

lassenen TE von 0,5 1lml (/J. Mit dieser Bestückung wurden statio­

nähre und transiente Daten bei Leistungen von 20 bis 50W/cm

aufgenonnnen.

2.3 Zur Prüfung des Einflusses der Reaktorleistung auf die thermischen

Randbedingungen 1n der Versuchsstrecke wurden mit BSS 05 erneut

Versuchsreihen mit und ohne Reaktorbetrieb bei gleicher elektri­

scher Leistung gefahren.

3. Zur Erhöhung des Sauerstoffangebotes während der Transiente in der

Teststrecke wurden Rechnungen darüber angestellt, welcher kleinste

Dampfmengestrom

- sich technisch verwirklichen läßt

ein noch ausreichend~s 02-Angebot gewährleistet.

Die Überlegungen bezogen sich auf eine Kapillare zur Einstellung

dieses Massenstromes.

4. Vom IKE Stuttgart wurden Vergleichsrechnungen zu den Versuchen.mit

Brennstabsimulatoren dur~hgeführt. Dabei wurden erstmals'neuere

Werte für die spezifische Wärme c für Zry~4 (nach MATPRO) verwendet,
p

die sich oberhalb 800 oe sprunghaft verändern.
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5. Für die Montage und Instrumentierung von vorbestrahlten Prüflingen

ist.eine Koppel- und Schweißvorrichtung beschafft worden, die in

der Abschirmzelle des FR2 eingesetzt werden soll. Mit der kalten

Erprobung wurde begonnen.

Erzielte Ergebnisse

1. Da die Nachuntersuchungen an denVersuchsstäben in den Heißen

Zellen durchgeführt werden müssen, stehen die Ergebnisse erst

relativ spät zur Verfügung. UnmittelQar nach dem Versuch können

nur die während des Versuchs aufgenommenen Daten ausgewertet werden.

Wichtigste Größen sind Berstdruck und Bersttemperatur. Nach Defini­

tion dieser Größen wurden diejenigen aus den bisherigen Nuklear­

stabversuchen mit den veröffen~lichtenOut-of-pile-Datenverglichen.

Es zeigt sich, daß die In--pile-Daten im Bereich der Out;"'of-pile­

Daten liegen.

2.1 Nach Überprüfung der erwähnten Meßeinrichtungen für die Leistungs­

bestimmung verbleibt als mögliche Fehlerquelle der Einfluß der

TE-Anordnung im Versuchseinsatz. Es wird angenommen, daß sich als

Folge mangelhafter Durchmischung Stromfäden unterschiedlicher Tem­

peraturen ausbild;en und damit die LlT-Messung fehlerhaft wird. Auch

ein Leckstrom im Kopf teil des Versuchseinsatzes, der die Mengenstrom­

angabe verfälscht, ist weiterhin nicht ganz auszuschließen. Wie mit

dem Kalorimeter bei BSS 06 nachgewiesen wurde, scheiden Fehler­

quellen außerhalb des Reaktoreinsatzes aus. Die Abweichung thermischj

elektrisch betrug hier lediglich bis zu 2,5 Wjcm.

2.2 Die Versuche zur "wahren" Hüllrohrtemperatur ergaben e1.ne geringe

Abhängigkeit des Temperaturunterschiedes zwischen dem Wand- und Ober­

flächen-TE vom Temperaturniveau, dagegen eine deutliche Abhängigkeit

von der Prüflingsleistung. Zur elektrischen Leistung von 50 Wjcm

läßt sich hieraus ein Korrekturwert von 75 ! 35 K angeben. Der

Streubereich von !. 35 K geht zu Lasten der außen angebrachten TE,

die am Hüllrohr unterschiedlich stark anliegen.
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2.3 Der Einfluß der Reaktorleistung auf die transiente Aufheizung

erwies sich als sehr gering. Dies bestätigt die Ergebnisse

der früheren BSS-Versuche und der angestellten Berechnungen:

Eine Abschätzung auf der Grundlage gemessener Temperaturwerte

ergab einen Leistungsanteil durch den Reaktorbetrieb von

ca. 0,5 W/cm.

Es ist offensichtlich, daß die Referenzversuche nicht mit

Reaktorleistung gefahren werden müssen.

3. Zur Sicherstellung des gewünschten 02-Angebots am Prüflung 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 Kühlwirkung während der Aufheizung akzeptabel ist.

Hinsichtlich der Dampfgeschwindigkeit sind mit diesem Wert ähnliche

Verhältnisse w~e beim LOCA des DWR gegeben.

4. Bei Berücksichtigung der c -Werte nach MATPRO ergeben die Rechen­
p

kurven eine bessere Annäherung an die Versuchskurve im oberen

Temperaturbereich ab 800 oe •.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Versuchsreihe B mit frischen Nuklearstäben 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 Stäben wird mit der

Erprobung der HZ-Komponenten (Koppel-, Schweiß-, Prüf- und Handlings­

einrichtungen) begonnen.

Die Vorbestrahlung mit z.Z. drei Vorbestrahlungseinsätzen zu je

6 Stäben im FR2 wird weitergeführt.

Die Bypass-Anordnung für das 02-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 zulässige

Einsatzzeit erreichen.

Die Abweichungen in der Leistungsbestimmung werden mit einem speziellen

BSS-Versuch weiter untersucht.

4238 Untersuchungen zur Wechselwirkung zwischen aufblähenden Zir~

caloy-Hüllen und einsetzender Kernnotkühlung

(K. Wiehr, IRB)

Durchgeführte Arbeiten

- Charakterisierung der Brennstabsimulatoren mittels Photo-Scanning

hinsichtlich Temperaturverteilung

- Aufbau von Prüfeinrichtungen für das Quotientenpyrometer und das

Kapillar-Druckmeßsystem

- Theoretische Betrachtungen zum Übertragungsverhalten des Kapillar­

Druckmeßsystems

- Theoretische Untersuchungen zur Verbiegung von Zircaloy-Hüllrohren

beim Aufblähvorgang

- Versuche an verkürzten Brennstabsimulatoren zur Klärung von Einzel­

effekten beim Aufblähvorgang von Zircaloy-Hüllen.

- Erster Berstversuch an einem Brennstabsimulator voller beheizter

Länge von 3,90 m und axialem Leistungsprofil.

Erzielte Ergebnisse

Die Entwicklung der Brennstabsimulatoren wurde weitgehend abgeschlossen.

Zur Charakterisierung der Heizstäbe und Brennstabsimulatoren hinsicht­

lich Leistungsdichte- bzw. Temperaturverteilung hat sich ein photo­

graphisches Verfahren mit Auswertung der Filme durch ein Densitometer

hinsichtlich unterschiedlicher Schwärzungsgrade bewährt. Hierdurch konnten

weitere Verbesserungsmöglichkeiten der Brennstabsimulatoren aufgezeigt

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

verteilung mit geringen lokalen Temperaturabweichungen.

Außerdem zeigte sich, daß derartige Temperaturunterschiede auf dem

Heizstab bis hin zur Brennstabsimulatorhülle weiter gedämpft werden.

Zur Klärung der bei den bisherigen Berstversuchen beobachteten De­

formationsformen wurden einige Versuche mit direkter Beheizung durch­

geführt. Hierbei ergaben sich Berst-Umfangsdehnungen bis über 100 % und

deutliche Verkürzungen der Zircaloy-Hülle.

Bei weiteren Versuchen mit indirekt beheizten Brennstabsimulatoren

von 325 mm beheizter Länge wurden ebenfalls Verkürzungen der gebor­

stenen Zircaloy-Hüllen festgestellt, nachdem der innere Aufbau so modi­

fiziert wurde, daß keine Verspannungen mehr möglich sind. Bei diesen

Versuchen wurden Umfangsdehnungen von etwa 30 % und Verkürzungen

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

Streuband der bei den bisherigen Versuchen gemessenen Umfangsdehnungen.

Der Prüfstand für Bündeltests voller Länge wurde in Betrieb genommen.

Der erste Brennstabsimulator voller Länger mit stufenförmigem axialem

Leistungsprofil wurde einem Bersttest mit anschließendem Fluten ~m

geborstenen Zustand unterzogen. Die Berst-Umfangsdehnung betrug nur

27 %. Die über die gesamte beheizte Stablänge von 3900 mm vermessenen

Umfangsdehnungen zeigten eine sehr stark ausgeprägte Empfindlichkeit

gegenüber der 1n den einzelnen Leistungsstufen unterschiedlichen Tem­

peratur sowie gegen lokale thermische und mechanische Einflüsse durch

Abstandshalte:r;undThermoelemente. Das Rohrf'i1:iiGk- mit der Berststelle

zeigte genau die von Versuchen mit verkürzten Brennstabsimulatoren

bekannte Deformationsform - gerade Berstmantellinie, gewölbte von den

Pellets abgehobene gegenüberliegende Seite.

Zur Messung des Gasdruckes der Brennstabsimulatoren voller Länge an

der Stelle der erwarteten lokalen Aufblähung wurde ein spezielles Meß­

system mit extremen Abmessungen entwickelt, bestehend aus einerMeßkapillare,

einer Meßkammer und einem DMS-Druckaufnehmer. Zur rechnerischen Korrektur

der Druckanzeige im Hinblick auf den zu messenden Druck wurden theo-
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retische Grundlagen zum Übertragungsverhalten dieses Meßsystems

erarbeitet.

Bei Aufheizversuchen mit Brennstabsimulatoren unter innerem Überdruck

wurden azimutale Temperaturverteilungen gemes"sen sowie ein Aufblähen

der Zircaloy-Hülleauf der azimutal kälteren Seite und ein sich daran

anschließendes Bersten auf der nicht abhebenden wärmeren Seite beob­

achtet. Für diese spezielle Deformationsform"der Zircaloy-Hüllrohre

können Effekte der anisotropen Struktur des Zircaloy-Materials und/oder

mechanische Verspannungen verantwortlich sein. - Zur Klärung möglicher

mechanischer Ursachen Wurden die durch die Wärmeverspannung im

elastischen Bereich auf das Zircaloy-Hüllrohr übertragenen Kräfte und

Momente sowie die Spannungsbelastung der Zircaloy-Hülle berechnet. Es

konnte gezeigt werden, daß die Hülle bei plastischer Verformung

dem im elastischen Bereich aufgebauten Momentenpaar nachgibt und dieses

so gerichtet ist, daß es die Tendenz hat, die Hülle mit der azimutal

wärmeren Seite zum inneren Heizstab hin und mit der azimutal kälteren

Seite vom Heizstab weg zu bewegen. Die Frage, ob das vorhandene Momenten­

paar allein verantwortlich ist für die beobachteten starken UnsYmmetrien

beim Aufblähvorgang oder ob z.B. die anisotrope Struktur des Zircaloy­

Materials ebenfalls eine wesentliche oder sogar e1ne weit größere

Bedeutung hat, bedarf noch weiterer Untersuchungen.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

- Funktionsprüfung und Eichung des Quotientenpyrometers sowie des

Kapillar-Druckmeßsystems.

- Überprüfung des theQretüchen Modells Zt!ID Ka!üllar-Drl.l.cl<I!1eßsystetn.
- Verifizierung des SSYST-Moduls DRUSPA.

- Versuche zu Einzeleffekten beim Aufblähvorgang an verkürzten Brenn-

stabsimulatoren.

- Einzelstabversuche an Brennstabsimulatoren voller Länge.

- Vorbereitende Messungen für Bündelversuche im Hinblick auf Bündel-

größe und radiale Temperaturverteilung.
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4239 Untersuchungen zum Einfluß der Gr5ße und Form von Küh1­

kanalblockaden auf die Kernnotkühlung ln der Flutphase

eines Küh1mitt~lverlustst5rfa11es

(S. Ma1ang, IRB)

Durchgeführte Arbeiten

Abgeschlossen wurden die Referenzversuche an einer Stabreihe

bestehend aus 5 Heizstäben ohne Kühlkanalblockaden. Bei der

Versuchsdurchführung wurden folgende Einf1ußgr5ß~n variiert:

- die Stabtemperatur bei Flutbeginn,

- die Flutrate (konstant während der einzelnen Versuche),

- die Temperatur des Flutwassers,

- der Systemdruck (konstant während der einzelnen Versuche) und

- das Niveau der Nachwärmeleistung (nach ANS-St~ndard).

Bei der Durchführung der ersten Versuchsreihe mit einer 5-Stab­

Reihe und einer Lochp1atte~ durch welche 62 % der Kühlkanäle

versperrt sind, wurden dieselben Einf1ußgr5ßen variiert.

Erzielte Ergebnisse

Für die digitale Erfassung ~er Meßdaten stehen 128 Kanäle zur

Verfügung, von denen augenblicklich 42 verwendet werden. Die

Datenerfassung erfolgt mit einer Frequenz von 10 Hz.

Die Berechnung der Wärmeübergangszahlen erfolgt numerisch mit

Hilfe eines Recnenprogrammes, das auf der Basis. des HETRAP­

Codes entwickelt wurde.

Mit der Auswertung der Versuche wurde begonnen. Ein Vergleich

der Versuche mit unb10ckierten Kanälen mit denjenigen mit einer

Lochplatten-B10ckade zeigt, daß bei sonst gleichen Parametern

der Wärmeübergang hinter der Lochplatte immer besser war,

während, der W~remübergang vor der Lochplatte kaum beeinf1ußt

wurde.

In den weiteren Versuchen 8'011 geklärt werden, ob dieses Er-
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gebnis auch für andere Blockadetypen gültig ist. Die erh5hte

Kühlwirkung hinter der Blockade ist aus der optischen Be­

obachtung erklärbar. Die verwendete Lochplatte führte zu einer

intensiven Zerstäubung ankommender Wassertropfen. Außerdem

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 sich 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 Kühlkanalblockaden in Form

von Lochplatten werden fortgesetzt. Anschließend werden die

Versuche mit hülsenf5rmigen Blockadek5rpern verschiedener

Form und Gr5ße durchgeführt. Die austauschbaren Blockade­

k5rper werden in gleicher H5he an den Heizstäben angebracht

und die Kühlkanäle gleichmäßig versperrt.

Bündelversuche mit 5 x 5 -Stäben werden vorbereitet.

4240

4241

Coreschmelzen von LWR

Experimentelle Untersuchung der Abschmelzphase von U0
2
-Zircaloy­

Brennelementen bei versagender Notkühlung

(S. Hagen, RBT)

Durchgeführte Arbeiten

Im 2. Halbjahr 1976 wurde der neue Versuchskessel aufgebau~ und ln Be-

trieb genommen. Er erlaubt Experimente mit. längeren Stäben, den Aufbau von

Bündelanordnungen bis zu 7 x 7 Stäben und die Verwendung von strömendem Dampf.

Der Kessel wurde mit den notwendigen Versorgungseinheiten (Heizstrom,

Kühlung der Elektroden, Thermostatisierung der Wände, Dampfversorgung)

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

Mit den Versuchen zur Erprobung der Bündelanordnung wurde begonnen. Parallel

hierzu haben wir eine Heizvorrichtung aufgebaut, die es erlaubt, den. Brenn­

stab ohne zentralen Wolframsta? durch Einstrahlung zu erhitzen.. Der Einsatz

wurde in dem vorläufigen Versuchskessel montiert und mit der Erprobung



- 37 -

wurde begonnen.

Erzielte Ergebnisse

Die Vorversuche im Kessel für Brennstabsimulatoren mit Zentralstab­

heizung haben gezeigt, daß die Aufheizung in Bündelgeometrie erwar­

tungsgemäß verläuft, so daß mit den Abschinelzversuchen von Stab­

bündeln begonnen werden kann. Die ersten Versuche an Vollstäben in

He ergaben, daß der Angriff des Zircaloys auf d~s U0
2

auch bei Heizung

durch Strahlung von außen praktisch das gleiche Verhalten wie bei der

zentralen Heizung mit dem W-Stab aufweist.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Für 1977 sind im wesentlichen Abschmelzversuche in Bündelgeometrie vor­

gesehen. Der Einfluß der Abstandshalter und der Abschaltstabführungs­

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)

Durchgeführte Arbeiten

I.Fortsetzung der ~m 1. Halbjahr 1976 begonnenen Versuche zur Ermittlung

der Freisetzung der Hauptkomponenten einer inaktiven Coriumschmelze mit

folgender Zielsetzung:

a) Quantitative Angaben über die Freisetzung der Elemente Cr, Mn, Fe,

Co, Ni, Sb, Zr und U als Funktion der Atmosphäre, 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 Atmosphäre

aus Ar bzw. Ar + 5 % H
2

, womit chemisch neutrale bzw. schwach re-

duzierende Bedingungen über der Schmelze herrschten.

b) Aussagen über das Verhalten des Schmelzgutes in Abhängigkeit von den

o.g. Parametern unter den speziellen Versuchsbedingungen (Th02-Tiegel,

induktive Heizung mit f = 350 kHz) und insbesondere über 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 für 'Umweltschutz einige zusätzliche Auflagen erteilt, die vor allem

die Dichtheit der Anlage und die Aktivitätsüberwachung der Abluft

betrafen. Diese Auflagen werden inzwischen durch entsprechende Vor­

richtungen erfüllt.

Zur Vorbereitung für Versuche mit größeren Schmelzgutmassen (ca. 3 kg

statt wie bisher max. 60 g) wurden nach umfangreichen Voruntersuchungen

Beschaffungsaufträge für einen Hochfrequenz-Generator mit höherer

Leistung und eine Heißwasser-Thermalisieranlage für den Induktor

vergeben.

3. Aufbau der Fissium-Fabrikationsanlage (FIFA)

Um die vorgesehenen Freisetzungsversuche mit spaltprodukthaltigem Brenn­

stoff aufnehmen zu können, wurde eine Boxenanlage zur Herstellung von

schwach aktivem Fissium eingerichtet. Sie enthält fernbedienbare Vor­

richtungen zum Einwiegen der Fissium-Bestandteile (U0
2
-Pulver und

vorbestrahlte Spaltprodukt-Elemente bzw. Oxide), zum Mahlen und Mischen

der Komponenten, zur Herstellung kaltgepreßter Pellets, sowie zum Sintern

bei Temperaturen bis zu 1800 °C. Nach der technischen Abnahme wurde mit

dem Probebetrieb der Anlage begonnen.

Erzielte Ergebnisse

I. 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.% freigesetzt.

Als flüchtigste Komponenten erwiesen sich Mn und Sb mit einer relativen

(cl.h. auf die Ausgangskonzentration bezogenen) Freisetzung von 11 - ]7 %

bei 2850 °c. Die übrigen Stahlkomponenten sowie Zr zeigten e1ne mittlere

Flüchtigkeit mit Freisetzungswerten zwischen 1 und 3 %, während U zu maximal

0,4 % freigesetzt wurde.

Bei allen Elementen zeigte sich im Temperaturbereich zwischen 2]00 °c und

2900 °c eine Zunahme der Freisetzung um etwa 2 Größenordnungen. Eine Änderung
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des Atmosphärendrucks von ],0 auf ],5 und 2,0 bar führte zu keinen

meßbaren Unterschieden in der Freisetzung.

2. Die Schmelzversuche unter Ar bzw. Ar + 5 % HZ ließen dagegen im Tem­

peraturbereich zwischen 2600 0 und 2800 oe eine ausgeprägte Druckab­

hängigkeit erkennen: hier kam es während der Aufheizphase zu einem

Hochsteigen des Schmelzgutes im Tiegel und zu einem plötzlich eln­

setzenden stoßweisen Auswurf kleiner Partikel. Dabei war auch auf den Mem­

branfiltern, die nicht von den Schmelzenspritzern erreicht werden, eine

starke Zunahme der Freisetzung (um ca. 1 Größenordnung) zu registrieren.

Als Ursache wurde eindeutig das Sieden der Stahlkomponenten ermittelt.

Für die Freisetzung im Temperaturbereich unterhalb des Stahlsiedens

wurden ähnliche Ergebnisse wie für Luft gefunden.

3. Zum Schmelzgutverhalten und zum Angriff des Th0
2
-Tiegels lassen sich folgen­

de Angaben machen:

Ähnlich Wle unter Ar kommt es auch unter Luft zum Hochsteigen des

Schmelzgutes im Tiegel, zum Einsetzen von Siedevorgängen und zum Aus­

wurf glühender Partikel. Eine Druckabhängigkeit der Einsatztemperatur

war bisher nicht zu beobachten, ist jedoch nicht völlig auszuschließen.

Der Angriff des Th0
2
-Tiegels durch das Schmelzgut beginnt - wie die

aufgeschnittenen Tiegel zeigen - bei etwa 1800 oe und nimmt mit

steigender Temperatur bis zur weitgehenden Auflösung der Tiegelwand

innerhalb weniger Minuten bei ca. 3000 oe zu. Ab ca. 2500 oe sintert der

zwischen dem Schmelztiegel und dem äußeren Schutztiegel befindliche

Th02-Griesin zunehmendem Maße an dem ThOz-Tiegel fest, so daß dadurch

ein Auslaufen der Schmelze in allen bisherigen Versuchen vermieden

werden konnte.

4. Folgerung:

Bei den bisherigen Versuchen mit 30 g Schmelzgut ist anzunehmen, daß das

relativ große Oberflächen/Volumen-Verhältnis und die beschriebene Wechsel­

wirkung zwischen Tiegel und Schmelzgut auch das Abdampfverhalten der ein­

zelnen Komponenten beeinflussen. Den geplanten Experimenten mit größeren

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 ln den nächsten Monaten sind vorgesehen:

- Durchführung einer Serie von Freisetzungsversuchen mit in~ktivem

Corium unter Wasserdampf

Vorversuche mit Schmelzgut, das aktivierten Stahl und/oder aktiviertes

Zircaloy enthält

- Freisetzungsversuche mit schwach aktivem Fissium

- Vorbereitungen für die Installation des größeren Hochfrequenzgenerators.

4Z44 Konstitution und Reaktionsverhalten von LWR-Materialien beim

Coreschmelzen

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

Durchgeführte Arbeiten

1. Es wurden Schmelzversuche an Corium A-Proben, denen Spaltprodukte

entsprechend 10 bis zo .% Abbrand (die hohe Konzentration der Spalt­

produkte soll dem deutlichen Nachweis der Reaktionen dienen) zuge­

mischt waren, in inerter Atmosphäre mittels Lichtbogenofen oder in

indirekt beheizten Tiegeln durchgeführt. Die Spaltprodukte wurden

teils in metallischer Fo~ ~z.B. Ru-stellvertretend auch für Rh und

Pd und Mo-stellvertretend auch für Tc), teils in oxidierter Form (z.B.

ZrOZ' CeOZ' Nd Z0
3

- stellvertretend auch für die übrigen 3-wertigen

Seltenen Erden- und SrO-stellvertretend auch für BaO) eingesetzt.

Unberücksichtigt bleiben flüchtige Spaltprodukte(einschließlich Rb

und es, Te und J}, die wahrschein-lich schon beim Abschmelzen frei­

gesetzt werden.

Z. Es wurden Schmelzversuche zur Wechselwirkung von Corium (A+R) bzw. (E+R)

mit Beton (Zuschlag vorerst vorwiegend silikatisch) in inerter Atmosphäre

in Wolframtiegeln durchgeführt. Durch den Einsatz voroxidierter Kom­

ponenten (ZrOZ statt Zr, FeZ03 und NiO statt Stahl) wurden ver-

schiedene Oxidationsstufen simuliert.
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Erzielte Ergebnisse

Zu 1.: Es wurden auffallende geme1nsame Anreicherungen nachgewiesen

a) SrO und zrO
Z

am Übergang Oxid-Metallschmelze, offenbar auf der

hohen Stabilität von Sr-Zirkonaten beruhend.

b) Mo und Cr in der Metallschmelze.

Obgleich derartige Anreicherungen im flüssigen Zustand nicht in dieser

Form existieren, deuten sie doch auf zusätzliche Bindungskräfte hin,

die bei der Spaltproquktfrelsetzung möglicherweise von Bedeutung

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

Platirtmetalle homogen in der Metallphase verteilt.

Zu 2.: Der Mengenanteil der beim Schmelzen von Cori~ mit Beton (mit

Silikat-Zuschlag) neben einer Oxidschmelze (Betonschmelze + U02 +

Zr0
2

± Stahloxide) auftretenden Stahlschmelze (ohne U und Zr) nimmt

zu mit 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 abhängt

(Silikat oder Karbonat). Durch die vollständige Mischbarkeit

der oxidischen Kernschmelze mit der (silikatischen) Betonschmelze er­

gibt sich eine Abhängigkeit der phänomenologischen Aufschmelztemperatur

sowie auch der Erstarrungstemperatur von der· Konzentration der hoch­

schme lzenden Oxide UO
Z

und ZrO
Z

in der Oxidschmelze. In dem :2Xp" r j '71' "n­

tell untersuchten Bereich von ~80 bis ~30 Gew.% (U0
2

+ ZrO
Z

) fällt

diese Aufschmelztemperatur von ~ZOOO bis auf ~1500 °c kontinUerlich

ab. Dieser Zusammenhang erscheint wichtig im Hinblick auf die Möglich­

keit einer modelltheoretischen Beschreibung der Aktivitätsfreisetzung

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 geprüft. In den we{teren Untersuchungen zur Wechselwirkung der Kern­

schmelze mit Beton soll das Hauptgewicht auf den Einfluß des Karbonat­

zuschlags und auf die Verteilung und Reaktion der Spaltprodukte in

der Schmelze gelegt werden.
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Te~hnologie und Stoffwerte von LWR-Coreschmelzen

(G. Ondracek, S. Nazare~ IMF I)

Durchgeführte Arbeiten

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

Corium E in Schutzgas

2. Erprobung der Herstellung von Corium-EX 3 durch induktives Schmelzen.

Dabei werden sämtliche Komponenten als Oxide eingesetzt und die

Schmelze in Inertgas durchgeführt.

3. Versuche zur Ermittlung des Ausgangszustandes der Kernschmelze

nach Durchschmelzen des RDB in Berührung mit Beton.

Erzielte Ergebnisse

1. Die reproduzierbare Herstellung von Corium-EX] ist soweit erprobt,

daß größere Chargen (ca. 250 g) hergestellt werden können. Das her­

gestellte Material kann bei Bedarf kurzfristig den beteiligten

Experimentatoren zur Verfügung gestellt werden.

2. Bei der Herstellung von Corium-EX 3 erwiesen sich die Th0
2
-Tiegel

wegen starker Wechselwirkung mit der oxidischen Schmelze als nicht

brauchbar.

Bornitridtiegel aus eigener Herstellung waren günstig, jedoch trat eine

Verunreinigung der Schmelze durch Aufnahme von Bor (bis 5 Gew.%) auf.

Darüber hinaus wurden metallische Ausscheidungen festgestellt, die

überwiegend aus Nickel bestanden. Es muß daher geklärt werden, ob

dieses Phänomen auf die Versuchsdurchführung in Inertgas zurückzu­

führen ist oder ganz allgemein auch dann auftreten würde, wenn e~ne

Kernschmelze unter oxidierenden Bedingungen entsteht.

3. Erste Versuche zur Reaktion von oxidiertem Corium-EXI mit Beton (BN 250,

]2 - ]3,] Gew.% Ca, 0,6 - 0,7 Gew.% Fe, ],3 - ],4 Gew.% Al, 4],] -

46,] Gew.% O2 , 2,3 - 3,9 Gew.% C, Rest Si) unter folgenden Bedingungen:

Beton: Corium - Volumenverhältnis variabel ~ J; 1 atm. Wasserdampf;

Maximaltemperatur 1800 K; Aufheiz- und Abkühlzeit 7 min; Haltezeit

auf Maximaltemperatur 5 min haben ergeben, daß bei allen Mischungs­

verhältnissen das Uran und Zirkon überwiegen als Oxid zusammen mit
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den Oxiden des Betons in der oxidischen Phase vorliegen, während

die Elemente Fe, Cr und Ni noch metallisch auftreten.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

1. Abschätzung von Oberflächenspannungen der Corekomponenten zur

Sicherung der Rechenergebnisse über die Unwahrscheinlichkeit

einer Dampfexplosion.

2. Präzisierung der Aussagen zur Schmelzphasensegregation durch Dichte­

und thermische Ausdehnungsdaten für Corium

3. Festlegung des Ausgangszustandes der Schmelze nach ihren Eintritt

in das Betonfundament.

4246 Experimente zur Simulation großer Kernschmelzen (Vorprojekt)

(D. Perinic, RBT)

Durchgeführte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Die ersten Untersuchungen wurden für drei Schmelzmassen (0,] - 1 - 10 t)

durchgeführt.

Die maximalen erforderlichen einzuspeisenden elektrischen Schmelzbad­

leistungen wurden bestimmt. Es wurde dabei für den max. Anteil der

Wärmestromdichte 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 für H = D MW 0,213 0,987 4,586

Schmelzleistung für 4H = D MW 0,268 1,243 5,771

Die max. örtliche Wärmestromdichte vor der Schmelzfront in Beton kann

bei einem Reaktorunfall 3 MW/m2 erreichen. Sie wird zum größten Teil

durch die Abgabe der latenten Wärme des Schmelzbades bestimmt.
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Zur Simulation e~ner spezifischen Unfallatmosphäre oberhalb des

Schmelzbades wurden technische Konzepte ausgearbeitet, die einen

druckfesten (6 bar) Sicherheitsbehälter vorsehen. Durch Einsprühen

von Wasserdampf auf die Schmelzbadoberfläche wird die Containment­

Atmosphäre simuliert. Zur Haltung des Gasdruckes im Sicherheitsbe­

hälter stehen zwei Alternativen zur Auswahl: Druckhaltung über ein

nichtkondensierbares. Gas bei gekühlter Wandung oder mit Wasserdampf

bei temperierter Wandung. Hierzu sind Vorversuche zur Überschlags­

festigkeit bei der Arbeitsspannung (> 1000 V) erforderlich.

Darüber hinaus wurden Untersuchungen folgender Teilaufgaben durchge­

führt: Reaktionsverlauf an der Schmelzbadoberfläche, Abgasfilterung,

Schmelzzusammensetzung, Fissium, ITemperaturmeßverfahren, Entsorgung

Versuchshalle.

Zur Untersuchung der Schmelze/Beton-Reaktion und zur Entwicklung von

betriebssicheren Betontiegeln wurden Schmelzversuche mit 0,5 kg

CORIUM-Schmelzen und Eingießversuche mit Graugußschmelzen bis 300'kg

durchgeführt. Durch Verwendung einer Glasfaser-Bewehrung konnte die

Betonrißbreite wesentlich reduziert werden.

Toroidale Zirkulationszellen

Beton

Stahl schmelze

Bei den Grauguß-Eingießversuchen konnte e~n typisches Verhalten der

Schmelze reproduzierbar festgestellt werden. Bei einer Schmelzbad­

temperatur von rd. 1400 °c in kaltem Beton (rd. 5 °C) kam es zur Aus­

bildung einer toroidalen Zirkulationszelle, die wahrscheinlich durch

das Abströmen des Wasserdampfes am Rande des Schmelzbades zu Stande

kam. Die Zirkulationsgeschwindigkeit der Schmelze war dabei wesentlich

höher als die freie Blasenaufstiegsgeschwindigkeit.



4300

4310

4311

- 45 -

AUSBRE!TUNGS- UND REAKTIONSVORGÄNGE VON NUKLEAREN SCHAD­

STOFFEN BEI SCHWEREN STÖRFÄLLEN

Untersuchung der zeitabhängigen Ausbreitungs- und Reaktions­

vorgänge von Spaltprodukten und Aerosolen bei schweren Stör­

fällen

~ntersuchungen zur Wechselwirkung von Spaltprodukten und

Aerosolen ln LWR-Containments

(H. Bunz, G. Haury, C. Sack, W. Schöck, LAF I)

Durchgeführte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Die Modellversion NAUA-Mod I a enthält außer der sehr starken Temperatur­

abhängigkeit des Wasserdampfgehaltes und des Wasserdampfdrucks keine

weiteren Temperaturfunktionen. Im Berichtszeitraum wurde eine Version

Mod2 erstellt, die alle Temperaturabhängigkeiten benutzt, die für die

Berechnung relevant sind. Im wesentlichen handelt es sich dabei um

die Viskosität, die in die Aerosolabbauprozesse eingeht, und um ver­

schiedene Parameter, die für die Berechnung der Kondensatiortsprozesse

notwendig sind. Im Rahmen der notwendigen Genauigkeit wurden alle diese

Temperaturfunktionen durch Polynome der niedrigsten noch ausreichenden

Ordnung approximiert, um die Rechenzeit nicht unnötig zu verlängern.

Auf der Basis der Sensitivity-Studie wurde die Konstruktion der Ver­

suchsanlage überarbeitet und der Versuchsstand sowie die restlichen In­

strumentierung bestellt. Die bedeutsamste Änderung gegenüber dem früheren

Konzept besteht in einer Erhöhung der Auslegungsdaten auf 150 °c und

7 Bar. Damit können alle im Containment möglichen Wasserdampfsättigungs­

zustände auch bei den E~perimenten eingestellt werden. Rechnungen zur

Durchführung der geplanten Messungen verliefen ausnahmslos positiv.

Das Tröpfchengrößenspektrometer wurde in einer Meßserie an heißen Wasser­

nebeln getestet. Alle Aerosolmeßgeräte sind geliefert und werden erprobt.

Das Erfassungssystem für die Meßdaten 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

Meßinstrumentierung einsatzbereit zur Verfügung gestellt. Parallel dazu

laufen notwendige numerische Verbesserungen am Rechencode und die Voraus­

rechnungen zur ers~en Serie von Kondensationsexperimenten. Die Lieferung

des Meßdatenerfassungssystems wird gleichzeitig mit dem Versuchsstand

erfolgen, so daß die Inbetriebnahmephase im Sommer abgeschlossen werden
. .

kann. Die erste experimentelle Phase befaßt sich nur mit Versuchen zur

Wasserdampfkondensation, eine möglichst frühe Messung der Einflüsse

der Containmentwände wird dabei angestrebt.

4312 Theoretische und experimentelle Untersuchung zur Ausbreitung

radioaktiver Gase und Aerosole und der wahrscheinlichkeits­

bewerteten Strahlendosen in der Umgebung nuklearer Anlagen nach

Störfällen

(W. Hübschmann, H.Schüttelkopf, ASS)

Durchgeführte Arbeiten

Für den Nahbereich (bis ca. 15 km) wurden 6 Ausbreitungsversuche mit

chemischen Tracern durchgeführt. Jeweils zwei Tracer wurden gleich­

zeitig in 60 mund 100 m Höhe am meteorologischen Turm emittiert. Alle

Versuche wurden spät abends bzw. nachts durchgeführt, meist nachdem

sich durch Wärmeabstrahlung vom Boden eine stabile Luftschichtung

eingestellt hatte (Kategorie DIE, E und F). Bei allen Versuchen wurden

ausschließlich automatische Probenahmestationen verwendet. Es wurde eine

Meßstation für Feldmessungen mit Kurbelmast und Kleinrechner aufgebaut

und getestet. Diese dient dazu, Wind- und Turbulenzmessungen über unter­

schiedlichen Geländestrukturen (vor allem Gelände geringerer Boden­

rauhigkeit als beim KFZK) aufzunehmen. Die Station ist gegenwärtig im

Raum Stutensee aufgestellt. Die Vorbereitungen der Untersuchungen im

Entfernungsbereich über 15 km zielten ·darauf ab, die Zusammenarbeit mit

Besitzern geeigneter Radargeräte zu vereinbaren, um die Anschaffung eines

eigenen Radars zu vermeiden. Die notwendigen Umbaumaßnahmen dieser Radar­

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

Die Ausbreitungsversuche geben einen ersten Überblick über die Aus­

breitungsverhältnisse bei stabiler Luftschichtung. Weitere Experi­

mente sind notwendig, um die Ausbreitungsparameter cr und cr auf
y z

statistisch gesicherter Basis angeben zu können. Die meteorologischen

Daten wurden statistisch ausgewertet hinsichtlich der Ausbreitung,

der Niederschläge, der Strahlenbilanz und besonderer meteorologischer

Situationen.

Ausblick auf·den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Ausbreitungsversuche werden fortgeführt mit dem Schwerpunkt auf

abendlichen bzw. nächtlichen Wetterlagen im stabilen Bereich. Die

Feldmessungen werden 1977 fortlaufend durchgeführt. Für dieTetroonflüge

ist zunächst die Zustimmung zur Umrüstung eines der dafür geeigneten

Radars einzuholen und diese auszuführen. Erst dann können die radar-

verfolgten Tetroonflüge mit Transponder durchgeführt werden.

4312-TUH Erstellung und Erprobung eines neuen Rechenprogramms für die

Berechnung der Ausbreitung von Schadstoffen in der Atmosphäre

unter instationären Bedingungen in ausgedehnten bebauten

Regionen

(C.D. Wüneke, E. Voelz, H. Schultz, Arbeitsgruppe f. Techni­

schen Strahlenschutz der TU Hannover)

Durchgeführte Arbeiten

Das Programm XPIC zur Berechnung der atmosphärischen Schadstoff­

ausbreitung wurde in 2 Versionen erstellt. In der Version A wird e1ne

Einzelwolke über weite Strecken mit einem expandierenden Zellensystem

verfolgt. In Version B wird die Schadstoffausbreitung in einem großen

aber begrenzten Gebiet erfaßt. Für verschiedene höhenabhängige meteoro­

logische Bestimmu~gsgrößenwurden die Belastungen am Erdboden unter­

sucht.
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Erzielte Ergebnisse

Die Rechnungen mit Version A ergeben vergleichbare Ergebnisse bei

über den Wolkenbereich gemittelten Diffusionskoeffizienten, wenn

einmal mit konstanter und einmal mit höhenabhängiger Windgeschwindig­

keit gerechnet wird. Bei einer zusätzlichen höhenabhängigen Wind­

richtungs scherung 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

großen Zellensystem abschnittsweise und hinsichtlich der Teilchen

gruppenweise berechnet. Diese Version befindet sich noch in der

Testphase.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Neben der Berücksichtigung der Geländeform und der dadurch verursachten

Inhomogenitäten des Wind- und Turbulenzfeldes sollen die besonderen

meteorologischen Bedingungen und die Mechanismen der Schadstoffab­

lagerung in der bodennahen Grenzschicht realistischer erfaßt werden.

Die Ansätze für die Vertikalverteilung der Diffusionskoeffizienten

sollen auf nicht neutrale Diffusionsbedingungen erweitert werden. Bei

Version B ist die Behandlung mehrerer Schadstoffquellen vorgesehen.

Schließlich sollen Kriterien für eine günstigere Abstimmung zwischen

den rechentechnischen und den meteorologischen Größen ermittelt werden.

4330 Untersuchungen der radiologischen Folgen von Reaktorunfällen

unter probabilistischen Gesichtspunkten

(A. Bayer, K. Burkart, M. Schückler t INR; W. Hübschmann,

S. Vogt, ASS)

Durchgeführte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Die Arbeiten bestanden im wesentlichen aus Analysen und Entwürfen für

die Konzeption des Unfallfolgenmodells der deutschen Reaktor-Risiko­

Studie. Es wurde ein dynamisches ~usbreitungsmodell entwickelt, welches

zunächst für alle Entfernungsbereiche, später für den Fernbereich

eingesetzt werden soll. Darin werden Windrichtungsänderungen nicht

berücksichtigt. Mit dem Programmsystem UFO-BAS kann u.a. das Zeitiutegral

der Luftkonzentration aller emittierten Nuklide für beliebige Aufpunkte
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1n Ausbreitungsrichtung berechnet werden. Ein weiteres MOdell, welches

Windrichtungsänderungen im Nahbereich berücksichtigt, ist in Arbeit.

Auf der Basis der Vorschläge für die Schadensberechnung der deutschen

Risikostudie wurden Überlegungen über die benötigte Speicherkapazität

angestellt. Auf der Grundlage dieser Abschätzungen wurde ein über­

arbeitetes Parameternetz entwickelt. Weiterhin wurden erste Über­

legungen'zur Implementierung eines Evakuierungsmodells,angestellt,

das 1m Institut für Unfallforschung der TÜV entwickelt wird.

)
Ausblick auf den geplanten weiterenFortgang der Arbeiten

Zur Erzielung von Ergebnissen für den Zwischenbericht der Phase A
. -

der deutschen Risikostudie ist die Nachprogrannnierung der entsprechen-

den Teile der Rasmussen-Studie vorgesehen. Es folgen dann Arbeiten

zum Abschluß der Phase A und Übergangsarbeiten zur Phase B, in der

dann spezifisch deutsche Verhältnisse und Gegebenheiten berück­

sichtigt werden.

4400

4411

EINDÄMMUNG UND BESEITIGUNG DER FOLGEN VON STÖRFÄLLEN

Isolierung und Beseitigung von Kontaminationen

Entwicklung von Dekontaminationsyerfahren

CT. Dippel, D. Hentschel, S. Kunze, ABRA)

Durchgeführte Arbeiten

Zunächst wurde das Fließverhalten der Paste getestet, um eine geeignete

Transportvorrichtung aufbauen zu können. Danach wurde eine Anlage zum

Auftragen der Paste konstruiert und in Auftrag gegeben. Die Werkstoffe,

die zum Bau der Anlage benutzt werden, sind ausgewählt und ihr Verhalten

gegenüber der Paste ist getestet worden.

Für die Flannnspritzanlage wurde nach Gesprächen mit der Fa. AEG-Elotherm

eine Induktionsheizung als Wä~mequelle ausgewählt. Eine entsprechende

Apparatur wird von der Fa. Apparate- und Rohrleitungsbau, Heidelberg

für Versuche zur Verfügung gestellt. Eine Auftragseinheit für das Salz­

gemisch wurde nach Versuchen mit Salzpulvern bei Fa. Grafix, Stuttgart,

bestellt.
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Erzielte Ergebnisse

Die Pläne für den Bau von Apparaturen, mit denen die Eignung dieser Ver­

fahren in der Praxis demonstriert werden soll, sind fertiggestellt.

Die notwendigen Geräte sind bestellt. Ihre Auslieferung steht bevor,

so daß in Kürze mit entsprechenden Versuchen begonnen werden kann.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Mit den Modellversuchen zum Auftragen von Pasten auf Werkstücke kann

in nächster 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.

Durchgeführte Arbeiten

Nach der Ermittlung der thermischen Eigenschaften von Reinigergrundsub­

stanzen mittels der Differentialthermoanalyse (DTA) wurden die thermisch

stabilsten,waschaktiven Substanzen so gemischt, daß neben hoher Reini­

gungswirkung die Gemische auch schaumreguliert waren.

Diesen Grundreinigermischungen wllrden thermisch stabile Komplexbildner

zugesetzt. Die Dekontaminationswirkung.der mit Wasser im Verhältnis

1 : 100 verdünnten Reinigermischungen wurden an kontaminierten Edel­

stahlproben ermittelt.

Erzielte Ergebnisse

Durch Mischen von Alkylphenopolycoläthern mit Fettalkoholäthylenoxid ­

Additionsprodukten und Zusätzen an Aminoacetaten oder Methylphosphor~

säureestern konnten schaumregulierte und bis zu 200 oe thermisch stabile

Reiniger zusammengesetzt werden. Die Dekontaminationsergebnisse dieser
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wässrigen Reiniger waren im Vergleich zu Papan-Dekopan-85 bezogen auf
,

Ru-l06 teilweise besser, bezogen auf Cs-137 etwa gleich und bezogen

auf Co-60 immer mäßig.

Ausblick auf den geplanten weiterenFortgang der Arbeiten

Es werden noch weitere thermisch stabile Komplexbildner gesucht und

zuerst einzeln, dann ·als Mischungen get~stet.

Die besten Reinigermischungen müssen dann in Abhängigkeit vom pR-Wert

optimal auf Dekontaminationswirkung eingestellt werden. Gegebenenfals

ist die Reinigerzusammensetzung zusätzlich noch auf universale

Verwendbarkeit abzustimmen.

Durchgeführte Arbeiten

Es wurde damit begonnen, die in der Praxis zur Dekontamination am meisten

benutzten Chemikalien ~m Tauchbad in Abhängigkeit von der Temperatur

und Konzentration auf ihre Wirksamkeit hin zu testen. Als Probenmaterial

dienten hierbei im Autoklaven kontaminierte Edelstahlplättchen; die

Dekontaminationszeit betrug zwei Stunden. Die Versuche sind noch nicht

abgEschlossen. Bisher wurden untersucht: Salpetersäure, Salpetersäure/

Flußsäure, Alkalische Permanganatlösung, Oxalsäure und Oxalsäure/Citrunen-

säure.

Erzielte Ergebnisse

Als erste Versuchsergebnisse, die teilweise noch durch weitere Ver­

suche abgesichert werden müssen, sind zu nennen:

- Alle untersuchten Dekontaminationschemikalien zeigten bei 80 °c
e~ne weitaus höhere Wirksamkeit als bei Raumtemperatur.

- 4 molare Salpetersäure ist in Bezug auf Dekontaminationsvermägen

und anfallenden Abfall die optimale Konzentration.
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- Bei der Kombination 3%-ige Flußsäure/20 %ige Salpetersäure läßt sich

die Konzentration halbieren, ohne daß die Wirksamkeit beeinträchtigt

wird.

Die Konzentration 90 g Natronlauge/30 g Kaliumpermanganat pro einen

Liter Wasser erscheint für Dekontaminationszwecke optimal geeignet

zu sein. Bemerkenswert ist die hervorragende Wirksamkeit dieser

Lösung für das Nuklid Ru-I06 (Restaktivitäten < 5 %).

- 1 %-ige Oxalsäure zeigte gegenüber höheren und niedrigeren Konzen­

trationen das beste Dekontaminationsvermögen.

- Mit der Kombination 0,2 - m Citronensäure 0,3 - m Oxalsäure konnten

gegenüber anderen, geringeren Konzentrationen die besten Dekontamina­

tionsergebnisse erzielt werden.

Ausblick auf den gepanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Versuche werden mit weiteren Dekontarninationslösungen fortgesetzt.

Nach der Auswahl der Lösungen mit optimaler Dekontaminationswirkung

werden mit diesen andere Auftragstechniken erprobt.

4412 Wanderung langlebiger Transurane 1m Boden und 1n geologischen

Formationen

(T. Dippel, A. Jakubick, ABRA)

Durchgeführte Arbeiten

Die Zeitgeschichte des Pu-Inputs 1n den Boden aus dem Bombenfallout

der vergangenen Jahre wurde für den Heidelberger Raum ermittelt. Mit Hilfe

einer Korrelation zwischen den Messungen in Ispra 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 Naß- und Trockenablagerung berechnet.

Zur Modeliierung der Pu-Wanderung im Boden wurde eine Apparatur ent­

wickelt. Sie besteht aus einer Hochdruckflüssigkeitspumpe mit der das

Perkolat bei konstantem Druck durch eine Bodenkolonne gepreßt werden

kann. Die Kolonne ist auf einer elektronischen Waage angebracht, so daß

die Änderung im Wassergehalt der Bodenkolonne jederzeit verfolgt werden

kann. Die Entnahme des kontaminierten Perkolats am anderen Ende der
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Kolonne erfolgt qurch einen Fraktionensammler, der·in seiner Dreh­

geschwindigkeit dem schnellen Ausfluß des Perkolats angepaßt 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.
Ablager~ng 1,61 2,09 2,32 2,39 2,41 2,48 2,51 2,54
(mCi/km )

Es ist elne Apparatur für Perkolationsversuche mit Plutonium an Boden-

proben betriebsbereit. Es lassen sich mit ihr verschiedene Grade der

Sättigung des Probenmaterials mit Perkolat einstellen. Der Zeitraffer­

effekt gegenüber natürlicher Perkolation beträgt 1 : 3000.

Ausblick auf den geplanten Fortgang der Arbeiten

Zur Prüfung der Feldergebnisse und des Pu-Verhaltens unter veränderten

Randbedingungen werden Laborversuche durchgeführt.

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

die mittlere Verweilzeit zu berechnen und nach Abhängigkeiten zwischen

Konzentrationsverteilung und Lagerungsdichte, Prosität und spez. Ober­

fläche zu suchen.
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Technik der Räum~ und Demontagearbeiten

Entwicklung von Methoden und Verfahren zur Stillegung und

Endbeseitigung nuklearer Anlagen

(G.W. Köhler, RBT)

Untersuchungsprogramm

1. Ausbau, Zerkleinerung - Stahl/Beton

Konditionierung großer Komponenten

Hilfssysteme

2. Transportmöglichkeiten von Reaktorkomponenten ab Kernkraftwerk

3. Konditionierung von Abfällen

4. Ablaufplanung einer Stillegung

5. Räumliche Anordnung von Reaktorkomponenten

Durchgeführte Arbeiten

Die Untersuchungen zu den Punkten J und 2 wurden durchgeführt und ab­

geschlossen. Die Punkte 3 bis 5 wurden bearbeitet, jedoch im Berichts­

zeitraum noch nicht abgeschlossen.

Erzielte Ergebnisse:

Zu 1.: Der Ausbau von Reaktorgroßkomponenten ist technisch möglich, auch

nach längerer Betriebsdauer. Bis auf den Druckbehälter 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 muß.

Die Zerlegung von Komponenten im Reaktorgebäude ist möglich, jedoch

nur bei einer Stillegung sinnvoll.

Bei Komponentenaustausch ist ~~ne externe Zerlegung, z.B. in einer

Konditionierungsanlage vorzuziehen urndenEinbau der Tauschkomponente

nicht zu ve+zögern.
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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

Sägen und Schlagscheren zweckmäßig zu verwenden.

Hilfssystene 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 längerem

Betrieb (20 - 30 Jahre) ist eine Abschirmung der Primärkomponenten

beim Transport notwendig. Dadurch erhöhen sich Gewicht und Abmessungen,

so daß nur Komponenten mittlerer Größe (z.R. Primärpumpe) unzerlegt

transportierbar sind.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Abschließende Bearbeitung der Punkte 3 bis 5 bis Ende J977.
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Develop~~nt of Exhaust Air Filters for ReprocessingPlants

. J. Furrer, J.G. Wilhelm, LAF 11; 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 TÜV (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 examina~ion 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. Purehases 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 measur~ments 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 Z. First sampies were taken to determine the concentration of organ~c

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

Ad3. In the case of iodine concentration peaks of > 10 g I z/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 1n lang 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 sampling (droplets and particles).

4]]4 Exhaust Air Filtering in Reactors

Ageing and Poisoning of Iodine Sorption Materials

(J. Furrer, R. Kaempffer, J.G. Wilhelm, LAF 11)

Work Completed

Studies relating to the reduction of the J3J I removal efficiency of

activated charcoals in iodine filters due to loading by poisons as

weIl as studies of the regeneration 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 p01sons of the activated charcoal as a result

of extended exposure in the nuclear power stationfue initial removal

efficiency was nearly attained by a poison desorption cycle. A first

test showed that not much of the iodine activity already removed

was discharged during the desorption phase.



- 59 -

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 Speci~s 1n the Exhaust Air of Nuclear

Facilities

(H. Deuber, LAF 11)

Work Completed and Essential Results

Using the selective 1
2

sorption materials DSM JO and DSM JJ measurements

were performed with radioiodine species sampIers in the exhaust air of

a research reactor and of several nuclear power stations (BWR, PWR). The

radioiodine species sampIers were used upstream and downstream of

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

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

The results obtained by use of,DSM 10 and DSM 1J generally agreed. The

percentage of aerosol iodine was low in all cases (~3 %) whereas that

of organie iodine partly reached high values (~77 %). In case of complete

iodine filtering of the air the percentageof inorganic iodine was very

low « 2 %).

Plans for the Near Future

In a PWR nuke measurements will be performed with radioiodine species

sa~plers over an extended period of time (about 1 year) indifferent

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 sampIer applicable

in the exhaust air of reprocessing plants will be started.
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In the two meta1 10ss rate runs an abrupt, discontinuous1y enhanced

meta1 concentration was found in the pressurized water after about

400 hours. 1t suggests the growth of the surface 1ayer on the INCOLOY

specimens rinti1 an instab1e thickness is reached at which the meta1

oxide begins to detach.

Automation on the 1aboratory sca1e of the atomic absorption spectro­

scopy essentia11y resu1ted in making shorter the handling and

evaluation period and in a higher accuracy of ana1ytics.

Plans for the Near Future

Three autoc1ave systems will be avai1ab1e to continue the investigations.

The discontinuous meta1 lossrate observed ca11s for further investi~

gations. They will relate to the chemico-physica1 partial processes of

transport of the meta1 and meta1 oxide content re1eased in the pressurized

water and of the determination of the solid content, c1assified by size ..

4130 Long-term Radio10gical Burden of the Environment

4132 Investigations on 129r Radioecology

(H. Schütte1kopf, ASS)

Work Completed

In the second half of 1976 1291 was determined in process solutions,

various waste waters, cowts milk, thyroid and soi1 samp1es. An ana1yti­

ca1 method was deve10ped for the assay of J27 r in air. First aualyses

wereperformed of the air in the environment of the Karlsruhe Nuclear

Research Center.

Essential Resu1ts

The 129r concentration ~n waste waters and milk have further decreased

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

10-3 pCi of 1291/ 1 of milk. The 1291 concentrations in soil samp1es

so far eva1uated have scattered within one order of magnitude of

fCi 129I / g of soi1. The resu1ts of measurements on stab1e iodine of

the environmenta1 air show that the e1ementa1 iodine and aeroso1



- 61 -

iodine amount to 1 - JO ng 127 t / m3 of air.

Plans for the Near Future

The determination of 1291 in cow!s and goat's milk as weIl as in

waste waters has been terminated for the time being. However, 1n the

h 129 d . ,. ,.lk ' b .next year t e I eterm1nat10n 1n goat s m1 1S to e cont1nued

when the gree? forage season will start. Likewise, 1271 will be

determined in air at different places of the Federal Republic of

Germany with thebeginning of the green forage season. The determi-
, f 129. 'I 1 'I b . d' 9nat10n 0 I 1n S01 samp es W1 1 e .term1nate 1n 1 77.

4134 Investigation of the Long-Term Radiological Environmental

.Impact t:aused by an Accumulation of Nuclear Facilities

CA. Bayer, R. Kalckbrenner, G, Lorenz, M. Schückler, 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 heavy isotopes 1n the cores of

rnfferent 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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Separation of Krypton and Xenon from the Offgas of

Nuclear Facilities

Research Program

1. Column behavior and separation factors achievable during the

low temperature distillation of the three component system

N
Z

-Xe-Kr. ,

Z. Prepurification ofthe offgas

2.] Testing of catalysts and development of a catalytic test bed

including a controlled dilution loop for the reduction of 0z
and NOx with HZ'

2.Z Measurement of the adsorption capacity of inorganic sorbent

materials like molecular sieves for Kr, Xe and trace gases

e.g. HZO; COZ' NOx and NH3
3. Study of the adsorptive separation of Kr and Xe on activated

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. Z.1. The static laboratory apparatus for kinetic studies of the

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

determination of HZ in the presence of NO
x

has been developed at the

recycling loop apparatus. The reduction of 0z and NO
x

was investigated

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

using flame combustion and electrical heating of the reaction zone.

These experiments were carried out in collaboration with Fa. Decatox.

Ad Z.Z. Dynamic adsorption coefficie~ts ofNH
3

and NH3/HZO as weIl as

of NOZ 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

N2-Ar and N
2

-Kr which corresponded fairly weH with values pre­

viously calculated (DF(Ar) = 10, DF(Kr) >]03). The separation Kr-

Xe in the second co lumn resul ted in a Kr head produc t of 99,99 %

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 NO . The experiments on the thermal reduction of O2x .
and NO

x
with H

2
showed that onlYat temperatures >] 100 °c reaction rates

are shortenough to provide high yields.

Ad 2.2. Dynamic adsorption coefficients of NH
3

on two acid resistant

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

type 5A. The presence of H
2

0 in the gas stream increases the NH
3

ad­

sorption. The desorption of N0
2

proceeds in several temperature steps.

Ad 3. The separation Kr-Xe by means of means of selective desorption

from activated charcoal (vacuum of purging with N
2

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 N
2
-Xe-Kr. The molecular sieve unit ADAMO which was

ordered at the end of 1975 will be mounted in the beginning of J977.

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
2
-, NOx-reduction will be ordered.

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

the rare gases and other trace gases as weIl as various adsorbents.
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Waste Heat Problems Assoeiated with Nuclear Faeilities

Environmental Impact of Cooling Towers of Large Nuclear Power

Plants (K. Nester, ASS)

Wörk Completed

With the help of the WALKÜRE program allowing to calculate the r~se and

diffusion of plumes from cooling towers a number of computations were

performed for complex meteorological environmental conditions. The model

used in the determination of the dispersion coeffieient with induced

turbulence was improved onee 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 direction of transport clear1y differ from each other

in the individual 1ayers. The influence exerted by inversions geffiparti­

cu1ar1y noticeable. Such structures cannot be treated by one-dimensiona1

models. In some extreme eases the geometry of the visible p1ume com­

plete1y differs from that which wou1d be obtained with one-dimensional

models. By use of the new model for the dispersion coefficients the dis­

tribution of the latter can be ca1culated also in a more realistic way

than before. In case of overlapping of the p1umes of several sources the

restrictions imposed by the previous approach can be e1iminated.

Plans for the Near Future

The program will be terminated on December 31,1976 with the comp1etion

of the WALKÜRE 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 weIl as the application

of the WALKÜRE program used to calcu1ate overlappings will be carried out

in 1977 within the framework of the Upper Rhine Va11ey Project initiated

by the Federal Office of Environmental Protection (Bundesumweltamt).
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SYSTEM BEHAVIOUR OF NUCLEAR FACILITIES DURING INCIDENTS

Dynamic Load of Components and Systems

Dynamic Load of PWR Pressure Suppression Systems

(R.A. Müller, IRE)

Work Completed and Essential Results

Measurements were terminated with the infrared measurement device supplied

for the Marviken 11 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 TÜV Bad~n 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 TÜV 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 TÜV Baden. The data measured and

evaluated were directly transmitted to TÜV Baden.
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Plans for theNear 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 lo~d 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 ofMass Flow Measurement

in Non~steady State Multiphase Flows

(R. Löffel, LIT)

Work Completed

The Marviken 11 experiments were continued by the last five blowdowns

(BD 21 through 25) taking place from July until October"Inaddition to

the gas velocity measurements in agreement with. the MX II~CRT~Project,

velocity anddensity measurements were 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 beencompleted.

Essential Results

In the blowdown channels agas velocity of 0 to 100 m/s was measured. A

comparison between the velocity of the gas phase (measured with the

radiotracer 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 1n the discharge pipe varies from ° to 40 m/s.

2. For the void factor values from ° t 0,5 were found.

3. The mass flow variesfrom 0, to 3,5 t/s.

Plans for the Near Future

The evaluation of the Marviken 11 experiments will have to be terminated

within the first half of1977.

Preparations will continue of the tests to be carried out in the "Joint

Test Rig for Testing and Calibration of Two-phase l1ass Flow Measurement

Techniques" (PNS 4215) and for the HDR blowdown experiments starting in

mid-1977.

4215 Joint Test Rig für 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~ater loop have been ordered,

the loop has been built uP. first function tests have been carried 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 ]50 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 tes.ts of measurl.ng 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

4221

Dynamic Load of Pressure Vessel Internals ~n LWR Loss-of­

Coolant Accidents

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. It was found that the blowdown load does not lift

the flange and surface pressure is acceptable. The 0,2 % strain value is

. exceeded only locally and insignificantly. The rigirig diagtam 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 ofDAPSY

calculations (performed by LRA) were used as input for the pressure ~n

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
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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. Müller, IRE)

Work Completed and Essential Results

The autoklave was completed and accepted by the Technical Inspectorate

(TÜV). The associated eleetromagnetie shaker has been delivered. Mounting

has started on a vibration insultated eonerete block built for this

purpose. The test program for the examination of the prototype measure­

ment transducers has been speeified in detail arid the neeessary auxiliary

test equipments were designed and are being fabrieated. The laboratory

basic tests so far performed on three prototype displacement transducers

yielded very satisfaetory results. Determinations included the dependency

of zero, sensitivity and linearity on the temperature in a furnaee

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 eoncept of instrumentation was

elaborated for tpe measurements planned in addition on the thermal

stratification in the HDRpressure vessel and the speeifieations were

defined which are required for the invitation of tenders and placing

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

correct the dynamic measurement errors oceurring 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 ineludes tests under transient temperature and

pressure conditions without mechanical loads as weIl 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 ~eries, 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 beenenhanced 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 possible.

-Resul:ts--have-heen-obtained wit-htwo-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 routin~of the system code FLUST have been cocled and

t~sted. First results in form of eigenfrequencies have been obtained

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 Beha,vior 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 tes~-rig

PNS 4236. Now we consider the LOCAof a PWR.

The descriptionof 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 was 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 diffusion coefficients for oxygen in Zry­

cladding is completed. Ta dete.rmine creep coefficients for Zry, tensile­

test-data from PNS 4235.1 were usec :n the temperature range of 870 K

to 1020 K.

Für 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 coefficients were determined for oxygen in ZrOz 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 ZrOZ could

not be model ed wit~ one Arrhenius term only. For temperature< 1270 K

additional experiments are needed.

From tensile-tests in the temperature range 810 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 defin~d:

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' aso 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 're~ponse surface' method.

Plans for the Near Future

Work on SSYST-Mod Z will be continued. Incorporation 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 automatie 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 tnvestigations of the Mechanical Behavior of Zry-4 Cladding

Material at High Temperatures

(M. Bocek, IMF II)

Work Completed

1. Analysis of the influence of zr02-1ayers upon the strain rate ~ensitivi­

ty index m.

2. Examination of the influence of the environment op the change in shape

of Zry-4 specimens during a tensile test.

3. Examination of the influence of temperature excursioris ~nto the ß-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 Zr02 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 reflect the plastic behavior üf 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 °C) reduce

the ductility of Zry~4 tensile specimens tested in the a-phase region

(800 °C). 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/Zr0
2

.

3. Investigation of the influence of zr0
2
-coatings upon the ductility of

tensile specimens in the a-phase region after a temperature excursion

in the ß-phase region (vacuum testing).
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423~.2 Investigation of the High Temperature Steam Oxidation of Zircaloy 4

Cladding Tubes

(S. Leistikow, 00'/11)

Work Completed and Essential Results

'Ihe induction heating system for program.;..controlled LOCA-similar time-at-tem­

perature steam exposure oftube sections and the experimental set-up for stress­

rupture tepting of internallypressurized tube capsules in argon and stearn were

successfully operated.

It could be demonstrated that an exposure of 3 min to LOCA-typical temperature

transient conditions peaking at 13000 C and joined by controlled cooling

(2.2 - 57.50 C/s) resultedin 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

8000 C the resulting weight gains of LOCA~similar exposures were about 33 % lower

than the corresponding isothermal ones.

'Ihe exposure cf preoxidized specimens to LOCA-typical temperature transient con­

ditions during 3 min and peaking at 1000 and 11000 C showed in comparison to the

weight gains in the metallic state reduced oxygen consumption; increased up-take

was measured at 12000 C. 'Ihus, protection against oxidation by preformed oxide

Zr02- scales can not be expected above 11000 C.

Stress-ruptur~ testing was performed in argon (900oC) and steam (800, 900, 9500 C).

Stress-rupture curves for steam exposure were established, but also creep curves

under comparable argon and steam conditions were measured by interrupting single

specimen tests at 9000 C and by further metallographie and scanning electron mi­

croscopic evaluation. 'Ihus" the strengthening and ductility reducing effect of

oxidation was proven also for this temperature range. 'Ihe 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 SIll9.11 mmJber 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 internaJ. pressure~ time-to-rupture, and maximum circumferen­

tial elongation were established •

Plans for the Near Future

Comprehensiye documentation of oxidation kinetic results. Temperature-tran-

sient exposure of specimens which are preoxidized at lower temperatures . Stress­

rupture testing under isothermal (~ 1000oC) and ternperature-transient conditions.

4235.3 Investigatiöns of the Influence of pxide Fuel and Fission

Products on the Mechanical Ptopettiesöf Zty~Cladding Tubes

under Accident Cönditions

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

Work Completed·

- Investigations continued of the influence exerted by tl1eoxygen potential

of oxide fuel on the strain and rupture behavior of short Zry-4 cladding

tubes. Theexperiments were performed under argon. The pressure and

temperature were measured continously. The initial pressure differential

varied between I and 60 bar at room temperature.

- Testing of methods of pressure measurement at temI>eratures of. the dia-
. 0 •

ptn::.agmab.C\.ve 200C. (pressure measurements at h1gh temperatures are

necessary for studies relating to stress corrosion cracking of Zry­

cladding tubes due to iodine).

- First U02/Zry-reaction experiments.were carried out under PCM-condi­

tions between 1100 and 14000 C in a high pressure autoclave system.

- Study of the chemical interactions between simulated fission products
. 0and Zry at temperature up to 1200 C.
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Essentiql~Resu~ts

- Whereas at 10w interna1 pressure hyperstoichiometric UO
Z

causes a Zry

c1adding strengthening due to the oxygen uptake, at ,high interna1

pressures (>15 bar) the inf1uence of the oxygen potential of the UO_ . ,z
(O/U-ratio) on rupture behavior of the Zry c1adding tubes is c1ear1y

reduced. At 1arge differential pressures the heating rate ·and the

pressure his tory have' practica11y no inf1uence on the Durst tempera­

ture of the c1adding tubes. In accordance with data from the literature

the burst str~ir).s, '(ciicumferentiilstrain) of 'the. tubula.l:: specimens in argon vary

between 20 and 130% and show. a minimum in the two-phase region of Zry

at about 930
0

C with va1ues <60%; undei these conditions the burst

pressures reach va1ues of around 30 bar.

- A method of pressure measurement up to 4000C was tested. At these

temperaturesthe condensation of the vo1ati1e fission product element

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

- Initial UOZ/Zry reaction experiments performed under PCM-conditions

show that the chemica1 interactions depend on the contact pressure at

the UOZ/Zry-phase boundary. Under good contact conditions UOZ is re­

duced >10000C by Zry with the simu1taneous formation of a-Zr(O) ,

uranium and a (U,Zr)-a11oy.

- Compatibi1ity investigations of fission products and Zry up to 12000 C

showed that on1y tellurium, iodine and cesium carbonate react with Zry.

Plans für the Near Future

- Continuation of the experiments with short LWR fue1 rod simulators

under LOCA-typica1 temper~tureand pressure transients. Continuous

determination of the strain rate of the c1adding tubes.

- Isothermal and transient studies ie1ating to stress corrosion cracking

of Zry-c1adding tubes due to iodine and other fission pro~ucts.

- Inf1uence of fission products and thin oxide 1ayers on the chemica1

interactions of UO
Z

and Zry under PCM-conditions.

- Determination of reaction products formed as a resu1t of the chemica1

interactions of the fission products and Zry.
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Investigation of the Fuel-Rod-Behavior during the 'Blowdown­

Phase of a Loss-of-~oolant-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 thesupervising 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 üf the computer

program for eval,uation. This included the provision and conversion of data,

their examination for inner consistency and, finally, the thermahydraulic

interpolation of conditions prevailing in the test section on the basis

of boundary conditions measured.

Essential Results

The test-lc;>op reached the nominal qperating values on Oct. ] 8far the first

time. The tests of single component groups including the rod-simulator

yielded satisfactory results. However, delays occurred ~n 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 interpolation 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 Near Future

The true-mass flo~eters and a safety scram for rod heating will be installed

in the test loop; likewise the unit for the transmission of measure~ values

and the control of components. Subsequently, test operation with the



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 ~ingle 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 PWRls (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.

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

BSS 06 (calorimeter) the following problems were tackled:

a) BSS 05:

- "true" cladding tube temperature,

- comparison uf thermal power witb electrical power,

- influence of reactor power (y-heat)

b) BSS 06:

- comparison of thermal power with electrical power.



- 80 -

2.1 On account of previous deviations between the power

determi.ned thermally and the power measuredelectrically

further s,Pecific investigations were made with BSS 05

and BSS 06. The following operations were performed·för

this purpose:

installation of cup springs in the head so as to

i.ncrease the tightness;

- verification of the accuracy of electric power;

- commissioning of the system for electric power

control;

- examination of the mass flow measurement (measurement

orifice, Barton cells for ~p-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 ßT) in the test rig.

2.2 Since the manner of thermocouple attachment on the

cladding automatically gives measured values deviating

from the actual cladding wall temperature, BSS 05 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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Z.3 '1'0 .:j..,nvestigate the in:eluence o:ereactor power on the

the~mal boundary 'condit'iQns in thetest section,' new

te$t series weremadewith BSS 05 with and without

reactor oJ?eration at thesame e;lectric power.

3 To increase the oxygen potential during the transient m

th.e test section, calculations we~re made relative to

the quest ion which smallest vapor mass flow

- .:j..s :eeasible technically,

- guarantees a sufficient 0Z-potential

+,he considerations concerned a capillary allowing to

set this mass flow.

4 IKE Stuttgart madecomparative calculations on the tests

performed withfuel rod simulators. For the first time

more recent values were used for the specific heat cp
of Zry-4 (according to MATPRO) whlch is subject to

abrupt changes above 8000 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 cello Cold testing has

already started.

Essential Results

1 Since the Post~test examinations ofthe rods have to be

performed in the Hot Cells·, theresults 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



burat pressure and the burst temperature. After th~se

va.ri.a.b:i.e.s,nad ·been defined, the values obtained from

pre.vi.ous nuclear rod~ests were compared with pub-

ltahed out-of-pile da.ta. It appears tha.t the in-pile

da.ta are with~n.the range of results obtained out of pile.

2.1 After 'in$pection of the measuring devices mentioned for

power determination the i~flueIlce of the TC-arrangement

in the test ri9 remains as the .undetermine.d pessible -error

sourc.e. It is assumed tha.t as a result of inadequate

mixing stream filaments of different temperatures are

fo~ed so that the ~T~measurement becomes erroneous.

Neitherc.an a. leak stream in the head of the test rig
be excluded whi.ch fa.lsifies the mass flow indication.

l.t has bee.n demonstra.ted by the BSS 06 calorimeter that

error sources arising outside the re~ctor rig can be

ruled out. The.deviation of thermal from electric power

a.mounted up to 2.5 W/cm only in this case.

2.2 The tests relating to the "true" cladding tube temperature

yielded little dep~ndence of the temperature difference

betwee.n thewa.ll a.nd surfa.ce TC's on the temperature

level, but a clea.r dependence on the specimen power.

Thi.s allows to esta.blish a correcting value of 75 ± 35K

for the 50 W/cm electric power. The scattering range of

± 35K is attrib~tabie to the external TCIs which are

more or less closely fixed to the cladding tubes.

2.3 The infl.uence of reactor power on transient heatup

appeared to be very low. This is confirmed by the results
of ea.rlier BSS-tests and of calculations made; An estimate

ba.sed on the measured temperature values yielded apower

contributi.on by rea.ctor operation of about 0.5 W/cm.
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Obviously, there~erence tests have not to be conducted

at reactor power.

3.

4

To ensure the desired 02-potential at the specime.rJ. it is .

intended to install in the bypass circuit a 12.5 m long

cal?illa.ry.o;e 0.5 nun inside width. This is to give a mass

;elow o;e 0.2 kg!h, its cooling capacity during heatup is

~Cel?t~ble. Regarding the steam velocity similar condi­

tions prevail w~ththis flow as in the LOCA of the PWR.

Jf the cp values according to ~1ATPRO are taken into account,

the calcülated curves yield a better approximation to the

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

Plans för the 'NearFuture

The t.est series B comprising fresh nuclear rods will be

continued. Six tests have stilr 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 apreparation of tests with preirradiated rods testing will

st"art 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 02-potential.

Arrangements havebeen made to replace the pressure tube and

immersion tube loop inserts since these components will reach

the admissible service life within theforeseeable future.
Studies will continue on the deviations in power determina­

tion by a special BSS test.



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 o~ 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 capillary 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 photographie 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



exhibited a good axial temperature distribution with small 10­

cal temperature deviations. Furthermore it has been shown th~t

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 p~rformed. These tests

resulted in circumferential burst strains over 100 % and axial

shrinkages 6f 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 weIl, 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 weIl

within the lower scatterband of the burst strains measured at

previous tests.

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 subse­

quent flooding. The resulting 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 wellto

local thermal and mechanical influences caused by spacers and

thermocouples. The cladding 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 presBure of the fuel rod simula­

tor in the area of the ba~loon 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 been developed. For evaluating the pressure signal,

basic theoretical work on the response ~ime characteristic of

this measuring system has been performed.
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,

Heat-up and burst tests with fuel roa. simulators under inter-

nal overpressure exhibited circum~erential temperature distri­

butions, a, clad lifting on the colder side and a subsequent

rupture on the hotter side, which did not lift from thepellets.

This special deformation pattern cf the zircaloy claddings may
. .

be produced by anisotropy effects of the zir~aloy 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 calculated.

It has been shown .that ln 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 further experiments

and the6retical evaluations if the anisotropy effect has

possibly the predominant influence~

Plans for the Near Future

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

capillary pressure measuring system

- Verification of the model for the capillary 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 bundle tests to assess the

'bundle size and the radial temperature distribution
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4239 Inf1uence of the Size and Shape of Coo1ing Channe1

B10ckages on the Emergency Core Coo1ing in the Ref100d

Phase of a LOCA

(5. Ma1ang, IRB)

Work comp1eted

Tests with a row of 5 heaters have been started. Varied are

the fo11owing parameters:

- initial rod temperature

- f100ding rate (constant during each test)

- f100ding water temperature

- system pressure (constant during each test)

- level of the.decay heat

Comp1eted are the tests without b10ckages which serve as ~e­

ference tests. Also completedare the tests using aperforated

p1ate as b10ckage simulator with a 62 % reduction 'of the coo1ant

channe1 cross section.

Resu1ts

The data are recorded digita11y with a scan frequency of

10 cyc1es/s using 42 channeli of 128 channe1s which are avai1ab1e.

Parallel 14 channe1s are reco~ded on an ana10gue tape in order

to get some information about higher frequencies and in

addition some redundancy~ The quantitative heat trans-fer analysis

1S made numerica11y uS1ng a computer riode de~e1oped on the basis

of the HETRAP-code.

The analysis of the experiments has been started. A.~omparison bßtween

the tests with free coo1ant subchanne1s and those withsubchanne1s

partia11y b10cked show that at the same f100ding rate the heat

transfer was a1ways better downstream of the b1ockage. It remains

to be seen if this is the case with all types of b1ockages. Up-

stream of the grid p1ate the heat transfer was near1y unin-

f1uenced. The increased heat transfer downstream of the blockage,

can be exp1ained by the optica1 observation. Water droplets are

dispersed by the b1ockage. In addition on top of the b10ckage
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water is remaining which is kept in motion by the steam jet

coming out of the plate holes. After a short time a second

q~ench 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

sprface of therods will be investigated. These exchangeable

balloons are attached to the heater rods at the same axial

height and block uniformly all coolant subchannels.

Tests with a 5 x 5 rod array are being prepared.
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Core Meltdowrr of LWR

Experimental Investigations of the Meltdown Phase of

u02~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 furnace, 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

tö the expectations, so that we can start the bundle experiments. First

experiIIiehts with·solid pellets heated withthe radiation furnace show

that the interaction between Zircaloy and U0
2

in this case is the same

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 a~so the influence of the spacers and the guide

tubes with the different contra1 rads will be tested.
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4243 Experiments on the Determination and Limitation of Fission and

Activation Product Release during Core Meltdown

(H. 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, arid U as functions of atmosphere, temperature,

pressure, and melt composition,

b) information about the behavior of the fielt as related to the above

parameters under the special test conditions (Th02 crucible and

induction heating with a frequency of 350 kHz), and particularly

about the interaction between melt and crucible material.

2. Further Development of the Melting Facility SASCHA:

As a result of inspection by the Office for Environmental Protection,

several additlonal requirements were added to the system in preparation

for the planned experiments with radioactive specimens, e.g. a

precision 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.

-
3. Construction of the Fissium Production Facility (FIFA):

For the conduction of release tests with fission product-containing

fuel specimens, aseries of shielded boxes has been assembled to

produce low-activity fissium pellets. This system includes remotely

operated devices to weigh the ingredients (U02 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
0

C. After technical acceptance of the facility, preliminary

operation has been started.
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Essential Results

1. In melting tests of 30 g corium. specimens in air,a maximum release

of 1.2 wt% was found at 2850 +100oC. This va,lue corresponds to the

total release of all main components of the melt determined by

activation analysis. The most volatile elements were foundto be

Mn and Sb w{th relative release values (comp~red to the initial

coneentrations in the melt) of 11 -17 % at 2850
o

C. The remal.ning

steel eomponents (Fe, Cr, Ni, Co) exhibited moderate volatility

with release values between 1.0 and 5.0 %, while the maximum

release of U and Zr wa$ not higher than 1.0 %.

Signifieant differenees were found l.n the transport behavior ofthe

various elements. Whereas about 90 % of the released U and Zr was

deposited in the transport system, only 30-50 % of the other elements

were found there.

In the temperature region 2100-2900
o

C, all elements showed an

inerease in release of some two orders of magnitude. An inerease l.n

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

2. In melting tests in argon and in Ar + 5 % HZ' an unusual, pressure

dependent behavior was diseovered in the temperature region 2600-Z800oC;

the melt rose up in the erueible and there was a sudden initiation of

bubbling or splattering, whereby small partieles were thrown out of the

erueible. There was a eorresponding large inerease (about one order of

magni tude) -in\ release to the filters, though the partieles ej eeted from

the melt eould not reaeh the filters for geometrieal reasons. The eause

of this behavior appeared to be boiling of the steel eomponents. It was

found that the temperatures (as a funetion of pressure) of these

boiling points lie between and parallel to boiling point eurves for Fe,

Cr, and Ni. Quantitative values for the release of the individual elements

under Ar are not yet available. However, from gravimetrie 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 aeeumulated in the area of melt behavior

and attaek of the ThOZ eureible:
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a) Metallurgical examination of the crucibles and melts has shown

that during heatup in air to 190ÖoC (at ci rate of about 500 C/min)

the Zircaloy is completely oxidized. With further heating to

29000 C, (at about -1000 C/min) the steel components also (especially

Cr) begin to oxidize, but most of the steel remains unoxidized.

Consequently, continued heating of the specimen by cou~ling to the

induction field is possible.

b) In air, somewhat as in Ar, the melt climbs up 1n the crucible and

glowing particles are thrown out by boiling of the unoxidized

steel components. Apressure dependence of .the initial temperature

for this behavior has not been observed, but cannot be completely

excluded.

c) The attack of the Th02 crucible by the melt begins- as seen after

sectioning of the crucibles- at about 18000 C and accelerates with

increasing temperature so that the wall is almost dissolved within
. 0 0

a few minutes at 3000 C. At about 2500 C the Th02 particles between

the inner and outer crucibles begin to sinter and -fuse to the Th02
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 Th02 was shown clearly by two experiments in Ar; one sampie

contained only U02 and Zircaloy and the other only U02 and steel.

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

after 0.6 min at 26200 C, but in the second case the crueible

sufrered much less attack even at 28000 C. For corium melts, the

aggressive interaction of the Zircaloy with the Th02 apparently 1S

strongly reduced by the presence of the steel.

4. 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.
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Plans for the Near Future

The next step will be:

conduction of aseries of release tests with inactive corium in

steam

preliminary tests with specimens containing activated steel and/or

activated Zircaloy

- release tests with low acti~ity fissium

- preparations for installation of the larger high f~equency generator.

4244 Constitution and Reaction Behaviour of LWR Materials at

Core Melting Conditions

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

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 alkaline earth metals are enriched in the oxide phase of the
'I""' '-C:":: ~ ...'

meltin reg~ons with high Zr-concentrations. The amountof Zr 1n the

oxide and metallic phase 1S 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 co~e

melt is in contact with concrete. Concrete melts at about ]300 °C, and

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)02 in the
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liquid state leads ~o 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

requ1res about fourfold amounts of conerete to be completely

oxidized.

Plans for the Near Future

The main objectives of further research work are:

Reaction behaviour of fission products with 1ncreasing 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. Nazare, G. Ondracek, IMF I)

Work Completed and Essential Results

The general a1m of the program is to provide data on thebehaviour 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 weIl 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, viscosity and heat capacity, have been carried

out and partly verified. Methods of preparation of Corium melts under
,

inert gas conditions have been established. Experiments are und~~way

to determine the interaction of Corium with concrete.
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It has been demonstrated that large quantities (~ 250 g) of Corium EX)

can be prepared by induction heating in Thoria crucibles in inert gas.

Thoria is not a suitablematerial for the preparation of Corium EX3.

Boronnitride seems to be promising, although some Boron ( 5 wt.%)

is present in the solidified melt.

Initial experiments on the reaction of oxidized Corium EXl with concrete

(BN 250, 12 - 13,1 wt.% Ca, 0,6 - 0,7 wt.% Fe, 1,3 - 1,4 wt.% Al,

41,1 - 46,1 wt.% O2 , 2~3 - 3,9 wt.% C, rest Si) under the following

conditions: Concrete to Corium volume ratio ~ 1J 1 atm steam, max.

temperatu~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 iron, 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 maXlmum 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 MWlm2 . In order to match this condition we calculated the

necessary electric net ppwer:
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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

'. ·2The maximum local power density at the melt front may be as high as 3 Wil/m

because of the cooling of the melt.

Ta simulate the accident atmosphere apressure vessel capable öf 6 'bar

will be required. In any case the melt will be cDvered with steam.

However the containment pressure may be simulated by noncondensable

gas (with cold pressure vessel walls) or with steam (with hot walls).

Preliminary experiments to investigate electric~l discharge within

these atmospheres will be required.

Additional following investigations were conducted; Chemical reactions

ort the melt surface, Gas filtering, melt composition, fissium production

and analysis, temperature measurement, handling of radioactive waste,

experimental building.

To investigate melt-concretereaction 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 circulation in shallow crucibleswas observed ln two

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

crucibles (approx. 5 °C) it appeared 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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DISTRIBUTION AND REACTION PROCESSES OF NUCLEAR CONTAMINANTS

IN MAJOR INCIDENTS, THEIR DEPENDENCE ON TIME AND THEIR

MEASUREMENT

Study of the Time Dependent Distribution and Reaction Provesses

of Fission Products and Aerosoffiin the Atmosphere and Hydrosphere

Following Major Incidents

Investigations on the Interactions of Fission Products and

Aerosols in LWR-Containments

(H. Bunz, G. Haury, C.Sack, W. Sehöck, LAF I)

Work Completed and Essential Results

The version NAUA-Modla of the model contains the temperature dependenee

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 yiscosity which influences the aerosol

removal mechanisms and some parameters which are used in the calculation

of steam condensation. The temperature functions have been approximated

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

As a result of the sensitivity stuay the concept of the experimental

facility has been updated and the vessel has been ordered. The main

change consists in elevated operating temperature(JSOoC) and pressure

(7 bar) ranges. Now all possible states of steam saturation in the reactor

containment can be simulated in the facility, toe. Calculations on the

feasibility of the planned experiments were positive without exception.

The droplet Slze 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

Befarethe delivery of the vessel in June ]977 the instrumentation will be

completed and tested. Parallel to this numerical improvements ef the code

and calculations on steam condensations have to be done. The data logging

system will be available simultaneously 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 andExperimental lnvestigations 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. Hübschmann, K. Nester, H. Schüttel~

kopf, P. Thomas, S. Vogt, ASS)

Work Completed

In the short-range (upto about Ja km distance from the source) s~x

diffusion experiments have been performed using chemical tracers, Two

tracer substances have been emitted simultaneously in 60 mund JOO m

height 'from the meteorological tower, All experiments were carried out at

night, when a stable stratification of the atmosphere had been established

(categories DIE, E and F). Automatic sampling stations have been

employed exclusively. An automatically measuring station for field measure­

ments, including 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. Thestation ii placed now in the

Stutensee region.

The preparations of'the diffusion investigations in the mesoscale (more than 10 km

distance) 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 modificationshave been specified. The negotiations are still

going on.
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Essential R~sults

The diffusion experiments y:ielded a first survey of the atmospheric diffusion

under stable stratification. Further experi~ent8 are necessary to evaluate

a set of valid diffusion parameters which is representativ~ on a stati~

stical base. The meteorological data have been statistically analysed with

respect to diffusion categories~ 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 ]977. For the radar scanned tetroon flights it is

intended to modify a suitable radar with respect to thf' 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

(H. Schultz~ E.Völz, C.D. Wüneke, 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 cloud is followed

downwind for a long distancewith an expanding cell-system.In versionB

the pollutant dispersion is calculated ina large but limited area.

The concentration.time integral at ground level was investigated for

differentheight~ependentmeteorological 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 orheigh~ependentwind speed was assumed. For an additional

heightdependent windshear, the concentration time integral under the

cloud centre line is lower, and according the reality, shifted to~rds

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 s~mulated in amore 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 Reaetor Aeeidents

under Probabilistie Aspeets

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

Work Completed and Essential Results

An analysis and eoneeptional investigation have been performed for the

aeeident eonsequenee model of the German reaetor risk study. Adynamie

atmospherie diffusion model ~s developed, whieh is applied in the first

stage of the study.to all distanee ranges, and will be restrieted finally

to the long distanee range. The wind direetion and its variations are

not taken into aeeount in this model. The program set UFO-BAS ealeulates

the time integrated nuelide eoneentration in air at any loeation downwind

of the source. A further model whieh takes into account wind direction

variations is being developed.

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

~n the German risk study considerations on the storage requirements were

accomplished. By means of these assessments a revised grid of parameters

was evaluated. Furthermore, considerations were made for the implementation

of an evaluation model, which will be developed by the Institut für

Unfallforschung.
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Plans for the NearFtiture

Ta 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-progran:n:ned. Works to complete Phase A will follow.

During Phase B typical"German facts and situations will be considered.
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4400CONF.INEMENT AND ELI~INATION 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 Comp1~ted

After testing of the fluid behaviour of paste type c1eansers, a system

for app1ication of these pastes in thin 1ayers has been constructed.

All materials used had been se1ected according to their compatibi1ity

against the chemica1 agents of the pastes.

For app1ication of mo1ten sa1ts to meta1 surfaces an induction heating

system has been se1ected as heat source for heating the components to

be decontaminated. A transportation system for the sa1t powders is tested.

Essential Resu1ts

All components for practicai 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 C1eanser for Decontamination

Work Comp1eted

Base materials for a liquid c1eanser have been tested by DT-ana1yses

for their thermal stabi1ity. The most stab1e ones have been mixed for
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a primary mixture, the foam generation rate of it was limited .by addi~g

special substances. After further adding of complexing agents, the decon­

tamination efficiency has been tested with contaminated stainess steel

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

Essential Results
)

A liquid cleanser, thermically stahle up to 2000 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-I06, about the same with respect

to Cs-137 and poorer wi~h respect to Co-60.

Plans for theNear 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

micals to find the optimum working conditions w.ith respect to

working temperatures, concentrations and liquid decontamination waste

generation. A dipping technique was used for applicat~on of the chemicals

to the contaminated stainless steel sampies. 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 800 e working temperatures than

at room temperature •



- 104 -

4 m nitric acid is an optimum with respect to decontamination effi­

ciency and waste generation.

The concentrati~n of 3% HF/20% HN03 mixture can be reduced to

1,5% HF/IO% HN03 without reduction of cleansing efficiencyo

The same reduction is possible for alkaline KMn04 solution. The

decontamination efficiency for Ru-l06 is excellent.

Oxalic acid in a concentration of 1%'is a~ optimum.

Best decontamination results gives a mixture of 0.2 m citric acid

plus 0.3 moxalic acid

Plans for tbe Near Future

Otber decontamination cbemicals will be tested. With a proper selection

other applicationtechniques tban 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 his tory 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 course 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 modeling the Pu-migration in the soil a laboratory apparatus was

developed. It consists of a high pressure liquid pump, whieh presses

the percolate thro~gh a eolumn with the soil sample at a eonstant pressure.

The eolumn is mounted on an electronic balance. By this measure ehanges

in the water content of soil sample ean be controlled. Pereolate sampies

are eollected by an automatie sampler,the rotation speed of which ean be

adjusted to the eolumn output rate.

Essential Results

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

Year 1954 1955 1956 1957 1958 1959 1960

cum.
eomposition
(mCi/km2) 0,066, 0,14 0,25 0,37 0,53 0,79 0,82

Year 1961 1962 1963 1964 1965 1966 1967

eum.
eomposition
(mCi/km2) 0,85 0,91 1,61 2,09 2,32 2,39 2,41

Year 1968 1969 1970-
cum.
eomposi2ion

2,48 I 2,51 2,5~(mCi/km )
\
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Laboratory equipment is ready for percolation experiments with~pluto~

nium and soil sampl~s. Different saturation conditions can be adjusted-.

The time acceleration effectis about 1:3000.

Plans for the Near Future

Checking af the field results and of Pu-behaviour under c~anged condi­

tions will he 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 surf'ace 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. Köhler, J. Weppner, W. Hennhöfer, RBT-IT)

Program of Investigatians

1. Dismounting, crushing ~ steel/concrete

Conditioning of large components

auxiliary systems

2. Means of reactor component transportation from nuclear

power station

3. Waste conditioning

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 per iod of

reporting.
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4100 UMWELTBELASTIJNG DURffi KERNKRAFTWERKE UND WIEDERAUFARBEITIJNGSANLAGEN

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

J.G. Wilhelm, lAF Ir)

4111 Störfall-Umluftfi"lter zur Abscheidung von Spaltprodukten aus der
Sicherheitsbehäl ter-Atmosphäre
(H-.-G. Dillmann, H. Pasler)

Untersuchung· an· ei nem .Prototyp eines TropfenabSqhei ders_

Bei einem GaU entsteht im Sicherheitsbehälter eine kondensierende Dampfat­
mosphäre. Für die Funktion eines-Störfa11-Umluftfilters ist ein Trocknen­
der Atmosphäre erforderlich, da die HEPA-Filter und das Sorptionsmaterial
nur eine begrenzte Beständigkeit in feuchter Atmosphäre haben.

Es ist ein Tropfenvorabscheider einzusetzen, der auch bei kleinen Tropfen­
durchmessern Abscheidegrade ~ 90 %gewährleistet.

Im Auftrag des ~AF 11 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
vergrößern. Er besteht aus einem speziellen Gewebepaket, von dem durch die
luftströmung die durch Agglomeration erzeugten -größeren 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 Abschei degrad ermi ttelt wer­
den. Ein Meßfehler wird durch die Durchlässigkeit des zweiten Abscheiders
verursacht. Er kann zum Teil korrigiert werden. Die im Agglomerator anfal­
lenden Wassermengen sind extrem klein und wurden deshalb direkt dem zweiten
Abscheider zugeführt (Abb. 4111-3).

Als Tropfengenerator wurden 2-Stoff-Düsen eingesetzt, die mit Hilfe von Preß­
luft Wasser als Feinstaerosol versprühen~ Bei allen Versuchen erfolgt der
Wasserzulauf zu den Düsen drucklos, bezogen auf den Systemdruck. Der mini-
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male Tropfendurchmesser liegt bei ca. 5 ~m. Das Maximum befindet sich
zwischen 5 und 10 ~m.

Es wurde parametrisch der Abscheidegrad als Funktion des Durchsatzes und
der Tropfengröße untersucht. Erwartungsgemäß führt höherer Durchsatz über
eine Vergrößerung der Fliehkräfte auf die Tropfen bei höherem Druckabfall
zu höheren Abscheidegraden (Tab. 4111-1).

Steigender Druck der Preßluft verschlechtert die Abscheidung info1ge Tropfen-:­
verkleinerung bis zu einem maximalen Druck, der bei den hier eingesetzten
Zweistoff-Düsen bei ca. 3 bar liegt. In einer weiteren Versuchsreihe wurde
die Abhängigkeit der Abscheideleistung vom absoluten Druck des Trägergas­
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 für einen einzelnen Versuch benötigt wurden.

DiskussiOn der bisherigen Ergebnisse

Der Abscheider erbringt bei relativ hohem Druckabfall für Tropfen< 10 ~

je nach Betriebsdruck Abscheidegrade von ca. 90 - 95 %. Er eignet sich nur
als Vorabscheider. Die Abscheidegrade sind im Verhältnis zu Faserab­
scheidern, die in einer neueren Veröffentlichung behandelt wurden, relativ
schlecht (C.A. Burchsted,ERDA 76-21, S. 71).

Mit Fasermattenabscheidern werden bei wesentl ich k1 ei neren Druckabfäll en
Abscheidegrade bis zu 99 %erreicht. Allerdings ist zu beachten, daß die
Fasermattenabscheider in der Regel nicht den Bedingungen eines Störfalles
im Containment (Temperatur, Druck und Zeitdauer der Einwirkung sowie hohe
Massenbeladung) standhalten.

Die Untersuchungen werden mit einem ausgewählten Fasermattenabscheider fort­
gesetzt. Mit einer neuen Meßapparatur soll das Tropfenspektrum genauer be­
stimmt werden.
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Tab. 4111-1: Massenkonzentrationabgeschiedener Tropfen in Abhängigkeit voti
Vol urnenstrom, Betri ebs- und Sprühdruck

,

Betriebsdruck 1,1 - 1,2 bar

Volumenstrom Sprühdruck 2' bar Sprühdruck 3 bar

aufgegebene abgeschiedene ,aufgegebene abgeschiedene
Wassermenge Wassermenge Wassermenge Wassernietlge

des 1~ Ab- des l. Ab-
scheiders scheiders

m3/h l/h l/h l/h l/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
~

Sprühdruck 4 bar Sprühdruck 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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Entwickl ung von PrüfVetfahreli für Schwebstoff" ter unter simul i erten
Reaktorstötfallbediliguligen
(A. W'einert)

Wegen der Korrosionsgefahr für den technischen filterprüfstand war als Prüf­
aerosol Silberjodid anstelle von Natriumchlorid ausgewählt worden.

Der Auftrag für d.ie Ausl egung und Konstruktion einer Zusatzeinrichtung zum
Prüfstand für die Aerosolerzeugung wurde an eine Ingen-ieurfirma vergeben.
Da die Anwendung des Flammenverdampfungsverfahrens mit Hilfe eines Gas­
brenners wegen des erhöhten Druckes in der Teststrecke hohen sicherheits­
techni sehen Aufwand erfordert hätte, wird beim Prüfstand-Aeroso1generato<r
eine elektrisch erzeugte "Plasmaflammeu benutzt. Das plasmabildende Gas,
meistens Argon, strömt dl:lrch einen zwischen zwei Elektroden brennenden licht­
bogen, wo es sich stark erhitzt. In diese heiße Zone wird da'S Zu verdampfen­
de Material mit einem geeigneten Dosiergeräteingespeist.

An einer Plasmaanl age wurden Versuche mit Natriumchlorid und Sil berjodid
durchgeführt. Zur Bestimmung des Teilchengrößenspektrums wurden Kernporen­
filter (Porendurchmesser 0,1 ].Jm) mit dem durch eine Plasmaflamme erzeugten
Aerosol beaufschlagt. Die Auswertung mit dem Rasterelektronenmikroskop er­
gab, daß qie Teilchen im gewünschten Größenbereich liegen. Abhän~igkeiten

des A'erosolspektrums von der Primärteilchengröße, der Lichtbogenstromstärke,
des Plasmagasdurchsatzes und der Einspeisstelle in den Plasma.brenner werden
z. Z. experimentell geklärt.

Bei dem vorgesehenen Pulverdosiergerät dreht sich eine Lochscheibe exzen­
trisch im runden Vorratsbehälter. Das Pulver, das in die Löcher gelangt,
wird mechanisch in eine Düse gefördert, wo es vom Trägergas übernommen und
zur Plasmapistole gefördert wird. Das zu der Anlage l.ieferbare Pulverdosier­
gerät ist für die Verarbeitung von Pulvermengen der Größenordnung kg pro
Stunde ausgelegt. Durch bauliche ~nderungen am Gerät, spezJell an der Loch,
scheibe, wurden die geringen Dosierraten von einigen Gramm pro Stunde er­
reicht, die bei der Filterprüfung erforderlich sind.

Zur Prüfung der Funktionsweise des Plasma-Aerosolgenerators unter erhöhtem
Druck wurde eine Versuchseinrichtung konstruiert und gebaut, mit deren Hilfe
auch Tei1chengrößenana1ysen und Aerosol-Massenkonzentrat i.onsmessungen durch­
geführt werden können. Di'e für eine endgültige Verfahrensfestlegung ent­
scheidenden Experimente mit dieser Apparatur werden z. Z. durchgeführt.
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4112-1 Entwicklung für Abluftfiltern für Wiederaufarbeitungsanlagen

(J. Furrer~ R. Kaempffer, J.G. Wilhelm)

Ermittlung des Desorptionsverhaltens von Jod (im Jöd-Sorptionsmaterial
AC 6120/H1_

Bei der Aufarbeitung von Kernbrennstoffen in einer großen Wiederaufarbeitungs­
anlage mit einem mittleren Abbrand von 40 GWd/t U und eineJTI maximalen Durch­
satz von 1800 jato werden aus dem Auflöser 580 kg Jod in 250 Arbeitstagen
freigesetzt. Die anfallende Jodmenge pro Arbeitstag beträgt 2,32 kg. Bei
einem angenommenen Durchsatz von 250 Nm3/h beträgt die Jodkonzentration bei
gleichmäßiger Freisetzung aus dem Auflöser und der Desorptionskolonne ca.
387 mg/m3 . Bisher durchgeführte Messungen in Abgasen von Wiederaufarbeitungs­
anlagen zeigen einen sehr ungleichmäßigen Konzentrationsverlauf des Jodes
im Abgas während des Auflöseprozesses. Die Hauptmenge des Jodes wird bei
einer sechsstündigen Auflösung in den beiden ersten Stunden nach Auflösebe­
ginn freigesetzt. Es treten im Auflöserabgas Jodkonzentrationsspitzen von
> 1,2 g/m3 Abgas auf.

CJ
c

t0-CI...-cCI)
N
C
0
.x
"'0
0
~

Zeitlicher Konzentrations­
verlauf des Jodes im Auf­
löserabgas ohne Rückfluß

o 1 2 3 4 5
--- Zeit der Auflösung (h)

Abb. 4112-1

Bei Auftreten von hohen Konzentrationen> 1,2 g/m3 Abgas wird nehen der
Chernisorption des_Jodes am AgN03-imprägnierten Jod-Sorpti?nsmaterial erheb...
liche Abscheidung durch rein physikalische Adsorption auf den Oberflächen
von Geräteteilen und des Sorptionsmaterials vermutet.

Um die Adsorptipn quantitativ zu erfassen, sind Laborversuche und Versuche
an den technischen Komponenten der PASSAT notwendi.g. Erste Voruntersuchungen
wurden im Labor durchgeführt. In weiteren Laborversuchen sollen Grenzbe-
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ladungseffekte und Desorptionszeiten ermittelt werden, um eine Festlegung
der erforderlichen Reinluft-Spülzyklen für die in großen Wiederaufarbeitungs­
anlagen einzusetzenden Jodfiltereinheiten treffen zu können; das anfangs
nur adsorbierte Jod muß ebenfalls durchChemisorption gebunden werden. Eine

. .

Kontamination durch Desorption von adsorbiertem noch nicht zu AgJ umge-
setzten Jod beim Fil terwechsel und bei der Endl agerung in Rollreifenfässern
muß ausgeschlossen werden.

Folgende Bedingungen wurden in ersten Laborversuchen eingestellt:

Jod-Konzentration
Bett-Temperatur
Jod-Sorptionsmaterial:
Taupunkt-Temperatur

11 g/m3

1500C
AC 6120/H1

300 C

Die aufeinanderfolgenden Spül perioden betrugen 2, 4, 6, 8 und 16 Stunden;
am Ende jeder Periode wurden die Sicherheitsbetten ausgemessen und er­
neuert. Die erste Spülperiode schließt den während der Beladung infolge der
großen Jodmenge durchgebrochenen Anteil ein. Die Tiefe der Testbetten be­
trug jeweils 5 cm.

In Tab. 4112-1 sind die Versuchsergebnisse aufgeführt.

Aus der Tabell eist zu entnehmen, daß bei extrem hohen Jod-Konzentrationen
in der Zuluft zum Jod-Sorptionsfilter ein Anteil des Jodes nicht als AgJ
oder AgJ03 gebunden wird, sondern als desorbierbares Jod auf den Ober­
flächen der Materialien abgelagert wird. Erst längere Spülperioden
(> 8 h) führen zur praktisch vollständigen Chemisorption in der Tiefe des
Filterbettes.
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Tab. 4112-1: Desorptionsversuchan zwei hochheladenen Testbetten
ä5 cm Bett~Tiefe

Spül p.eriode Testbett-Nr. Jod Silber umgesetztes desorbiertes
(TB) Ag w/ Joa

Sicherheits .... . 0

bett-Nr.
(SB)

,[h] .. [g] . [g] [%]

TB 1 l,827 1,553 84,2

TB 2 1,820 1,547 83,9

SB 1 1,648 1,401 76,0
0-2 SB 2 1,295 1,101 59,7

SB 3 0,622 0,529 28,7
.

SB 4 0,005 0,004 0,3

SB 5 1,2 x 10-5 - -

SB 1 0,016 0,014 0,8 0,44
2-4 SB 2 1,2 x 10-5 - -

SB 3 2,5 x 10-6 - -

SB 1 0,005 0,004 0,3 0,14
4-8 SB 2 5 x 10-6 - -

i SB 3 2,5 x 10-6 - -

SB 1 3 x 10-4 - - < 0,0001
8-16 SB 2 5 x 10-6 - -

SB 3 '1\5 x 10-6 - -
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Untersuchung ,derAbs'c~eide 1ei stung von: AC '6120!H1 bei' untersehi edl lehen

Taupunkt-Temperaturen

(J. Furrer, R. Kaempffer)

Beim Aufheizen des Trägergases für die Jod-Desorption können am Ausgang der
Desorptionskolonne kurzzeitig Taupunkt-Temperaturen bis zu maximal BOoC auf­
treten. Um die Kapazitätsausnutzung und die Abscheideleistung von AC 6120/H1
bei verschiedenen Taupunkt-Temperaturen zu untersuchen, wurden bei einer
Temperatur des Sorptionsbettes von 150°C ,in der Zuluft Taupunkt-Temperaturen
von 40, 60 und BOoe eingestellt. Dies entspricht relativen Luftfeuchten von
1,5, 4,2 und 10 %. Die Kapazitätsausnutzung zeigte keine Abhängigkeit von
der Taupunkt-Temperatur (Tab. 4112-2, 4112-3, 4112-4).

Tab. 4112-2: Hochbeladungsversuch an Jod-Sorptionsbetten, GWA-Auslegung

Versuchsbedingungen

SorptionsmateriaJ: AC 6120/H1 (Imprägnierung gemäß GWA-Bedingungen), 1 - 2 mm Kugeldurchmesser
Trägergas: Luft; Taupunkt-Temperatur: 40°C; Testbett-Temperatur: 150°C
Vorströmzeit: 20 h; Beaufschlagung: 4 h; Nachströmzeit: 16 h
Beladung : 18,1 9 J2, vermischt mit 1,5 mCi 131J2

i ntegra1e Werte differentielle Werte
Bett-Tiefe in Abscheidegrad integrale Einzelbett- Jodmenge im umgesetzte Kapazitätsausnutzung
% der Gesamt- Jodmenge Nr. Einzelbett Si 1bennenge , pro Einzelbett
bett-Tiefe [%] [mg] [mg] [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 94,1
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 . 10-5 3 . 10-5 -
92,1 - - 14 - - -

100,0 - - 15 - - -
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Tab. 4112-3: Hochbeladungsversuch an Jod-Sorptionsbetten, GWA-Auslegung

Versuchsbedingungen

Sorptionsmaterial: AC 6120/H1 (Imprägnierung gemäß GWA-Bedingungen), 1 - 2 mm Kugeldurchmesser

Trägergas: Luft; Taupunkt-Temperatur: 60°C; Testbett-Temperatur: 150°C
Vorströmzeit: 20 h; Beaufschlagung: 4 h; Nachströmzeit: 16 h
Beladung 18,1 9 J 2, vermischt mit 0,7 mCi 131J2

integrale Werte differentielle Werte

Bett-Tiefe in Abschei degrad integrale Einzelbett- JOdmenge im umgesetzte Kapazitätsausnutzung
%der Gesamt- Jodmenge Nr. Einzelbett Silbermenge pro Einzelbett
bett-Tiefe [%] [mg] [mg] [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 i7880 10 820 690 37,6

72,3 99,994 18100 11 220 190 10,1

78,9 99,9998 18100 12 1 10-3 1 10-3 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 (Imprägnierung gemäß GWA-Bedingungen), 1 - 2 mm Kugeldurchmesser
Trägergas: Luft; Taupunkt-Temperatur: 80°C; Testbett-Temperatur: 150°C
Vorströmzeit: 20 h; Beaufschlagung: 4 h; Nachströmzeit: 16 h
Beladung 18,1 9 J2, vermischt mit 1,42_ mCi 131J2

i ntegra1e Werte differentielle Werte

Bett-Tiefe in Abscheidegrad integrale Ei nzel bett- Jodmenge im umgesetzte Kapazitätsausnutzung
% der Gesamt- Jodmenge Nr. Einzelbett Si 1bermenge pro Einzel bett
bett-Tiefe [%] [mg] [mg] [mg] [%]

6,6 11,6 2100 1 2100 1780 96,7
13,1 23,1 4180 2 2080 1770 95,8,.

95,819,7 34,5 6260 3 2080 1770
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 - - -
.
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Einfluß yon TBP-Konzentrationen in der-Abluft-auf die Abstheidungdes Jodes
am Jod-Sörptionsmaterial AC 6120/H1_

(J. Furrer, R. Kaempffer, H. Barth)

In den Abgasen der Lagerbehäl ter fürMAW, HAN und der Extraktiol13prozesse

sowie i"m besonderen im Aufl öserabgas der· Wi"ederaufarbeitungsanlage Karl sruhe
wird Tributhylphosphat als luftgetragene Abgaskomponente erwartet. um den

Einfluß von Tributylphosphat auf die AgN03-Tmprägni"erung des ACc6120/H1 zu
ermitteln, wurde AC 6120/H1 mit TBP vorbehandelt. Nach der Beaufschlagung
mit TBP wurden Abschei"deversuche mit elementarem radioaktiv getracertem Jod
durchgeführt.

Wie in früheren Untersuchungen bereits festgestellt wurde (KFK 1973, S. 94),
setzt sich ein Teil des TBP bei' 1500 C mit der AgN03~rrnprägnierung des
AC 6120/H1 wie folgt ~m:

Bei einer Konzentration von 1,63 . 10-3 9 TBP/l Luft war eine Umsetzung der

Imprägnierung mit TBP von< 5 %zu beobachten.

Ein Abscheideversuch nach Vorbehandlung des AC 612Ö/H1 über 24 h mit 15 m3

Luft und einer TBP-Konzentration von 28,7 mg/rn3 Luft mit der in einer großen
Wiederaufarbei"tungsanlage erwarteten Jodkonze~tration erbrachte keine nennens­
werten Unterschiede im Jod-Sorptionsverhalten. Aus Tab. 4112-5 ist zu er­
sehen, daß Kapazitätsausnutzung der Silberimprägnierung sowie das Abscheide­
verhalten nicht beeinträchtigt wurden.

Erst die Behandlung des AC 6120/H1 mit einer 10fach stöchiometrischen Menge
(siehe Reaktionsgleichung) an TBP zeigte als Ergebnis ei"ne Verringerung der
Aufnahmekapazität des Sorptionsmaterials sowie eine Erniedrigung der Ab­
scheideleistung.

Ober 44 9 der Silbernitratimprägnierung wurden im Vakuum (10 mmHg) 230_g
TBP bei 1500 C Bett-Temperatur geleitet. Ans«~li'eßend wurde eine analytische
Bestimmung des Phosphatgehaltes des Trägermaterials sowie des Restgehaltes
an frei"em AgN03 durcngefü.hrt:
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Tab. 4112-5: Hochbeladungsversuch an Jod-Sorptionsbetten, GWA-Auslegung

Versuchsbedingungen

Sorptionsmaterial : AC 6120/H1, 1 - 2 mm Kugeldurchmesser
Trägergas: 625 1 Luft/h über 20 9 TBP; in 24 h sind 0,43 9 TBP verdampft
Vorströmzeit: 1 h; Beaufschlagung: 4 h; Nachströmzeit: 16 h
Bela?ung : 18,1 9 Jod, vermischt mit 1,02 mCi .l31Jod

i ntegra1e Werte differentielle Werte

Bett-Tiefe in Abscheidegrad integr.al e Einzel bett- Jodmenge im umgesetzte Kapazitätsausnutzung
%der Gesamt- Jodinenge' Nr. Einzelbett Silbermenge pro Einzelbett
bett-Tiefe [%] Tmg] [mg] [mg] [%]

6,6 11,1 2015 1 2015 1713 92,9
13,1 22,4 4052 2 2037 1732 93,9
i9,7 33,7 6099 3 2047 1740 94,4
26,3 44,8 8110 4 2011 1709 92,7
32,9 55,9 10114 5 2004 1704 92,4
39,5 66,4 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 11 478 406 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 - - -
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Entwicklung und Bau einer Abgasfilteranlage für große

Wiederaufarbeitungsanlagen.

K.Jannakos I W.Apenberg, H.Jochim, W.Lange, W.Mendel,

H.Mock , G.P6tgeter, G.Zabe1, RBT/IT

J.Furrer I J.G.Wi1he1m, LAF

1. Prototyp-Abgasfi1teranlage PASSAT

Für 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-F1ießbild der PASSAT-Anlage. Sie ist so

konzipiert, daß vor den zu entwickelnden bzw. untersuchenden Kom­

ponenten: Tropfenabscheider F
2

, Brink-Filter F
3

, Schwebstoff~

Filter F4 und Jodfilter F 5 - die Parameter:-Temperatur, Druck,

Feuchte, Trocken-, Naßaerosolkonzentration, Jodkonzentration,

Fi1ter-Wechselfrequenz, Spü1häufigkeit:iund N02-Konzentration·in

einem breiten Bereich analog den entsprechenden Daten großer Wieder­

aufarbei~ungsanlagenvariiert werden können. Außer der Entwicklung

und Erprobung der o.g. Komponenten sind noch die folgenden Ent­

wicklungsarbeiten mit der PASSAT~Anlage vorgesehen:

- Entwic~lung und Erprobung der Fernbedienungseinrichtungen für

das Auswechseln und-schleusen der Filter~atronen.

- Untersuchungen über Jodablagerung in Rohrleitungen und Behältern.

- Kondensatzusammensetzung in Abhängigkeit von den Versuchspara­

metern.

Die Anl(ige kann in Abluft- oder Umluftbetrieb gefahren werden.

Umluftbetrieb ist immer erforderlich, wenn im Gas N02 enthalten

ist.

Für die Sicherheitsbetrachtung wurden die Unfallverhütungsvor-
,

schriften und die Bedingungen zur Erlangung einer Betriebsgeneh-

migung nach § 3 der Strahlenschutzverordnung zugrundegelegt.
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Das Stahlge.rüst für die Installation der Anlage in der LAF-Tech­

nikumshalle ist fer.tiggestellt.

Betriebsdatenfür· :PASSAT:

Prozeßgasmenge

Gas zusammensetzung Luft/Dampfanteil entsprechend der

eingestellten relativen Feuchte

rel. Feuchte 50 bis 100 %

N0
2

Jod

Jod 131

5 %

0,3 kg/h

ca. 10 mCi

Betriebstemperatur

Betriebsdruck

Fest- und Naßaerosole nach

Versuchsplan

max. 150 °c

min. 0,5 bar, max. 1,1 bar

2. Transportvorrichtungenfür die PASSAT-Anlage

Abb. 4112-3

Ankoppel-und Trans­

portsystem für

Filterzellen

Im KFK 2262 (PNS-Halbjahresbericht 1975/2, Vorhaben 4112) ist das

Ausschleus- und Transportsystem einer Filterzelle dargestellt.

Dieses wurde so konzipiert, daß für das Ankoppeln des Rollreifen-
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fasses im Umladeraqm ein Ankoppelwagen verwendet wird. Eine

Verbesserung dero..g. Konzeption zeigt das in der Abb. 4112-3

angegebene Ankoppel-'undTransportsystem.Bei diesem 'wird an­

stelle des Ankoppelwagerisein Schwenk-Hub-Mechanismus verwendet.

Die Vorteile dieses Mechanismus sind:

- Schienen und Schienenantrieb entfallen

- Kabelaufwickeltrommel und Kabel entfallen

- Notbedienung für den Wagenantrieb entfällt

- Genaue Positionierung über Handantrieb

Fur den Transport der Filter innerhalb der Filterzelle wird ein

Flaschenzug mit Greifer verwendet. Abb. 4112-4 zeigt den vorge­

sehenen Greifer.

Aufhängung

Endschalter für .
"Anzeige Schlaffseil"

3 Ktauen

Endschalter für
"Anzeige
Klauen
geschlossen"

Hubmagnet

Fitterpatrone
. mit

Aufnahme-Pilz

Abb. 4112-4

Greifer für den

Transport der

Filter innerhalb

der Filterzelle.
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Der Greifer wird nachdem Aufsetzen auf der Filtertr.ommel und

abgeschaltetem Hubmagnet beim Anheben automatisch an die Filter­

trommel angekoppelt und verriegelt. Für das Entkoppeln wird der

Hubmagnet verwendet. Beim aufgesetzten Greifer und eingeschal­

teten Hubmagnet 'öffnen sich die Klauen und der Greifer kann von

der Filtertrommel entkoppelt werden. Während des Transportes ist

durch die vorgeseheneVerrie.g"eluhqdas Öffnender Klauennlc~~~

möglich.

Für 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-Sorptionsmaterialien

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

Die Untersuchungen über das Absinken der Abscheideleistung von Jod­
Sorptionsfilterkohlen gegenüber 131Jod durch Schadstoffbeladung von Lösungs­
mitteln~ u. a. organische Verbindungen, z. B. Paraffine (KFK 2262, S. 124
sowie KFK 2375, S• .145) ,wurden fortgesetzt.

)
Auch-nach Verlängerung der Beaufschlagungszeit von Jod-Sorptionskohlemit
Anlagenraumabluft eines Kernkraftwerkes von zwei auf vier Monate könnte
durch Schadstoff-Desorption eine wesentliche Verbesserung der Jod-Abscheide­
leistung erreicht werden.

Regenerationsversuche

Tab. 4114-1: Desorption von Filterschadstoffen ~us Jod-Sorptionsfiltern

Il,ktivkohle des Jod-Sorptionsfilters: CG II, 1 %KJ-imprägniert, Stäbchen­
durchmesser: 2.mm
Bett-Tiefe des Filters: 50 tm; Verweil zeit: 1 s
BeaufschlagUlig mit vorgefilterter Anlagenraumabluft über einen Zeitraum
von 4 Monaten.
SpUlgasstrom während ,der Desorption: Luft; T = 900C; \)1 in = 50 cmjs

Desorptionsdauer Gewicht der Aktivkohle
[h] [g]

0 105,0
5 95,4

10 95,15
15 95,15
20 95,15

I. .
Der Gewichtsverlust von 9,85 9 entspricht einer Lösungsmittelbeladung von
9,38 Gew.%. Bei einer zweimonatigen Beaufschlagung ergab sich eine durch­
schnittliche Lösungsmittelbeladung vom 5,4 Gew.%.
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Tab. 4114.-2: Abscheidegrade von vergifteten Jod-Sorptionsfi1 tern gegen­
über radioaktiv markiertem Methyljodid

Aktivkohle und Filterbett-Tiefe wi'e in Tab. 4114~1 angegeben.

Trägergas: Luft, 300
(", 98- 100 %r. F., \)'1" == 50 cm!s'1n '

Beaufschlagung mit vorgefilterter Anlagenraumabluft: ,4 Monate

Bett-Tiefe [ern] 12,5 25,0 37~5 50,0

Verwei1 zeit [s] 0,25 0,50 0,75 1,0

Filterzustand Abscheidegrad n in %

'.vor Desorption 22,9 62,4 87,1 96,2

nach Desorption 67,7 91,5 98,1 99,6

vor Desorption
(Para11 el probe) 27,0 65,2 88,1 96,5

frische Aktiv-
kohle gleichen
Typs 80,2 96,6 99,5 99,91

Aus de~ Tab. 4114-2 ist zu ersehen, daß 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 anschließender Desorpti on eine voll­
ständige Entfernung der Schadstoffe und der ursprüngliche Abscheidegrad
(99,9 %) annähernd erreicht.

Dieses Ergebnis zeigt, daß die Lösungsmittelbeladung sich nicht nur quantita­
tiv (9,4 Gew.% statt 5,4 Gew.%), sondern auch qualitativ gegenüber dem Zwei­
monatsversuch verändert hat. Die Aufnahmekapazität der Vorfilterkohlen ist
erschöpft. Auf den Jod-Sorptionskohlen sind jetzt schwerflüchtige Komponenten

I ,

adsorbiert, die sich durch einfache Desorption nicht mehr austreiben lassen.
Durch erhöhte Bett-Tiefe des Vorfi1 ters dürfte dies zu' vermeiden sein.



- 127 -

Bestimmung von Jodkomponenten in der Abluft'kerntechnischer Anlagen
(H. Deuber)

Die SchilddrUsendosen infolge einer Freisetzung der Spaltjodkomponenten an­
organisches Jod (J2), aerosolförmiges Jod und organisches Jod (CH3J) ver­
halten sich bei Emission gleicher Anteile etwa wie 100 : 10 : 1. Zur Ge­
winnung von Daten für eine realistische Abschätzung der Schilddrüsendosen
in der Umgebung von kerntechnischen Anlagen sind die Anteile der Spaltjod­
komponenten in der Kaminabluft zu bestimmen. Zur Verbesserung der LÜftungs­
konzepte von kerntechnischen Anlagen ist eine Bestimmung der Spaltjodkompo­
nenten in einzelnen Abluftsträngen vorzunehmen.

Die Bestimmung von aerosolförmigem, anorganischem und organischem Jod wird
mit diskriminierenden Jodsammlern durchgeführt, 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
J2-Sorptionsmaterial gezeigt. Allerdings hatte sich auch ergeben, daß in be­
stimmten Fällen (Abluft eines Forschungsreaktors) eine Vergiftung des J2­
Sorptionsmaterials eintreten' kann (KFK 2375, S. 147). Im Berichtszeitraum
wurde ein neues J2-Sorptionsmaterial, DSM 11, entwickelt. Unter Verwendung
von DSM 10 bzw. DSM 11 wurden Messungen mit di skrimi ni erenden Jodsamml ern
in verschiedenen Abluftarten von Kernkraftwerken durchgeführt.

Laborversuche

Das neue J2-Sorptionsmaterial DSM 11 wurde bei mittlerer Temperatur und
Feuehte hinsiehtlich der Abscheidegrade für JZ und CI-l3J untersucht. Die Ab­
scheidegrade für J2 sind in Tab. 4114-3 angegeben. Unter den gegebenen Be­
dingungen besteht praktisch kein Unterschied zu DS~ 10: Bei einer Bettiefe
von 2,5 cm (Verweilzeit 0,1 s) ist der integrale Abscheidegrad bei bei den
Materialien> 99,9 %. (Die geringen differentiellen Abscheidegrade bei
größeren Bettiefen sind auf geringe Verunreinigungen des J2 zurückzuführen.)

Der integrale Abscheidegrad von DSM 11 für CH3J beträgt unter den gleichen Be­
dingungen bei einer Bettiefe von 2,5 Cm 0,06 %und dürfte ebenfalls demjenigen
von DSM 10 entsprechen. (Bei DSM 10 war bei 300C und 70 %r.F. bei einer
Bettiefe von 2,5 cm ein integraler Abscheidegrad von 0,04 %festgestellt wor­
den.) Die Abscheidung von J2 und CH3J an DSM 11 bei anderen Temperaturen und
Feuchten ist noch zu prüfen.



Tab. 4114-3: Abseheidegrad von DSM 10 und DSM 11 für 131J in Form von J
2
_

Trägerkonzentration: 1 mg/m3

Bettemperatur : 40 oe

Luftfeuehte : 50 %

Verweil zeit : 0,1 s/2,5 em

Beaufsehl agungszei t: 1 h
Vorströmzeit : > 20 h
Naehströmzeit : 2 h

Sorpti onsmateri al Bettiefe Absehei degrad Absehei degrad 1)
integral differenti e11

[em] [%l [%l

1,25 99,55 99,'55

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

~

f\)
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I
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Vor-Ort-Versuche

Die diskriminierenden Jodsammler, die vor Ort eingesetzt wurden~ hatten in
Anströmrichtung im allgemeinen folgenden Aufbau:

1. Stufe für Aerosoljod: 2 Schwebstoffilter GF/A;

2. Stufe für anorganisches Jod (J2): 5 Betten DSM 10;

3. Stufe für organisches Jod (CH3J): 5 Betten Aktivkohle CG 0,8.

In einigen Fällen wurde ebenfalls das neue J2~Sorptionsmaterial 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 Verweil zeit betrug in allen Fällen 0,05 s pro Bett. (Je nach Volumen
der Betten entspricht diese Verweil zeit einem Durchsatz von 0,9, 3,6 oder
7,2 m3/h.) Die während der·selben Sammelperiode in derselben Abluft einge­
setzten Samml er wurden para11 e1 betri eben. Di e Sammel peri oden umfaßten in
der Regel 7 Tage. Temperatur und Feuchte der Abluft lagen zwischen 25 und
340 C bzw. 22 und 53 %, d~ h. innerhalb der Auslegungsbereiche (10 - 700 C
bzw. 20 - 80 %r.F.).

Ober die Messung der 131J-Aktivität·der Sammlerkomponenten mit Ge(Li)-Detek­
toren wurde bereits berichtet (KFK 2375, S. 147). Die Nachweisgrenze pro
Sarrmlerkomponente lag meistens unterhalb von 0,1 %der insgesamt gemessenen
131J-Aktivität.

Die Ergebnisse der Messungen in einem SWR-Kernkraftwerk (SWR 1), zwei DWR­
Kernkraftwerken (DWR 1, DWR 2) und einem Forschungsreaktor (FR) sind in den
fo1genden Tabe11 en und Abbil dungen wi edergegeben. Di e 131J-Akti vität der
Sammlerkomponenten ist in den Tabellen und Abbildungen aufgeführt, sofern
sie mindestens 0,1 %bzw. 0,4 %der insgesamt gemessenen 131J-Aktivität be­
trug und größer 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 131J-Aktivität war. Die
131J-Konzentration-der Abl uft wurde ohne Zerfallskorrektur aus der Menge an
131J im Sammler am Ende der Sammelperiode errechnet. Im Falle zeitlich
konstanter 131J-Konzentration der Abluft würde sich die Zerfall~korrektur

auf maximal 40 %belaufen. Es ist darauf zu verweisen, daß die in der
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Kaminabluft festgestellte 131J-Konzentration in allen Fällen unterhalb des
zulässigen Wertes lag.

Aus den in den Tab. 4114-4 bis 4114-10 und den Abb. 4114-1 bis 4114-20 an­
geführten Ergebnissen geht folgendes hervor:

1. In parallel betriebenen Sammlern war die Verteilung der 131J-Aktivität

auf die Sammlerkomponenten nahezu gleich. Die Reproduzierbarkeit ist
al so gut.

2. 7tägiges Nachströmen hatte praktisch keinen Einfluß auf die Verteilung.
Es liegt also eine starke Fixierung des Jods an den Sammlerkomponenten
vor.

3. Die Abs~~idung von gasförmigem Jod an den Schwebstoffiltern ist, auch
bei kleiner Luftgeschwindigkeit, sehr gering.

4. Sowohl bei Verwendung von DSM 10 als auch von DSM 11 ergab sich inder
Abluft von Kernkraftwerken in der Stufe für anorganisches Jod in der
Regel die gleiche, durch einen starken anfänglichen Abfall gekennze~chnete

Verteilung. (In einem Falle (Abb. 4114-7) trat ein nicht erklärbarer
flacher Abfall auf.) Bei dem FR ergab sich der anfänglich steile Abfall
nur bei DSM 11. DSM 11 erscheint somit als das universeller einsetzbare
der b~iden J2-Sorptionsmaterialien.

5. Auch in den hinteren DSM 10- und DSM ll-Betten wurde in der Regel Jod
abgeschieden. Ein kleiner Anteil einer sich an diesen Materialien
schlechter als J2 und besser als CH3J abscheidenden Jodkomponente dürfte
mit dafür verantwortlich sein.

6. In der Stufe für organisches Jod schied sich das Jod praktisch voll­
ständig 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 durchgeführten Messungen ergibt sich, daß in der vorliegenden
Ausführung und Betriebsweise die diskriminierenden Jodsammler sowohl mit
DSM 10 als auch mit DSM 11 als J2-Sorptionsmaterial zur Bestimmung der Jod­
komponenten in der Abluft von Kernkraftwerken geeignet sind. In der Regel
dürfte die Brauchbarkeit auch bei einer geringeren Anzahl an Sammlerkompo-
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nenten gewährleistet sein. Die einfachste Ausführung (bei 0,05 s Verwei1~

zeit pro Bett) wäre: 1. 1 Schwebstoffilter; 2. 2 Betten J2-Sorptions-,
material; 3. 2 Betten Aktivkohle. Bei dieser Ausführung hätte man sich zu
vergewissern, daß das Verhältnis der Aktivitäten de~ 1~ und 2. Bettes je­
weils> 5 : 1 ist, sofern die Summe dieser Aktivitäten 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 Fällen sehr gering (~ 3 %).

2. Der Anteil an anorganischem Jod variierte je nach Reaktor und Abluft in
einem weiten Bereich (0 - 91 %).

3. Bei vollständiger Jodfilterung war der Anteil an anorganischem Jod sehr
gering (~ 2 %).

Auffallend ist der große Anteil an J2 in der Kaminabluft im Falle des DWR 1
und des FR. Beim DWR 1 wurde das 131J der Anlagenraumabluft durch das ent­
sprechende Filter praktisch vollständig abgeschieden. (Aus diesem und
anderen Gründen konnten k~ine eindeutigen Messungen in der Abluft des An-
1agenraumab1uftfil ters vorgenommen werden.) Daraus geht hervor, daß Abl uft­
ströme, die wegen der relativ geringen 131J-Konzentration nicht jodgefiltert
werden, hinsichtlich des Anteils an J2 in der Kaminabluft und damit auch im
Hinblick auf die Umgebungsbelastung von entscheidender Bedeutung sein können.

In Tab. 4114-12 sind die Dekontaminationsfaktoren und Abscheidegrade der
Jodfilter, bei denen eindeutige Messungen durchgeführt werden konnten, ver­
zeichnet. Die starke Abscheidung des anorganischen Jods ist deutJ tch zu er­
kennen.

Die Messungen werden während eines repräsentativen Zeitraumes (ca. 1 Jahr)
in verschiedenen Abluftarten eines modernen DWR-Kernkraftwerkes fortge­
setzt.



Tab. 4114-4: Verteilung von 131J~'~ktivität in diskriminierenden Jodsaßllllern: SWR 1 Tab. 4114-5:, Verteilung von 131J-Aktivität in diskriminierenden Jodsaßllllern: SWR 1

Betriebszustand : BE-Wechsel

Art der Luft : Zuluft Spül luftfilter

Zustand der Luft : ungefi 1tert

Saßllle1peri ode : 2

131J-Aktivität im Saßllller am Ende der Saßlllelperiode

Samml er 1 : 1,4 • lO-B Ci

Samml er 2 : 1,31' 10-8 Ci

131J-Akti vitätskonzentrati on: 3 1O~ llCi /m3

BE-Wechsel
Zul uft Spül] uftfi lter

ungefi 1tert

1

im Sammler am Ende der Sammelperiode
1,9 • 10-8 Ci
1,9 . 10-8 Ci

1,9 . 10-8 Ci

2,0 . 10-8 Ci

1O-10Ci/m3

Betri ebszustand
Art der Luft

Zustand der Luft

Saßllle1periode
131J-Aktivität

Sammler 1

Sammler 2
,Saßllller 3

Saßllller 4 :
131J-Akt i vi tätskonzentrati on:

Sammler- Sammler-·· 131J-Aktivität [%]
stufe komponente

Saßllller 1 Saßllller 2 1) Sammler 3 2) Samml er 4 1) ,2)

Stufe für 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 für 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 für 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

Saßllllerstufe Sammler- 131J- Akti'vität f%]
komponente

Sammler 1 Saßllller 2 Ij

Stufe für 1 2,0 2,7
Aerosoljod 2 0,3 0,3

1-2 2 3

Stufe für 3 61,2 64,0
anorgani sches 4 3,4 4,2
Jod 5 1,5 1,6

6 1,0 1,0
7 0,8 0,7

3-7 68 11

Stufe für 8 28,9 24,8
organi sches 9 0,8 0,7
Jod 10 0,1 -

8-10 30 26

1) J2-Sorptionsmaterial DSM II

-.:l.
\..N
f\)

1) 7 Tage mit aktivitätsfreier Luft bei 200 C, 50 % r. F. und unveränderter Luftge­
schwindigkeit nachgeströmt

2) Luftgeschwindigkeit in den Schwebstoffiltern 15 cm/s



Betri ebszustand

Art der Luft

Zustand der luft

Tab. 4114-6: Verteilung von 131J-Aktivität in diskriminierenden Jodsammlern:SWR 1

Betriebstustand :. BE-Wechsel

Art der Luft : Abluft Spül luftfilter

Zustand der Luft : ungefiltert (außer durch Spül luftfilter)

Sammelperiode : 1; 2

131J-Aktivität im Sammler am Ende der Sammelp,eriode

Sammel periode 1 : 3.9 10-9 Ci

Sammelperiode 2 : 3.8 . 10- lOCi

131J-Akti vi tätskonzentrati on

Tab. 4114-7: Verteilung von 131J-Aktivität in diskriminierenden Jodsammlern: SWR 1

Leistungsbetrieb 1)

Kami nab1uft

teilweise aerosol- und jodgefiltert (durch Filter
der Stopfbuchsen- und ~ingspaltabsaugung)

Sammelperiode : 3

131J-Aktivität im Sammler am Ende der Sammelperiode:

6.2 10-10 Ci

131J-Aktivitätskonzentration: 9 • 10-13 Ci/m3

Samml erstufe Sammler- 131J-Aktivität [%]
komponente

Samme1peri ode 1 Samme1peri ode 2

Stufe für 1 - -
Aerosoljod

Stufe für 2 7.5 2.0
anorganisches 3 6.9 -
Jod 2-3 14 2

Stufe für 4 57.1 96.9
organisches 5 28.4 1.1
Jod 4-5 86 98

Samme1peri ode 1

Sammelperiode 2

3

4

10-12Ci/m3

1O-13Ci / m3 Sammlerstufe Samml erkomponente 131J-Akti vi tät
[%]

Stufe für 1 1.6

Aerosoljod 2 -
1-2 2

Stufe für 3 20.0

anorganisches 4 3.2

Jod 5 0.4

6 0.7

7 -
3-7 24

Stufe Tür 8 70.8

organisches 9 1.8

Jod 10 1.7

8-10 74

1) Reaktor während der 8tägigen Sammelperiode 3 Tage abge-

schal tet '

-:>
\.N
\.N



Tab. 4114-8: Verteilung von 131J-Aktivität in diskriminierenden Jodsammlern: DWR 1 Tab. 4114-9: Verteilung von 131J-Aktivität in diskriminierenden Jodsammlern: DWR 2

Samml erstufe Sammler- 131J-Aktivität [%]
kompQnente

Zuluft Anlagenr. Kaminabluft

Sammel- Sammel- Sammel- Sammel-
periode 4 periode 5 periode 4 periode 5

Stufe für 1 - - 0,2 0,8
Aerosol- 2 - - 0,2 0,2
jod 1-2 - - - 1

Stufe Tür 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 für 8 76,1 76,0 30,6 23,2
orga- 9 1,3 1,2 0,2 0,1
ni sches 10 - - - -
Jod 8-10 77 77 31 23

Leistungsbetrieb

Zuluft.Anlagenraumabluftfilter; Kaminabluft

~

\>J
+=-
I

10-12Ci / m3

10-13Ci /m3

10-9 Ci

10-9 Ci

10- lOCi

2,7

2,7

2,2

1) Anzahl der Sammlerkomponenten 5

2) J2-Sorptionsmaterial DSM 11

Sammlerstufe Sammlerkomponente 131J-Aktivität [%]"

Zuluft Abluft 1)

Sammler 1 Sammler 2 2)

Stufe für 1 1,2 1,3 -
Aerosol- 2 - -
jod 1-2 1 1

Stufe für 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 Tur 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

131J-Akti vi tätskonzentrati on

Zuluft : 5

Abluft : 2

Lei stungsbetri eb

Zu- und Abl uft Anlagenraumabl uftfi lter

ungefiltert (außer durch Anlagenraumabluftfilter im
Falle der Abluft)

Sammelperiode : 3

131J-Aktivität im Sammler am Ende der Sammelperiode

Zul uft

Sammler 1

Sammler 2

Abluft

Betriebszustand

Art der Luft

Zustand der Luft

(durch Anlagen-

(~rCh Anlagen-

1O- 11Ci/m3

1O- l2Ci/m3

1O-lOCi / m3

1O-lOCi / m3

10-9 Ci

10-9 Ci

10-8 Ci

10-8 Ci

1

8

7,0

4,6

Betriebszustand

Art der Luft

Zustand der Luft

Zul uft An1agenraumab­
luftfil ter

Kami nab1uft

teilweise aerosol- und jodgefiltert
raumuml uftfilter)

teilweise aerosol- und jodgefiltert
raumumluftfilter und -abluftfilter)

Sammelperiode : 4; 5

131J-Aktivität im Sammler am Ende der Sammelperiode

Zul uft Anl agenraumab1uftfil ter

Sammelperiode 4 : 9,8

Sammel periode 5 : 6,1

Kami nab1uft

Sammelperiode 4

Samme1peri ode 5

131J-Akti vi tätskonzentration

Zuluft Anlagenraumabluftfilter

Sammelperiode 4 : 2

Sammel periode 5 : 1

Kami nabl uft

Sammel periode 4

Sammelperiode 5

1) während der 7tägigen Sammelperiode 5 außerdem ~bluft aus Betriebsräumen, Ringraum,
Hilfsanlagengebäude und Abgas während ca. 2 Tagen aerosolgefiltert



Tab. 4114-10: Verteilung von 131J-Aktivität in diskriminierenden Jodsammlern: FR

1O-12Ci / m3

1O-12Ci / m3

10- lOCi

10-9 Ci

10-9 Ci

10-9 Ci

2

2

9,1

1,2

1,4

1,1

Betriebszustand : Leistungsbetrieb

Art der Luft : Kami nab1uft

Zustand der Luft : aerosolgefiltert, nicht jodgefiltert

Sammelperiode : 4; 5

131J-Aktivität im Sammler am Ende der Sammel periode

Samme1peri ode 4

Sammler 1

Sammler 2

Sammel periode 5
Sammler 1

Sammler 2

131J-Akti vi täts konzentra t ion

Samme1peri ode 4

Samme1peri ode 5

Sammlerstufe Sammler- 131J-Aktivität [%]
komponente

Sammel periode 4 Sammelperiode 5

Sammler 1 Sammler 2 1) Sammler 1 Sammler 2 1)

Stufe Tür 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 für 3 52,5 74,4 44,8 78,9

anorga- 4 18,5 12,4 29,2 9,9

nisches 5 5,7 ~,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 Tür 8 19,2 8,3 14,9 7,8

orga- 9 - 1,7 - 0,4

ni sches 10 0,4 - 0,4 -
Jod 8-10 20 10 15 B

~

LN
Vl

1) J 2-Sorptionsmaterial DSM 11
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Abb. 4114-6: J 2-Sorptionsmaterial DSM 11



Verteilung von 131J-Aktivität in diskriminierenden Jodsammlern: SWR 1
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Tab. 4114-11: Verteilung von 131J-Aktivität in diskriminierenden Jodsammlern

(übersicht)

Werte der Tab. 4114-4 bi s 4114-10

Anlage Art der Luft Anzahl 131J-Aktivität [%]
der Mes-
sungen

Stufe für Stufe für Stufe für
Aerosol- anorg.Jod org. Jod
jod

Zul uft S)Üll uft-
6 1-3 68-81 18-30filter 1 .2)

SWR 1 Ab1uft S)Üll uft-
filter 1 .3) 1 0 2 98

Kami nab1uft 1 2 24 74

Zuluft Anlagen-

DWR 1 raumabl uftfi 1ter 2 0 23 77

Kami nab1uft '2 0-1 69-72 23-31

Zuluft Anlagen-
raumabluftfilter 2) 2 1 43-44 55-56

DWR 2
Abl uft Anlagen-
raumab1uftfil ter 1 0 0 100

FR Kami nab1uft 2) 4 1 79-91 8-20

1) BE-Wechsel (in den anderen Fällen Leistungsbetrieb)

2) keine Jodfilterung (in den anderen Fallen teilweise oder vollständige Jod­
fi lterung)

3) Ergebnisse der Sammelperiode 1 nicht berücksichtigt

Tab. 4114-12: Charakteristik der Jodfilter

Filter Anlage Jodkomponente 1) DF Abscheidegrad
[%]

Spül- anorg. Jod 2500 99.96
luft- SWR 1 org. Jod 22 95.5
filter 2) Gesamt jod 73 98.6

Anlagen- anorg. Jod > 2000 > 99.95
raumab- DWR 2 org. Jod 13 92.3
luftfil ter Gesamtjod 23 95.7

1) in den jeweiligen Stufen bzw. insgesamt abgeschiedenes gasförmiges
Jod

2) Ergebnisse der Sammelperiode 1 nicht .berücksichtigt

~

0J
\i)
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Freisetzung, Transport und Ablagerung von Spaltpro­

dukten in Reaktorkreisläufen

Fremdstoffe in Leichtwasserreaktor-Krrhl~itteln

( I. Michael, G. Bechtold, R. Melcher )

Bekanntlich ist die Metallabgabe der Dampferzeuger e1ne we­

sentliche Ursache der Primärkreis-Kontamination von Kernkraft­

werken mit Druckwasserreaktoren. Die bisherigen experimentellen

Unterstichungen der Hauptlegierungskomponenten des Dampferzeuger­

werkstoffes INCOLOY alloy 800 in Autoklaven hatten ergeben, daß

der Metallgehalt im Druckwasser bei 342 0 C und 15D 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 2mg Li/kg und einem pH-Wert von

9,7 (bei Raumtemperatur gemessen) zeigten diese Tendenz, die.je­

doch durch Kontrolluntersuchungen noch weiter erhärtet werden

muß.

Metallabgabe-Untersuchungsläufe ohne Alkalisierung über 1000 Stun­

den und mit einem Sauerstoffgehalt von 0,05 mg/kg im Ausgangswas­

ser, zeigten nach etwa 400 Stunden plötzlich und für kurze Zeit

wesentlich erhöhte Metallgehaltwerte im Druckwasser. Diese dis­

kontinuierliche Metall oder/und Metalloxidabgabe legt die Ver­

mutung nahe, daß nach dem Anwachsen der oxidischen Deckschicht

auf den INCOLOY-Proben bis zu einer bestimmten Dicke plötzlich

e1n verstarktes Ablösen und Freisetzen von Material dieser Schich­

ten erfolgt. Das so freigesetzte Metall oder/und Metalloxid wan­

dert über das Druckwasser an die Autoklavenwand oder lagert sich

partikelförmig in strömungstoten Räumen ab. Dieser diskontinuier­

lichen Materialabgabe ist eine kontinuierliche mit wesentlich ge­

ringerer Abgaberate überlagert. Diese Vorstellung eines möglichen

Abgabemechanismus bedarf der weiteren Untersuchung, insbesondere

der Untersuchung der Oberflächen des Materialspenders(INCOLOY)

und des Materialaufnehmers ~vergoldete Autoklavenwand) mit Hilfe

der oberflächenphysikalischen Untersuchungsverfahren der Sekun-
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därionen-Massenspektroskopie und der Augerelektronen-Spektros­

kopie.

Die anorganisch-chemische Ultra-Mikro-Analyse für die Bestim­

mung des Metallgehalt~s im Autoklavenwasser ~rfolgt mittels der

Atomabsorptions-Spektrometrie. Das dafür zur Verfügung stehende

Gerät VOn Perkin-Elmer, Typ 303, entspricht einem ä~te~en Ent­

wicklungsstand und enthält deshalb noch keinerlei Rechneraus­

wertung. Der dadurch bedingte verhältnismäßig hohe Arbeitsauf­

wand und das Fehlen von Fachpersonal für 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 Maß für die Transmission, die das

monochromatische elementspezifische Hohlkathodenlicht im Dampf­

volumen der Probe erfährt. Dieser Impuls wird von einem Speicher­

Voltmeter übernommen, digitalisiert der Rechnerinterface zuge­

leitet und im programmierbaren Rechner verarbeitet. In diese Ver­

arbeitung sind vor allem einbezogen:

1. Umwandlung von Transmission ~n

Extinktion über das Beersche Gesetz

2. Mittelung und Fehlerrechnung

3. Berechnung der Ultraspuren-Konzentration

Die Datenverarbeitung der Atomabsorptionswerte wurde im bn~lin~­

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 po~entialfreien Eingang aus­

gerüstet. 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 1 ... 10% 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 129J-Radioökologie

(H. Schüttelkopf, ASS)

In der 2. Hälfte 1977 wurden die Messungen von 129J in der WAK abge­

schlossen. Parallel zu 14C02-Messungen wurde anorganisches, gasförmiges

129J in der Abluft der WAK bestimmt. Die Bestimmung erfolgte während 15

Wochen in 22 Proben durch kontinuierliche Probenahme und diskontinuierliche

Auswertung. Die so bestimmte monatliche 129J "-Emission stimmt gut überein

mit den Ergebnissen der Messung der 129J-Gesamtemission, welche in der WAK

durchgeführt wird. Dies bedeutet, daß der Anteil von organisch ge­

bundenem 129J in der Abluft der WAK sehr gering ist. Die hohe Leistungs­

fähigkeit des installierten Jodfilters zeigt sich in der unwesentlichen

Erhöhung der 129J - Emission während der Betriebsphase um den Faktor 2, ver­

glichen mit der der Betriebspause.

Insgesa~t wurden 4 129J-Bestimmungen in mittelaktiven Abwässern durchge­

führt. Monatliche Mischproben des niederaktiven Abwassers der WAK ent­

hielten bis 129 pCi 129JIl. Die destillativ gereinigten Abwässer ent­

halten in monatlichen Mischproben bis 3,9 pCi 129J II und in den Endbecken

wurden Werte bis 0,8 pCi 129J II gemessen. Der 129J-Gehalt ist leicht ab­

nehmend; die Messungen wurden Ende September abgeschlossen.

In der Umgebung der WAK wurden Schilddrüsen-, Milch- und Bodenproben auf

129 J analysiert. In Schilddrüsen von Rehen, einem Hirsch und einem Wild­

schwein aus dem Gebiet der Hauptbeaufschlagung durch die Abluftfahne der

WAK wurden 1,6 - 196 pCi 129J I Schilddrüse gemessen. In 13 Kuhmilchproben

wurden Werte zwischen 0,0015 - 0,27 pCi 129J I I gefunden. Die letzten

Messungen von 129J in Ziegenmilch lagen bei einigen 0.1 pCi 129J Il. Die

Konzentration ~n der Ziegenmilch ist im Mittel 1976 um den Faktor 2

niedriger als ~m Jahre 1975. Da die 129J - Emission um mehr als Faktor 20 ge­

sunken ist (Abb.l), werden folgende mögliche Ursachen untersucht. Die Auf­

lösezeiten der seit 1971 gelösten Brennstoffchargen wurden eruiert; es soll

geprüft werden, ob in den Jahren 1975 und 1976 eine von der mittleren

meteorologischen Jahresstatistik abweichende Umgebungskontaminationen er­

folgt ist. Außerdem wurden 24 Bodenproben - dies ist der erste Teil der in

der 1. Jahreshälfte genommenen Proben - auf 129J analysiert. Die bisher

ausgewerteten Proben enthietten (0,4 - 7,4) 10-15 ci 129J l g • Die Bestimmung
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der 127J-Gehaltedieser Proben wird zeigen, wie weit diese Werte über dem

natüriichen 1.29J/ 127J-Verhältnis liegen und welchen Anteil daher die Boden­

kontamination am 129J-Gehalt der Milch hat. Die Analysen von Boden- und

Ziegenmilchproben werden 1977 und 1978 fortgesetzt um die Abnahme einer

'vorhandenen Lan~zeitkontaminationzu beobachten. Insgesamt wurde 1977 129J

in 376 Proben bestinnnt.

Die letzten Sc?wierigkeiten b~i der Pro~enahme und der Analytik nach der

Neu1rl:onenaktivierung von 127J in Luf tproben wurden besei tigt •. In 13 Wochen­

proben wurden in der Umgebungsluft vom KFZ Karlsruhe 0,6 - 6,5 ng 127J_

Aerosole/m3 und 1,8 - 22 ng 127J2/m3 gemessen. Die wesentl~ch höhere J 2­

Konzentration stinnnt mit den wenigen Veröffentlichungen zu diesem thema

überein. 'Die Konzentration ist wesentlich niedriger, als die 1-2 ~g 127J/m3,

die in Düsseldorf, Graz oder an der Ostsee gemessen wurden. Die Installation

von 5 Anlagen zur Probenahm~ in Norddeutschland wird vorbereitet.

Wesentliche Verbesserungen wurden bei d~r Analytik erreicht. Eine elektroly­

tische Abtrennung von Ag aus AgJ, die Veraschung von Ionenaustauschern ohne

Jod zu verlieren, die PdJ2-Fällung, die Bestinnnung von 127J in Milch durch

Neutronenaktivierung und spektralphotometrische Methode wurden erfolgreich

eingeführt.
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4134 Langfristige radiologische Belastung durch eine Anhäufung kern­
technischer Anlagen

(A. Bayer, B. G. Beier, R. KaIckbrenner, M. Schückler; INR)

Das Programm zur Berechnung der radiologischen Belastung der Bevölkerung
über die verschiedenen Expositionspfade wurde fertiggestellt. Bei der Anwendung
des Programms auf das Gebiet des Oberrheins wurden Ergebnisse erzielt. Infolge
eingeschobener Arbeiten für die deutsche Risikostudie (4330) hat sich eine Ver­
schiebung des Arbeitsplanes ergeben, so daß die Dokumentation im ersten Halb­
jahr 1977 erfolgen wird. Darüber wird dann im HJB 1977/1 unter 4330 berichtet.
Dieses Vorhaben ist danach beendet. Über gelegentliche Arbeiten aus diesem
Themenkreis wird künftig ebenfalls unter 4330 berichtet.

Allgemeines Interesse an den Methoden zur Berechnung der Bevölkerungsdosis
durch kerntechnische Anlagen in de.r UdSSR hat zur Übersetzung und Bearbeitung
zweier russischer Berichte geführt, in denen über Freisetzungsraten sowjetischer
Anlagen /1/ und über die Bestrahlung der lokalen Bevölkerung als auch der Be-

-völkerung von entfernteren Gebieten /2/ berichtet wird.

Aus aktuellen Anlässen 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 ausführlicher kommentiert. Es wurden Vorschläge zur Durch­
führung einer ähnlichen europäischen Studie gemacht /3/.

- Die Einzelfaktoren, die in einer Empfehlung von Ingestionsdosisfaktoren zur
Berechnung der Dosisbelastung durch Radiojod über den Expositionspfad Luft­
Weide-Kuh-Milch-Kleinkind angewandt werden, wurden ausführlich kommentiert /4/.

Eine spezielle Untersuchung /5/ befaßte sich mit den Isotopen der schweren Elemente,
wobei der besondere Schwerpunkt auf den Thorium-, Uran-, Neptunium-, Plutonium~,

Americium- und Curium-Isotopen lag.

Das mitzunehmendem Abbrand sich äncierIlde Inventar dieser Isotope in den Cores
der verschiedenen Reaktortypen (LWR, HTR und LMFBR) wurde für verschiedene
Zusammensetzungen der Brennstoffbeladung in Abhängigkeit von der Zeit berechnet.
Die Berechnungen wurden mithilfe des Computercodes "ORIGEN" durchgeführt. In
den Abb. 4134-1 und 4134-2 sind als Beispiel die zeitabhängigen Inventare einiger
wichtiger Isotope in einer Tonne LWR-Brennstoff über fünf Zyklen gezeigt. Bei
diesem Beispiel wurde angenommen, daß das erzeugte Plutonium vollständig in LWR' s
rezykliert wird. In /5/ sind weitere Beispiele angeführt. Aus dieser Abbildung
können weiterhin die bei verschiedenen Dekontaminationsfaktoren während der Wieder­
aufarbeitung pro Tonne zu erwartenden Freisetzungsraten abgelesen werden.

In Tab. 4134-1 sind die bei einer 1500t/a -Wiederaufarbeitungsanlage für 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 Fußnote erläutert.
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/1/ N. G. Gusev et al.

Strahlensicherheit der Bevölkerung beim Betrieb von Kernkraftwerken in
der UdSSR
Übersetzt von R. Corssen, bearbeitet von A. Bayer
Bericht KFK-tr-502 (1976)

/2/ V. A. Belyaev

Zur Frage der Bevölkerungsdosis
Übersetzt von R. Corssen, bearbeitet von A. Bayer
Bericht KFK-tr-484 (1976)

/3/ A. Bayer

Several Statements on the GESMO-Report and Recommendations for a European
Version of a Similar Study
Parts Submitted to the ad-hoc Group on "Radiological Health Assessments and
Radiological Hazards " of the European Commission.
Okt. 1976 (unveröffentlicht)

/4/ A. Bayer

Einige Bemerkungen zum Bericht "Empfehlungen von Ingestionsdosisfaktoren
zur Berechnung der Dosisbelastung durch Radiojod über des Expositionsweg
Luft-Weide-Kuh-Milch-Kleinkind" von F. O. Hoffman, H. Bonka und K. -J. Vogt
Den Mitgliedern des ad-hoc-Ausschusses "Jod-131-lilgestionsdosisfaktor" vor­
gelegt.
Dez. 1976 (unveröffentlicht)

/5/ B. G. Beier

Erzeugung und Frclsetzung von Aktiniden durch Kernkraftwerke und Wieder­
aufarbeitungsanlagen und die voraussichtliche radiologische Belastung bis zum
Jahr 2000.
(in Vorbereitung)

/6/ A. Bayer

Radiological Impact from Nuclear Facilities Under Normal Operation
Lecture Notes
IAEA-Interregional Training Course, Karl sruhe 1976
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Tab. 4134-1 Aktivität von abgebranntem L~m-Brennstoff und Freisetzungsraten einer 1500 t/a Wiederaufarbeitungsanlage

Spez.Aktivität Aktivität pro Tonne Schwermetall nach I Jahr Abkühlzeit [Ci Itl Freisetzungsraten
Nuklid lJ;i/g] einer 1500 to/a WAA.

Uran-Core I. Pu-Rez~klier- 2. Pu-Rezyklier- 3. Pu-Rezyklier- 4. P-Rezyklier- DF =1.0 +9
(I) Core (LI) Core (lU) Core (IV) Core (V) [J;i/aJ I)

-
u-234 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 I. 16 -2 1.18 -2 1.18 -2 I. 70 -8

U-236 6.3:.1 -5 2.75 -I 2.17 -I 2.16 -I 2.18-1 2.18 -I 3.93 -7

U-238 3.33 -7 3.14 -I 3.13 -1 3.13 -1 3.12 -1 3.12 -I 4.70 -7

Np-237 6.90-4 3.86 -1 2.83 -I 2.77 -I 2.77 -I 2.77 -I 5.42 -7

Np-239 2.33 +5 3.53 +1 I. 26 +2 I. 72+2 I. 87 +2 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 I. 71 +5 1.72 +5 I. 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 +0 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 I. 26 +2 I. 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 -I 9.50 -1 7.45 +0 I. 16 +1 1.30 +1 I. 35 + I 5.34 -6_._.

Dekontaminationsfaktoren aus
der Literatur:

DF=109

Environmental Analysis of the
Uranium Cycle
EPA-520/9-73-003 (1973)

8
RK~i~onmental Statement, Barn­
weIl Nuclear Fuel Plant
Docket Nr. 50-332 (19·74)

DF=2,5' 109

Generic Environmental Statement
Mixed Oxide Fuel - GESMO ~

Wash-1327 (1974) ~

~

6.2 + 3 ~ 6.2~I03

1) Unter der Annahme, daß zukünftig,25 7. des in LWRs anfallendenPlutoni~in diesen Reaktoren rezykliert wird,

wurde von folgenden Anlieferungsmengen: ausgegangen:

Brennstoff aus einem Core vom Typ: 2,5 % ~ 37,S t

37,S t

~ 225,0 t

2,5 % =

15,0 %

(UI)

(IV)
(V)

1162,S t

37,S t

77,5 % ~

2,5 % ~

(I)

(II)



- 152 -

4140 Krypton- und Xenon-Entfernung aus der Abluft

kerntechnischer Anlagen

(R.v.Ammon,.G.Franz, E.Hauß, E.Hutter, G.Neffe,

W.Pfeifer, K.Strauch, W.Weinländer, W.Wurster )

1. Tieftemperatur.,..Rektifikation mit CO2- und H20-Entfernung

1.1 KRETA-Versuchsanlage

Die Anlage wurde in Betrieb genommen. Nach ersten Betriebs­

phasen mit N2 bzw. Gemischen aus N2-Ar und N2-Kr als Prozeß­

gas wurde ein Teilabnahmeversuch durchgeführt, bei dem das

definierte Gasgemisch

N2 50,0 Nm3/h

Kr 7,3 Nl/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 )

für Krypton im Kopfprodukt der ersten Kolonne noch nicht

erreicht werden (DF = 3,7 • 102), da die Kolonne
gemessen

infolge zu geringen Kr-Inventars nicht kalt genug gefahren

werden konnte, ohne daß die Gefahr des Xenon-Ausfrierens

bestand. Die Tendenz zu besserer Kr-Rückhaltung konnte

aber durch verstärkte Kr-Einspeisung gezeigt werden. Ein

Langzeitversuch Anfang 1977 soll unter geänderten Bedingungen

den Garantiewert erbringen.
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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 besserenoReinheiten als

garantiert, einwandfrei.

KOpfprodukt:

Sumpfprodukt:

Kr 99,9 Vol%,

Kr 300 vpm,

Xe, 100 vpb

Xe 99,99 Vol%

In einer weiteren Versuchsreihe wurden anlagenspezifische

Daten bestimmt:

1. Druckverlust der trockenen und gefluteten Böden der

Kolonne C~1 und Druckverlust der trockenen Füllkörper

von Kolonne C-2 (Abb. 4140-1).

2. L/G-Verhäl tnisse bei verschiedenen Dr'ücken im Abtriebs­

sowie im Verstärkungsteil der ersten Kolonne.

Betriebsmedium war Stickstoff ohne Zugabe der Verun­

reinigungen.

Obwohl diese 'Messungen in einer technischen Anlage schwierig

sind, konnte gute überei.nstimmung mit der Theorie festge­

stellt werden.

Für die zur Versuchsauswertung wesentliche Gasanalytik wurde

ein Prozeßchromatographbeschafft, der im Frühjahr 1977 ein­

satzbereit sein wird.

1.2 ADAMO-Versuchsanlage

Die Adsorpti~:msanlage zur CO 2- uhd H20-Entfernung i.st in der

Fertigung und wird Anfang 1977 ausgelieferb.je ein Silicagel­

und ein Molekularsieb-Behälter werden s.o ausgerüstet, daß die

Entleerung .der Adsorberbetten mit a-Sack-Technik demonstriert

werden kann.
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1.3 Berechnungen

Die entwickelten Rechenprogramme zur Kolonnenberechnung

wurden ergänzt, um den Einfluß der durch Kr85 eingebrach­

ten Zerfallswärme 'zu erfassen. Es wird gezeigt, .daß das

Krypton-Inventar in der ersten Rektifizierkolonne begrenzt

bleiben muß, d.h. es muß eine Mindestmenge an Sumpfprodukt

kontinuierlich oder diskontinuierlich abgezogen werden, um

bei gegebenen Anlagendaten das Krypton im Sumpf halten zu

können.Damit die Zerfallswärme·nicht zu groß wird, sollte

eine Sumpftemperatur von 170 K nicnt überschritten werden,

was im konkreten Fall einem Sumpfabzug von 2,14 Mol/h

entspricht (Abb. 4140-2).

Um erste Anhaltswerte für e.:j..ne Abschirmung der TTR-Anlage

im Bereich des Kolonnen-Abtriebsteils zu haben, wurde eine

Abschirmrechnung als Maximalbetrachtung durchgeführt. 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.

2. Untersuchungen zur Vorreinigung

2.1 Reduktion von O2 und NOx mit H2

2. 1 . 1 !~~EI.!!:h~~~~ ....~!~~!!:h!:~~_~:h~~~_g~:!5~!:~!:l~~.!~.E.~
Ein ausgewählter Ru-Katalysator (Fa. Doduco, spez. Ober-

fläche 9 m2/g) wurde einem Hochtemperatur-Test unter­

worfen, um seine Empfindlichkeit gegen kurzzeitige über­

hitzung zu prüfen. Dazu wurde das Katalysatorbett jeweils

6 Std. auf einer Temperatur gehalten, die in Schritten

von 500 von 6000 C bis 10000 C erhöht wurde. Die Gaszusammen­

setzung betrug wie bei den früheren Versuchen 0,5 Vol.% NO,

0,75 Vol.% O2 , 2,75 Vol.% H2 in N2 , die Katalysatorbelastung

5 Nm3/l.h. Vor dem Einstellen einer höheren Temperatur wurde

der über Nacht erkaltete Katalysator langsam aufgeheizt, um

·die "Anspringtemperatur" der NO-Reduktion zu bestimmen, die

als Maß für die Katalysator-Aktivität gewählt wurde.
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Wie aus Tab. 4140-1 zu sehen ist, läßt die Aktivi.tät

mit steigender Temperatur langsam nach, wie sich in

der Erhöhung der "Anspringtemperatur" von 300° auf

4200 e zeigt. Der NO-Umsatz beträgt aber in allen

Fällen 100%, die NH3-Bildung ist erwartungsgemäß sehr

gering, oberhalb 8000 e unmeßbar klein.

!~~~!~~~~_g~~~~!!2~_Y2~_02_~~9_~Qx~!!-g2

Bei der katalytischen Verfahrensvariante der O2-,

NOx-Reduktion muß eine mögliche Verringerung der Stand­

zeit des Katalysators infolge Vergiftung in Kauf genom­

men werden. Als Alternative kommt die direkte (thermische)

Reduktion in Frage. In einem Versuchsprograrnm sollte in

Zusammenarbeit mit der Firma Decatox, Hanau geklärt werden,

welche Temperaturen und Verweilzeiten dabei erforderlich

sind. Die Versuche wurden an einem el. beheizten Röhren­

ofen im Labor der Fa. Hobeg, Hanau durchgeführt.

Die Eingangszusarnmensetzung des Gasgemisches betrug

0,963 Vol.% O2 , 0,512 Vol.% N0 2 und 2,01 Vol.% H2 in N
2

•

Variiert wurden die Temperatur im Bereich von 6000 e bis

11200 e, der Gasdurchsatz zwischen 52 und 200 Nl/h und

dei:" H2-Gehalt.

Der Temperatur-Einfluß ist in Abb. 4140-3 gezeigt, wie aus der

H2-Abnahme zu erkennen ist, setzt die Reduktion von O2 bei

ca. 350°C ein, während sich NO ab ca. 2500 e durch thermi­

sche Zersetzung aus N02 bildet. Die-Reduktion von NO setzt

bei 600 oe ein, zunächst erkenntlich an der Bi.ldung von

NH3 • Bei dieser Temperatur hat sich das gesamte N02 zu NO

umgesetzt.

Da der H2-Gehalt zunächst unterstöchiometrisch war und bei

700°C verbraucht war, wurde zus,ätzlich 1 Nl/h bis zur

stöchiometrischen Zusammensetzung ztidosiert., D.adurchsteigt

der 02-Umsatz an und die NH 3-Bildung wird erhöht. Bei

weiterer Temperaturerhöhung steigt der Umsatz von NO zu

N2 fast/linear an und die NH 3-Bildung geht zurück, während
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die 02-Reduktion bei 800°C nahezu quantitativ verläuft.

Der bei 11120 C erreichte NO-Endwert beträgt. 105 vpm.

Der Einfluß des H2-Gehalts ist noch deutlicher in den Abb.

4140-3/4 zu sehen: bei 916°C und einem Gasdurchsatz

von 100 NI/h erreicht der NO-Gehalt erst im stark über­

stöchiometrischen Bereich Endwerte um 250 vpm, während

die NH3~Bildung mit der H2-Konzentration stark ansteigt

(von 8 auf 190 vpm) . ßei 11140 C und einem Gasdurchsatz

von 52 NI/h wird ein quantitativer NO-Umsatz erreicht

(Endwert 1 vpm) bei erwartungsgemäß niedri.gerer

NH3-Bildung.

Der Einfluß der Verweilzeit ist schließlich aus Abb.4140-5

zu erkennen: während bei 11100 C der 02-Umsatz im gesamten

Bereich quantitativ verläuft, ist die NO-Reduktion nur

bei 52 NI/h vollständig und fällt über 98% auf 67% beim

doppelten bzw. vierfachen Gasdurchsatz ab. Bei der rel.

hohen Temperatur ist die NH 3-Bildung nicht stark von der

Ve.rweilzei tabhängig.

Als wesentlichstes Ergebnis dieser Versuche ist festzu­

stellen, daß die thermische Reduktion von NO mit H2 bei

11000 C schon mit einem geringen H2-überschuß quantitativ

ablaufen kann, daß aber die erforderliche Verweilzeit

relativ lang ist. Sie ergibt sich aus den Versuchsbe...;

dingungen zu 7.9 sec. Bei einem GasstrQm von 50 Nm
3
jh

wäre somit ein auf 11000 C beheiztes Reaktionsvolumen

von 110 I erforderlich. Andernfalls müßte zur Ver­

kleinerung dieses Reaktors die Temperatur erhöht werden.

Veröffentlichungen:

W.Pfeifer, G. Neffe

Berechung von Rektifikationskolonnen zur Trennung polynärer

Gemische. Unveröffentlichter Bericht

E.Hauß
Beitrag zur Berechnung

nuklearer Wärmequelle.•

von Trennsäulen. Mehrstoffgemische mit

Unveröffentlich.ter Bericht



Gaszusammensetzung
Gesamt- hinter dem Katalysator 11 Anspring

Tempel;atur Betriebsdauer [vpmJ temperatur" ~CJ
! CJ fhJ NO NH 3

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. 41 40-1 :

Temperatur-Stabilität eines Ru-Katalysators (Doduco, spez. Oberfläche 9 m2/g);

Gaszusammensetzung: 0.75 Vol.-% 02' 0.5 Vol.-% NO, 2.75 Vol.-% H2 in N2 ;

Katalysator-Belastung: 5 Nm3/l·h

~

\Jl
~
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Abo. 4140-3: Die thermische Reduktion von 02 und. N02/NO in
Abhängigkeit von der Temperatur: Zusammensetzung
des Gasgemisches hinter dem Reaktionsrohr; Gasdurch­
satz : 100 Nl/h
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Abb. 4140-4: Die thermische Reduktion von 02 und N02/NO in Abhängig­
keit von der H -Konzentration; Abszisse: H2-Zugabe in
Nl/h zusätzliC~ zu der im vorgemischten Gas vorhan~en5n
H

2
-Menge; Gasdurchsatz: 100 Nl/h; Temperatur: 916 - 5 C.
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Abb. '4140- 5: Die thermische Reduktion von 02 und N02/NO in Abhängig­
keit von der H2-Konzentration: Abszisse wie in ~bb. 2:
Gasdurchsatz: 52 Nl/h: Temperatur: 1114 ± Soc. .
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Abb. 4140-6: Die thermische Reduktion von 02 und N0 2!NO in Abhängig­
keit vom Gasdurchsatz~ Tempera"fur: 1110 ± 30C.
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3. Entwicklung eines Verfahrens zur Ozon-Beseitigung in der Tieftempera­

tur-Rektifikationsanlage

(K. Günther, P. Schuster, H.-E. Noppel, R.D. Penzhorn, IRCH)

Jm Zuge der Untersuchungen zur BeseÜigung des u.U. im Sumpf einer Tief­

temperatur-Rektifikationskolonne (TTR) durch Strahleneinwirkung auf

Sauerstoff entstehenden Ozons, wurde zur Auswahl eines wirksamen

Katalysators für die Zerstörung dieses ins.tabilen Gases besonderen Wert

auf den Einfluß folgender Parameter gelegt

Temperatur

Strömungsgeschwindigkeit

Vergiftung durch NO.
x Y

Eine eingehende Beschreibung der für diese Versuche eingesetzten Apparatur

ist in einem früheren Bericht (KFK-2375, Nov. 1976) enthalten. Sie besteht

aus einem Ozongenerator, der an einem von -SOoC bis 2000 C temperierb&ren

Edelstahlreaktor angeschlossen ist, dessen Zu- und Abgas über 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 anfängt und bis zum Reingas reicht,

bestimmt werden. Es ist zu vermerken, daß Edelstahl keinen katalytischen

Effekt auf die Ozonzersetzung zeigt und daher 03/02-Mischungen über mehrere

Meter Rohrleitung unverändert geleitet werden können. Dies steht im Gegen­

satz zu der Beobachtung von Kashtanov u.a.(l), die besagt, daß Eisen die

Ozonzersetzung beeinflußt.

Temperatur

Da Ozon bekanntlich thermisch mstabil ist, wurde vor Beginn der eigentlichen

katalytischen Versuche der homogene Zerfall des Ozons in dem Edelstahlreaktor unter­

sucht (Abb. 4140-7) Die Ergebnisse zeigen, daß. bei Temperaturen >IOOoC mit

einer Ozonzersetzung zu rechnen ist. Um die quantitative Aussage der kataly-

tischen Experimente nicht unnötig zu komplizieren wurde,im folgenden auf Ar-
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beitstemperaturen >sooe verzichtet.

Der Einfluß der Temperatur, inSbesondere unter oOe, auf denkatalyti­

schen Wirkungsgrad einer Reihe von Katalysatoren wurde bei konstantem

03/02-Verhältnis und einer Gasströmung von 28 l/h untersucht (Abb.4140-S)

Aus den Ergebnissen geht hervor, daß eine katalytische Ozonzerlegung

bei niedrigen Temperaturen durchaus möglich ist. Ab einer gewissen

Temperatur nimmt der Ozonzersetzungsgrad steil ab und wird bei weiterer

Kühlung in den meisten Fällen unmeßbar klein. Im Gegensatz dazu nimmt die

Wirksamkeit . des Katalysators Pd-MKO-9 (0,5 % Pd auf A1 20
3

) ver-

hältnismäßig langsam mit der Temperatur ab und bleibt zumindestim Tempe­

raturbereich von 200-230 K, bei etwa 10 % Ozonzersetzung unverändert.

In der Tat ist die Tieftemperaturzerse'tzung des Ozons, allerdings im

flüssigen Zustand, durch Palladiumschwarz selbst bei -1960 e beobachtet

worden (2). Di~ Leistung (1,2'10-2 Moleküle/Atom s) ist zwar nicht hoch

aber dennoch überraschend für einen katalytischen Tieftemperaturprozeß

dieser Art. Wie für einen hetrogen-katalytischen Prozeß zu erwarten ist,

hängt 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 gegenüber Pd-RKO-ll (Pd-Schwamm) oder

Pd-MKO-9 (Pd auf AI203). Andererseits behält nur der Katalysator Pd~MKO-9

bei Temperaturen unter -sooe einen Teil seiner Aktivität. Offensichtlich

tritt hier eine Änderung 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) für die scheinbare Aktivi~rungsenergieder Zersetzung

von flüssigem 03 gn Platinschwarz b~stimmt wurde, hingewiesen.

Einfluß der Strömungsgeschwindigkeit

Auf die hohe Ozonzerstörungswirksamkeitdes Katalysators AG-RKO~1 wurde

bereits in einem vorhergehenden Halbjahresbericht hingewiesen. Die Ozon­

zerstörung verläuft gleich gut an einem in einer Glasspirale aufgetragenen

Ag-Film- (Abb. 4140-9). Mit dieser Anordnung konnte das von dem Ozon­

generator gelieferte Ozon über mehr als S Tage vollständig, ohne Druckge­

fälle und -- trotz zunehmender, durch Schwarzwerden b~merkbarer Oxidation -
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kontinuierlich zerstört werden. Neuere Untersuchungen über den Einfluß

,der 02/03-Strömungsgeschwindigkei t auf den Ozonzersetzungsgrad ergaben"

daß dieser nur unter einer gewissen Strö~ungsgeschwindigkeit- die

durch die Katalysatormenge (wahrscheinlich Oberfläche) und die Kataly­

satortemperatur bedingt ist - hundertprozentig ist. Über dieser Grenze

nimmt der Ozonzersetzungsgrad linear mit der Gasströmungsgeschwindigkeit

ab. Die Steigungen der Geraden sind für jede Katalysatormenge, bei einer

bestimmten Temperatur,charakteristisch und sind völlig unabhängig von

der Katalysatorschüttungsdichte. Sie können dargestellt werden durch die

Gleichung

(I)

wobei

f 03/(03)0' d.h. dem Verhältnis zwischen dem Ozon nach und vor

dem Katalysator

K = Proportionalitätskonstante in (g h/l)

w = Gesamtdurchfluß in (l/h) und

mAg = Gewicht in (g) des 0,06 mm 0 Silberdrahtes.

Somit lassen sich aus den Ergebnissen die in Tabelle I zusammengefaßt sind

die Konstanten K(25 0 C) = (2,6 ~_ 1,3) . 10-3l-'g h/l_7' undK (80 oe) = 1,8 ~,

Tab. 4140-1;Zusammenstellung der Versuchsparameter zur Ozonzerstörung durch

AG-RKO-l

mAg f/w Temp. K

(g) (h/l) oe (g.h/l)

0,72 (5,9 + 1,3)10-3 25 4,3 .10-3
-

1,00 (1,9 + 1,5)10-3
25 1,9 .10-3

1,08 1,37.10-3 25 1,5 .10-3

d,13 (3, 20 .:!:. 0, 7 ) 10-3 25 3,6 .10-3

8~4 (0,20 .:!:. 0, 1)10-3 25 1,7 .10-3

0,72 (3,0 1,5)10-3 80 -3+ 2,16·1Ö

1,55 (0,46 .:!:. 0,06) 10-3 80 0,71.10-3

Gemäß Gleichung (I) erhält man, wenn f 1, die minimal erforderliche
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Ag-Menge die bei einer gewissen Temperatur und Strömungsgeschwindigkeit

für eine komplette Ozonzerstörung erforderlich ist.

Der Einfluß der Gasstiomgeschwindigkeit im Bereich zw~sch~n 0;1 und 0,8

(m/s) auf die Wirksainkeit ande~er K:~taly~atorenwurde ebenfalls unter"""

sucht. Der Gasstromgeschwindigkeitsbereich entspricht nicht dem vorge­

sehenen Verfahrenskonzept, doch lassen sich aus diesen Versuchen einige

Katalysatoren e~mitteln, die für die Verfahrensweise (wesentlich höhere

Strömungsgeschwindigkeiten) in Frage kommen. Abb-. 4140-10 zeigtv-die Ab­

aängigkeit des Ozonzersetzungsgrades von der linearen 02/03-Strömungsge­

schwindigkeit über je 2 g der Katalysatoren Pt-MKO-8 (Pt auf A120
3
),

Pd-MKO-6 (Pd auf A1203), Misch. Ox. MKO-7 (Metalloxide auf AI203 ), Pd-MKO-9

und AG~RKO-l bei einer Behältertemperatur von ca. 80oC. Man sieht aus der

Abbildung, daß nur die Katalysatoren AG-RKO-l und PD-MKO-9 im untersuchten

Strömungsgeschwindigkeitsbereich von dieser unabhängig sind. Dementsprechend

wird von diesen Katalysatoren der geringste Druckabfall erwartet. Entgegen

den Erwartungen erwies sich der untersuchte platinhaltige Katalysator als

besonders empfindlich gegenüber der 03-Durchflußgeschwindigkeit.

Stickoxide

Wird zur Ozonentfernung ein Teil des Sumpfes der ersten TTR-Kolonne über

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 N20S vor. Dieser Vermutung liegen

folgende Reaktionen, die alle sehr schnell verlaufen, zugrunde

NO + °3 -+ N02 + °2
N02 + °3 -+ N03 + °2
N02 + N03

+ N20S-+ .

In der Tat 'konnte weder NO noch N02 in einem 02/03-Gasstrom, dem vorher NO

zugespeist wurde, mit einem für eine solche Bestimmung sehr empfindlichen

(Absorptionsküvette 12 m optischen Weg) UV-Derivativ-Spektrometer nachge­

wiesen werden. Die direkte Erfassung des N20S mit dem UV-Derivativ-Spektro­

meter ist nicht möglich.

Der Einfluß des N ° auf den Zerfall von Ozon an dem Katalysator AG-RKO-l

wurde bei 20 und ~O~G untersucht. Hierfür wurde N ° durch Chemilumineszenz­x y
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Titrierung des Ozons ermittelt. In Ahb.4140~11 ist·die Abhängigkeit des

Ozonzersetzungsgrades (in %) von der Zeit dargestellt. Die Ergebnisse
. .

zeigen, daß bei zooe, einem Sauerstoff-Durchsatz.v~nZ4 l(h, einer Ozonkon-

zentration von ca. O,Z g/h und einem (03(NO))/(03)0 = 0,18 Verhältnis

der Katalysator völlig inaktiviert wird. Der Katalysator erholt sich auch

nicht, wenn die Zugabe von NOZ unterb~ochen wird. Bei 800e hing~gen, wenn

kein NOZ mehr zugespeist wird, erreicht der Katalysator nach 40 min seine

volle Wirksamkeit. zurück. Diese Ergebnisse deuten darauf hin, daß das NOZ
den Katalysator vermutlich durch Adsorption vergiftet. Man überzeugt sich

anhand der Abb.4140~]Z sehr leicht, daß zur völligen Vergiftung dieses

Katalysators, schon sehr geringe NO-Mengen ausreichen bei Temperaturen. .. xy .
um 800e (f = 0,]). In der Abbildung ist f durch

gegeben, wobei (03)0 die aus dem Ozongenerator kommende Ozonkonzentration

ist und (03(NO)) die Abnahme der Ozonkonzentration durch NO-Zugabe dar­

stellt.

Zur Ermittlung des Einflusses von N ° auf andere Katalysatoren, wurdenx y
einige Versuche über dßn Einfluß der linearen 0Z/03-Strömungsgeschwindig-

keit (m/s) auf den Ozonzersetzungsgrad (%), bei einem konstantem

(03(NO))/(03)0 = 0,10 Verhältnis und 800e, durchgeführt (Abb.41~O-]3.Der

Ozonzersetzungsgrad nimmt b~i ?-llen Katalysatoren mit zunehmender 0Z/031

N ° -Strömungsgeschwindigkeit z.T. recht beachtlich ab. Während jedochx y -
der AG-RKO-] Katalysator schon bei 0;5 m/s völlig inaktiv wird; ist bei

den Pd-haltigen Katalysatoren eine wesentlich geringere Abnahme des Wir­

kungsgrades festzustellen.

Zusannnenfassung

Unter der Voraussetzung, daß das in der Gasphase zu zerstörende Ozon nicht

oder kaum durch Stickoxide begleitet ist, ist die Ozonzerlegung am besten

mit dem Katalysator AG-RKO-] zu bewerkstelligen. Aufgrund der günstigen

Beschaffenheit dieses Katalysators, geschieht dies mit nur geringem Druck­

gefälle des Prozeßgases.

In Anwesenheit von Stickoxiden ist der PD-MKO-6 oder -9 zu empfehlen.

Diese Katalysatoren haben den zusätzlichen Vorteil, ihre Wirksamkeit be­

züglich der Ozonzerlegung bis zu sehr niedrigen Temperaturen beizubehalten.
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Abb. 4140-9:
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4150 Abwänneprobleme nuklearer Anlagen

4152 Auswirkungen von Kühltürmen großer Kernkraftwerke auf ihre Um­
gebung.
(K. Nester, ASS)

Verbesserungen im Programm WALKORE

Die Rechnungen mit· dem Programm WALKüRE zeigten, daß vor allem bei den

Fällen mit kleineren horizontalen Windgeschwindigkeiten die Konvergenz

des Iterationsverfahrens verbessert werden mußte. Es wurde deshalb das
lI up-wind li Differenzenschema eingeführt. Das Modell für die induzierte

Turbulenz, das inder bisherigen Version bereits ein ~e1d des Diffusions­

koeffizienten zu berechnen gestat~ete, erwies sich als noch nicht flexibel

genug. Besonders bei der über1 agerung der Fahnen aus Küh lturmen ml t unter­

schiedlicher Leistung ergaben sich Schwierigke·iten. Da das Pro-'. .

gramm WALKORE aber besonders für überlagerungsrechnungen eingesetzt wer-

den soll, war es erforderlich, ein erheblich aufwendiger~s, aber dafür
allgemein gültigeres Mode.ll jndas Programm einzubauen..Bei diesem Modell
wird von der turbulenten kinetischen Energie k und der Dissipationsrate €

ausgegangen. Im Gegensatz zu dem bisherigen Ansatz macht die Berechnung
des Diffusionskoeffizienten die Lösung zweier weiterer Differentialglei­

chungen notwendig.

ak ak a* a 3 a a k2
u - +v - +w - = - K - k+ - K - k+a - P-sax ay az ay yh 3y az· zh az s

u .~ s+v 2 s+w2 s= 2 K a a K a 2 kP 2 8
2

ax ay az ay ym ay s+az zm az 8+ ca - K

Es gelten die Abkürzungen:

P = 2[(~) 2
+ (aw)2] + (~ + aw)2 Kh g ae

ayaz az ay - Km ~ az

Kym = Km + Kyu

Kzm = Km + Kzu

Kyh = 1.3Kym·
Kzh = 1. 3 Kzm



- 178 -

k2
Km = a e- = induzierter Diffusionskoeffizient

K K" Diffusionskoeffizienten in der Umgebungsatmosphäre
yu' "zu

Tu Umgebungstemperatur

e

x, y, z

u, v, w

g

a, c

: potentielle Temperatur in der Fahne

'kartesische Koordinaten

Geschwindigkeiten in den entsprechenden Koordinaten­

ri chtungen

Erdbeschleunigung

Kons·tanten

Die Zahl der zu lösenden Differentialgleichungen erhöht sich damit auf

si eben.

Durch die Verwendung dieses Modells steigt die Rechenzeit um etwa 25 %.
Dieser zusätzliche Rechenaufwand beruht nicht nur auf der größeren Zahl der

Differentialgleichungen sondern auch auf einer Erhöhung der Rechenschritte.

Wegen des steilen Anstiegs der Parame~er kund E: in Transportrichtun"g mußte

die Schrittweite bis zum Erreichen des Maximums dieser Parameter gegenüber

früheren Rechnungen wesentlich verkleinert werden.

Ergebnisse der durchgeführten Rechnungen

Die bei den Rechnungen mit komplexen meteorologischen Bedinungen erzielten

Ergebnisse machen den Einfluß der Schichtung von Temperatur und Feuchte auf

die Form der Kühlturmfahne 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 Höhe reichenden Bodeninversion und der darüber

liegenden Schicht in zwei Äste aufspaltet. Die zugrundliegende meteorologische

Situation ist allerdings ein selten auftretender Fall. Der Einfluß der Tem-
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peraturschi chtung macht si ch besonders auffäll i g in der Form des Küh 1­

turmfahnenquerschnitts bemerkbar. Die Verteilung der Feuchteerhöhung
\,

gegenüber der Umgebung in einem' derartigen Querschnitt zeigt Abbildung

4152-2 für den Fall einer bis 400 m hoch reichenden Bodeninversion. Der

durch di eInvers i on dri ngende Teil der Fahne hat ei n pils förmi ges Aus­

sehen... Unterhalb der Inversionsobergrenze ist eine ~usgeprägte Ver­

breiterung der Fahne festzustellen. Die Änderung der Temperaturschi chtung

führt in diesem Fall zu einer Fahne mit zwei unterschiedlichen Teilbe­

reichen. Die angeführten Beispiele machen deutlich, daß'besonders bei

derartigen komplexen meteorologischen Umgebungs berechnungen die Ergebnisse

von ein- und dreidimensionalen Modellen wesentlich voneinander abweichen.'

Eine typische Verteilung des Diffusionskoeffizienten, die mit dem neuen
..

Modell errechnet wurde, ist in Abbildung 4152-3 dargestellt. Diese Ver-

teilung hat Ähnlichkeit mit derjenigen der Feuchte. Die Abhängigkeit

des induzierten Diffusionskoeffizienten mit der Entfernung von der

Quelle ist allerdings wesentlich anders als bei der Feuchteüberhöhung.

Der Diffusionskoeffizient steigt mit der Entfernung von der Quelle stark

an und e,rrei cht ein Maxi mum in etwa 100 m. Der Abfa11 nach dem Maxi mum

verläuft dann sehr viel flacher. Das absolute Maximum kann den (5-10)­

fachen Wert des Di ffus i onskoeffi zienten inder Umgebung errei chen.

Vergleich mit Messungen

Der vorgesehene quantitative Vergleich der Rechenergebnisse mit den Mes­

sungen der DFVLR in~en Kühl turmfahnen der Kraftwerke Neurath und Meppen

konnte innerhalb dieses Projekts nicht mehr durchgeführt werden, da die

Daten erst seit Mitte Dezember 1976 zur Verfügung stehen. Es ist jedoch

vorgesehen, diesen Vergleich im Rahmen des Oberrhein Projekts des Umwelt­

bundesamtes' im nächsten Jahr nachzuholen. Außerdem soll das Programm

WALKORE in diesem Projekt zu Untersuchungen über die Auswirkungen von

Oberlagerungen von Kühlturmfahnen eingesetzt werden.
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4200

4210

421 1

Untersuchungen von LWR"'Uruckabbaüsystemen. Entwicklung und

Anwendung vo~Zweiphasen~~ssenstrommeßverfahren

Dynamische Beanspruchung von LWR-Druckabbausystemen

1. Marviken-Blowdown-Experiment; experimentelle Arbeiten

(D.Barschdorf'\ E.Erb, M.Neuman~~, P.Philipp, E.Wolf)

Mit der~nach Marviken geliefe"rten Infrarot-Meßeinrichtung wurden bei weite~

ren fünf Blowdown-Versuchen zuverlässige Messungen durchgeführt. Bei" den

letzten drei Versuchen betrug die Meßlänge 300 mm. "Das Marviken II-Versuchs­

programm ist damit beendet. Die mit der Infrarot-Meßtechnik unter den für

eine Großanlage typischen Bedingungen gemachten Erfahrungen sind insgesamt

positiv.

Die Meßergebnisse der Blowdown"':Versuche Nr. 18-21 wurden am ITS ausgewer­

tet, die Auswertealgorithmen dem Projekt übergeben und Einzelheiten der

Auswertung besprochen. Das Projekt übernahme die Auswertung ab Blowdown 19.

Die Werte sind in den Marviken-Berichten dokumentiert. Ein quantitativer

Vergleich "mit den durch andere Meßverfahren ermittelten, zum Teil integra­

len Werten wird zur Zeit durchgeführt.

2. Kontrollmessungen im Großkraftwerk Mannheim

(M.Cramer, G.Lang, H.Schnauder)

Im Berichtszeitraum wurden keine weiteren Messungen durchgeführt. Die Auf­

bereitung aller bisher gemessenen"Daten wurde abgeschlossen und die Ergeb­

nisse wurden dem TÜV Baden zugestellt.

3. Berechnung dynamischer Containment-Beanspruchungen

(B.GÖller)

Die Arbeiten konzentrierten sich auf die äußere Wand der Brunsbüttel-Kon­

densationskammer, die mit den Randbedingungen (näherungsweise) frei - auf­

liegend am Boden - bzw. Dachanschluß untersucht wurde. Das Verhalten die­

ser Kt1~l§._<::J:1~l_~_~ird IIlÜ_cl~-!:_Flügge'sehen Schalentheorie beschrieben, die

~ Dr.Ing.Barschdorf ist wissenschaftlicher Rat und Professor
und M.Neumann wissenschaftlicher Mitarbeiter am Institut für
Thermische Strömungsmaschinen (ITS) der Universität Karlsruhe (TH)
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"um die Trägheiten in radialer und tangentialer Richtung erweitert wurde.

Bild 4211-1 zeigt die berechneten Eigenfrequenzen abhängig von der Eigen­

schwingungsform (Umfangsordnung M=Zahl der Cosinus-Wellen am Umfartg, ~furi­

dionale Ordnung N=Zahl der Sinus-ähnlichen Halbwellen am Meridian). Ein we­

sentliches Ergebnis war, daß ähnlich wie bei der früher untersuchten Zylin­

derschale die Eigenfrequenzen sehr dicht beieinander liegen.

Für eine verteilte Druckbelastung wurde mit Hilfe modaler Superposition

die Schalenauslenkung bestimmt. Die statische Lösung ist in Bild 4211-2

d§.'rgestellt: Bemerkenswert ist, daß sich nennenswerte Radia"lauslenkungen

nur im belasteten Schalenbereich ergeben. Dies deckt sich nicht mit den

früheren Finite-Element Rechnungen (STRUDL), wird aber durch die experimen­

tellen Befunde gestützt (Brunsbüttel I-Experimente 1974).

Erste Bemühungen wurden unternommen, die strukturdynamischen Rechnungen

derart zu erweitern, daß der Trägheitseinfluß des mitbewegten Wassers er­

faßt wird. Für diese Rechnungen werden als Eingabe nicht die experimentell

bes timmten Druckvertei lungen zwischen Wasser und umgebender Schale, son­

dern Informationen über die Kondensationsvorgänge benötigt.

4. Kontrollmessungen im Kernkraftwerk Philippsburg

(M.Cramer, P.Philipp)

Im Auftrag und auf Rechnung des TÜV Baden, Mannheim, wurden während der

Heißtests des Druckentlastungssystemes die Wandbelastungen und Wandreak­

tionen des Reaktorsicherheitsbehälters gemessen. Insgesamt wurden 86 Ver­

suche mit unterschiedlichen Parameterkombinationen dur~hgeführt. Die gemes­

senen und aufbereiteten Daten wurden dem TÜV 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 TÜV Baden durchgeführten Parameterrech­

nungen mit dem hierfür entwickelten Rechenprogramm KONDAS wurden fortge­

setzt. Dieses Programm berücksichtigt im Vergleich zu den bisher bekann­

ten Modellen eine ganze Reihe weiterer Phänomene, wie z.B. den Auftrieb,

die Trägheit, die Oberflächenaufrauhung und die Ablösung von Dampfblasen

sowie die Dynamik der Dampfsäulen in den Kondensationsrohren und die dampf-
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und wasserseitige Beeinflussung parallel arbeitender Rohre. Mit diesem

Rechenmodell wurde es möglich, sowohl die niederfrequenten Vorgänge der

pulsierenden Kondensation, d.h. die Dampfblasenbildung und den Blasen­

Kollaps zuverlässig nachzurechnen als auch Vorhersagen über die bei einem

Vielrohrverband auftretenden Wandbelastung~n zu machen. Der Vergleich der

Rechenergebnisse mit den in Mannheim gefundenen experimentellen Daten und

mit den Ergebnissen der Marviken-Versuche ergab insgesamt eine zufrieden­

stellende Übereinstimmung. Über 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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Schnitt AB

Bild 4211-2: Belastung der äußeren Schale der Kondensationskammer mit

dem statischen Druck p und hervorgerufene Radialauslen-

kungen w (p = 1 bar; w ~ 5 mm)max max
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4214 Entwicklung eines Radionuklidmeßverfahrens zur M~ssen­

strommessung in instationären Mehrphasenströmungen

(R. Löffel, H. Meichelböck, S. Stiefel, D. Wolf,
W.~D. Zeidler, LIT; W. Link, A. Suppan, RBT)

-1. Durchgeführte-Arbeiten

Die Marviken-II-Experimente wurden fortgasetzt mit den letzten
5 Blowdowns (BD 21 bis BD 25), die von J~li bis Oktober statt­
fanden. Zusätzlich zu den mit dem MXII-CRT-Pro_jekt vertrag­
lich vereinbarten Gasgeschwindigkeitsmessungen in einem der
4 Abblasekanälewurden als V~rbereitung für die HDR-Experi­
mente Geschwindigkeits- und Dichtemessungen tm Bruchstutzen
durchgeführt. Die Versuche wurden im Oktober mit insgesamt
9 Blowdowns abgeschlossen. Dabei wurden die vertraglichen Ver­
pflichtungen voll erfüllt.
Die 'für die Durchführung -der Experimente an dem "Gemeinsamen
Virsuchsstand zum Testen und Kalibrieren verschiedener Zwei­
phasen-Massenstrommeßverfahren " (PNS 4215) vorgesehene Radio­
nuklidmeßeinrichtung wurde fertiggestellt.

2. Erzielte Ergebnisse

2.1 Abblasekanäle

Die bei den einzelnen Blowdowns in den Abblasekanälen gemesse­
nen Geschwindigkeiten lagen zwischen 0 und 100 m/s. Ein erster
Vergleich der Geschwindigkeit der Gasphase (gemessen mit dem
Radiotracerverfahren des LIT) und der Flüssigphase (gemessen

- -
mit dem Infrarotabsorptionsverfahren, das ebenfalls im Rahmen
des PNS entwickelt wurde) zeigte guteObereinstimmung der Er­
gebnisse. Damit ist nachgewiesen, daß in den Abblasekanälen
praktisch k ein S c h 1 u P f z w i s c h e n Ga s ­
und F 1 ü s s i g P h ase ( Ne bel s t r ömung) vor 1ag'.

2.2 Bruchstutzen

Die zusätzlich im Bruchstutzen durchgeführten Geschwindig­
keits~ und Dichtemessungen verliefen besonders erfolgreich,
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da es ers tma 1s gel ungen ist, den Massenstrome'des
im Bruchstutzen zuverlässig zu bestimmen. Es war
Einsatz des Radionuklid-Massenstrommeßverfahrens
harten Blowdown-Bedingungen.

2.2.1 Blowdown 21

Kühlmittels
der erste
~

/11 unter

2.2',1 ..1 Geschwi ndi gkei tsmessung

Da bei diesem Blowdown nur der F1Ussigtracer Mn-56 zur Ver­
fUgung stand, wurde bier.~ur die Geschwindigkeit der F1Ussig­
phase gemessen. Bedingt durch die ~eringe vo~ Studsvik ge~

lieferte Aktivitätsmenge konnte in diesem Fall nur bis 140
Sekunden nach dem Bruch der Berstscheibegemessen'werden. Es

e •

wurde nachgewiesen, daß die gewählten 0,3 mAnlaufstrecke
und 0,25 m Meßstrecke ausreichten~ um brauchbare Ergebnisse
zu erzielen.

Die durch Korrelationsanalyse ermittelte Geschwindigkeit der
F1Ussigphase ist in Abb. 4214-1 dargestellt. Die Geschwindig­
keit erhöhte sich zwischen 0 und 1,5 sauf 32 mls und nahm
danach ab auf ca. 26 mls (t = 6 s). Von t = 6 bis 85 s fiel
sie geringfUgig weiter ab. Die Änderung der Geschwindigkeit
zwischen 90 und 100 s wurde durch die Betätigung des Sicher­
heitsventils (Schließversuch) ausgelöst.

2.2.1.2 Dichtemessung

Die Dichte wurde mit einem senkrecht durch die Rohrmitte ge­
richteten y-StrahlenbUndel (Ir-192) mit ein~r Zeitauflösung
von 10 ms gemessen. Die damit erzielten Ergebnisse werden in
Abb. 4214-2 fUr den gesamten Blowdown und in den Abb. 4214-3
und 4 mit besserer Zeitauflösung fUr die Anfangsphase des
Blowdowns gezeigt.
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Die wesentlichen Ergebnisse sind in der folgenden Tabelle
in chronologischer Reihenfolge aufgeführt:

Zeit nach .Bruch [s]

°- 6,2

6,5 - 8,5
8,5

8,5 - 12
102

102 - 200

210 - 215

215 - 240

Ergebnisse der T~Absorptionsdichtemessung

Es strömt nur unterkühltes Medium
(Wasser) aus (a = 0) .

. Erste Dampfblasen treten kurzzeitig ~uf

(a = 0,08).
Es strömt nur Wasser aus (a = 0).
EndgUltiger und eindeutiger Einsatz der
Zwei phasehs·trömung (a > 0).
Starke Abnahme der Dichte (at).
Zunahme der Dichte, verursacht durch das
JteiJ\lieise) Schl i eßen des Si cherhei ts­
ventil s (a+).

Ungleichrnäßigere und unruhigere. Strömung
mit höherer Dichte.
Erhöhung der Dichte durch das vollständige
Schließen des Sicherheitsventils.
a geht auf 0 zurück.
a blei bt 0 .
Die Dichte nimmt weiter geringfügig zu
entsprechend der Temperaturabnahme. des
Kühlmittels (Wasser).

2.2.1.3 Ermittlung des Massenstromes

Der Massenstrom ~ wurde berechnet aus

- 1T 02
1f1=~.v·4·

DRohrinnendurchmesser

v Geschwindigkeit der Flüssigphase
(Ergebnisse in Abb. 4214-1)

-
~ mittlere Dichte

(Ergebnisse in Abb. 4214-2 bis 4)
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Der von uns mit dem-Radionuklidverfahren (RNY) 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
RNY·Ergebnisse (Abb. 4214·5) zeigen starke Abweichungen -am
Anfang des Blowdown und nach dem teilweisen Schließen des
Sicherheitsventils. Eine relativ gute Obereinstimmung wird
fUr die Zeit von 20 bis 100 s erreicht. Beim"Vergleich der
Pitotrohr- und RNY·Ergebnisse (Abb. 4214·7} fällt eine Ähn~

lichkeit im Kurvenverlauf auf. Die Pitot·Werte liegen je·
doch wesentlich unter den RNY·Werten.
Die Abweichungen werden zur Zeit mit der Marviken-Projekt­
gruppe diskutiert.

2.2.2 Blowdown 24

Der beim Blowdown 21 erstma1s beobachtete "Drosseleffekt"
trat beim Blowdown 24 noch stärker auf (vgl. Abb. 4214-8).
Während des Schließens des Sicherheitsventils nahmen eie
Dichte um 100% und der Massenstrom Um 65% zu, währ~nd die
G~schwindigkait nur gringfUgig abfiel.
Dieser IDrosseleffekt" und seine Ursachen werden zur Zeit
noch diskutiert. Als m6gliche Ursache kommtei~e geringfU·
gige, jedoch "folgenreiche" Druckerhöhung von der Drossel­
stelle an rohraufwärts bis zum Reaktordruckbehälter in Frage,
die eine Dampfentwicklung vermindert oder gegebenenfalls so­
ga~ vollständig verhindert. Eine endgUltige Aussage ist je­
doch erst nach grUndlicher OberprUfung und weiterer Auswer­
tung der vom Projekt durchgeführten Druck- und Temperatur­
messungen möglich.

., Die bisher ermittelten Geschwindigkeiten beider Phasen deu-
ten darauf hin, daß im Bru~hstutzen "ebenfalls praktisch
k e i n S c h 1 u P f z w i s c h e n G a s - u n d

F 1 Ü s s i g p h a s e vorlag.

+)OP = Druckdifferenzmessung im Reaktordruckbehälter
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3. Zusammenfassung der wichtigsten Ergebnisse

In den Abblasekanälen wurden Geschwindigkeiten von 0 bis
100 m/s gemessen. Es w~rdenachgewtesen, daß k ein

,

Schl upf zwi sehen Gas- und Fl üs
s i g P h ase vorlag.
Im Bruehstutzen stieg der Massenstrom innerhalb der ersten
2 Sekunden nach dem Bru ch der. Be r s t sche i be von 0 auf 3 bis
4 Tonnen pro Sekunde (je nach Blowdown) und fiel danach
wieder stark ab. Die y-Absorptions-Dichtemessungen zeigten
eindeutig, daß in den ersten Se~ijndenlediglich Wasser aus­
strömte und die Zweiphasenströmungerst nach ca. 8 Sekun""
den einsetzte. Der Dampfvolumenanteil (Void-Faktor m) stieg
~is etwa 0,5 an. Die bisherigen Ergebnisse deuten darauf
hin, daß im Bruchstutzen ebenfalls k ein S c h 1 u P f
zwischen Gas- und Flüssigphase
vorlag.

Ein überraschendes Ergebnis war, daß der Mass e n s -t rom
während des Schl i eßens des
Sie her h e i ts v e n t i 1 s (Kugelventil) zunächst
s t a r k ans t i e g. Bei Blowdown 24 wurde eine Massen-
stromzunahme von 65% gemessen.

Literatur

/1/ Löffel, R.
Durchflußmessung mit Radiotraeern.
VOI-Berichte 254, Durchfluß-Meßtechhik
Tagung Düsseldorf, 10. - 11. März 1976
Düsseldorf, VOI-Verl. 1976, S. 133-142
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Abb. 4214-4: Mittlere Dichte und Void-Faktor im Bruchstutzen beim
Blowdown 21 während der Zeit von. 0 bjs 20 Sekunden
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Gemeinsamer Versuchsstand zum Testen und Kalibrieren verschie­

dener Zweiphasen-Massenstrommeßverfahren

(J. Reimann, G. Arnold, M. Chung, H. Hahn, H. Jolm, St. Müller,

E. Wanner, IRB)

1. Dampf~Wasser-Kreislauf

Die Inbetriebnahmephase des Kreislaufs wurde abgeschlossen.

Die der Auslegung des Kreislaufs zugrundegeleg'ten maximalen Werte für den

Massenstrom als Funktion des Dampfgehaltes und Druckes werden im

wesentlichen erreicht.

Eine wichtige Forderung für die späteren Experimente ist das Erreichen

möglichst vieler stabiler Betriebspunkte pro Versuchstag. Dazu hat sich

folgende Fahrweise der beiden Kesse1<inlagen als günstig erwiesen:

Nach Anfahren der Kessel wird der gewünschte Systemdruck angesteuert

und gleichzeitig jeder Kessel für den, bei den folgenden Versuchen,

maximal von ihm geforderten Massenstrom eingeregelt.

- Für diesen ersten Versuchspunkt werden, wegen der Trägheit der Kessel,

bis zum Erreichen des Gleichgewichts ca. 3 Stunden gebraucht. "

- Alle weiteren Punkte werden dadurch erreicht, daß von den einzelnen

Kesselströmen, vor Eintritt in die Mischkammer und vor der einphasigen

Massenstrommessung~ ein bestimmter Teil über ein Bypaß-Reduzier~Ventil

zum Kondensator abgeleitet wird. Dadurch wird ~n jeweils 30 Min. ein

neuer Versuchspunkt erreicht.

Für die Umstellung der Anlage auf e~nen anderen stark geänderten

Systemdruck wird ca. 1 Stunde benötigt.

Da beide Kessel für unterschiedliche maximale Förderleistungen ausgelegt

sind,müssen, je nach gewünschtem Betriebspunkt (in Bezug auf)("), ver­

schiedene Fahrweisen der Kessel, wie folgt, gewählt werden;

- Bei hohen Massenstromdichten und kleinem Dampfgehalt liefert der Ben­

sonkessel Wasser, der Henschelkessel Dampf, bei hohem Dampf"gehalt um­

gekehrt.

- Die Änderung der Fahrweise der Kessel während der Versuche erfordert

ca. 2 Stunden.
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Bei geeigneter Wahl des Versllchsprogramms kann der Wechsel der Fahr­

we:Lse während eines Versuchstages jedoch vermieden werden.

Die Konstanthaltung des Abs6lutdruckes in der Teststrecke ~erursacht

keine Schwierigkeiten. Die Massenströmschwankungen bei einphasigem Be­

trieb liegen unter 1%. Bei zweiphasigem Betrieb sind die Schwankungen

aufgrund der Heterogenität der Strömung naturgemäß größer, bei hohen

Massenstromdichten (m> 1000 kg/m2 s) und nicht zu kleinen Dampfgehalten

(x> 0,2) betragen sie 2-3%. Starke Massenstromschwankungen traten bei

kleineren Massenstromdichten (mE. 1000 kg/m2 s) und kleineren Dampfge~

halten (x<: 0,2) auf, wenn sich in der Teststrecke bzw. dem nachfolgenden

Rohrsystem eine Kolbenströmung ausbildete. Durch eine Modifikation der

Mischkammer und zusätzliche Drosseln in den Rohrleitungen seil1 der Ein­

fluß der für Kolbenströmung charakteristischen Druckschwankungen auf die

Teilmassenströme unterdrückt werden.

2. Zweiphasen-Sonde

Zur Bestimmung der Strömungsform wurde erfolgreich die Zweiphasensonde

eingesetzt.

~QQ.=._~~'!2.:.! zeigt:Lm oberen Teil das Sondensignal bei einer Ringströmung.

Die Sondenspitze, die sich in Kanalmitte befindet, zeigt die meiste Zeit

Dampfströmung an, unterbrochen durch einzelne Flüssigkeitspeaks, hervor­

gerufen durch das Auftreffen einzelner Flüssigkeitströpfchen bzw. losge­

rissener Flüssigkeitsrippen. Die drei unteren Schriebe zeigen das Signal

einer Schwallströmung (Kolbenströmung). Zeiten, in denen hauptsächlich

Dampf am Meßort ~oihanden ist, unterbrochen durch kleine Flüssigkeits­

tröpfchen, wechseln ab mit Bereichen, in denen Schwälle, d.h. Flüssigkeit

mit vielen Einzelblasen, vorliegen.

~~~.=._~~12.:~ zeigt Signale bei e:Lner Schwallströmung bei p = 50 at.

Es wurden zwei axial versetzte Sonden verwendet sowie ein Differenzdruck­

aufnehmer, der im wesentlichen den Beschleunigungsdruckabfall der

Strömung bei einer speziellen Querschnittsverengung (Chawla-Drossel) mißt.

Aus der Autokorrelationsfunktion der Sondensignale (R 11 bzw. R22) kann die

Schwallfrequenz bestimmt werden, aus der Kreuzkorrelationsfunktion (R12)

die mittlere Geschwindigkeit der Dampfkolben (Abb. 4215-3).
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In entsprechender Weise kann das Differenzdrucksignal zur Korrelatio~n ver­

wendet werden. Diese ersten Ergebnisse sind quantitativ noch nicht be­

friedigend, u.a.weil die Korrelätionszeiten zu kurzwaren.

Für die Entwicklung e~nes Dichtemeßgerätes, für die Erweiterung der Ver­

suchseinrichtungenfür Luft-Wasser-Strömung sowie für instationäre Dampf­

Wasser-Strömungen werden im Berichtszeitraum vom BMFt zusätzlich' Sonder­

mittel bewilligt.

3. Serielles y '-Strahl';';'Densitometer

Die Entwicklung dieses Meßverfahrens für die Gemischdichte ,erfolgt in

enger Zusammenarbeit mit dem LIT (PNS 4214). Wesentliche Komponenten wie

Kollimatorblock, Anschlußstück für den''Y -Quellen-Behälter wurden ge­

fertigt; mit der Herstellung der Abschirmung und Kühlung des S.zintillators

wurde begonnen. Die Optimierung der Meßtechnik bei "kalten" Bedingungen.

(Luft-Wasser-Strömung, bzw. simulierte Strömungszustände) steht unmittel­

bar bevor.

4. Luft-Wasser-Versuchsstand

Aufgrund von Vorarbeiten konnte nach Bewilligung der Sondermittel diese. .

Erweiterung sehr rasch durchgeführt werden. Im Berichtszeitraum wurden

die erforderlichen Kreislauf-Komponenten bestellt, der Kreislauf er­

richtet und erste Funktionstests durchgeführt.

5. Instationärer Dampf-Wasser-Versuchsstand

Aufgrund der zusätzlich hinzugekommenen Arbeiten zu Punkt 4 veq:ögerte

sich die Errichtung des Blowdown-Kreislaufs. Mit Berechnungen der während

des Blowdowns auftretenden Spannungen in der Wand des Druckbehälters

wurde begonnen, die Ausschreibung des Druckbehälters wurde vorbereitet.

6. Anzahl der zu testenden Meßverfahren

Bei der Konzeption des gemeinsamen Versuchsstandes war der Test folgender
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Verfahren vorgesehen:

Dragbody (Bl;ittelle .. Frai:l.kfurt); True-Mass-Flow-Meter (GfK-IRE);

Radionuklid-Verfahren (GfK-LIT); Temperaturrauschsignal-Korre;"

lation (TU-BeJ:'lin);

.Magnetische.Kernspinresonanz-Methode (TH-Aachen, KWU-Erlangen).

Ende 1975 kameJ.n weiteres Verfahren hinzu: eine Kombination aus Dr.ag-body,

Turbinendurchflußinesser und y-Strahl-Densitometer, das von Euratom-Ispra

im Rahmen des Projektes RS 109 entwickelt wird. Dieses Verfahren entspricht

im Prinzip dem,· bei den Semiscale-Experimenten eingesetzten- Meßverfahren,

unterscheidet sich jedoch in der konstruktiven Ausführung so stark, daß

Ergebnisse nicht übertragbar sind.

Innerhalb des Berichtzeitraumes zeigte die US NRC zunehmendes Interesse
-_ ..__ .._------------------------

an einem Test,der bei den PBF_,Semiscale- und LOFT-Experimenten einge...

setzten Verfahren J.m gemeinsamen Versuchsstand. Erste Spezifikationen

wurden ausgetauscht, eine detaillierte Ausarbeitung des Zeitplans und

Versuchsprogramms steht unmittelbar bevor.

Außerdem besteht Interesse von Seiten der CEA ein für die PHEBUS-Experi­

mente konzipiertes Verfahren ungefähr Ende 77 zu testen.
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m= 1300 kg/m2s x = 0,52 Annular Flow

.
750 kg/m 2 s X 0,18 Slug-Flowm = =

steam

J ITI o~~:U<l~
water ---;,!:;;",::::l::

time :>

~~~~_~~!~:l Sondensignale von verschiedenen Strömungsformen

(Dampf-Wasser-Strömung,p = 100 at; T = 3090c)
4
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Sondensignale von einer Schwallströmung
2(p = 50 at m = 1500 kg/m s x = 0,075)
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1
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!~~~-~~!~:~ Autokorrelationsfunktionen (Rl~ und R22 ) der

Sondensignale sowie Kreuzkoirelationsfunktion (R 12 )

bei einer Schwallströmung
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Untersuchungen der dynamischen Beanspruchung von RDB-Einbauten

bei Kühlmittelverluststörfällen

Auslegung, Vorausberechnung und Auswertung der HDR-Blowdown­

Experimente zur dynamischen Belastung und Beanspruchung von

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

Einleitung

Mit Hilfe der HDR-Blowdown-Experimente söllen insbesondere die dynamischen

Beanspruchungen des Kernmantels in einem Druckwasserreaktor bei einem ange­

nommenen plötzlichen Bruch des kalten Stranges der Primärrohrleitung simu­

liert werden. Zu diesem Zweck wurden in den vorangegangenen Berichtszeit­

~äumen eine Versuchkonzeption entwickelt und geeignete Versuchseinbauten kon­

struiert und in Fertigungsauftrag gegeben.

Durchgeführte Arbeiten und erzielte Ergebnisse
-

In einigen kritischen Punkten wurde eine detaillierte Nachrechnung der Ver-

suchsauslegung durchgeführt. EineSpannungsanalyse des oberen Kernmantelflan­

sches, der bei der Montage zwischen Reaktordruckbehälter und Deckel einge­

klemmt wird, ergab, daß der Flansch die Blowdown-Last - ohne abzuheben - auf­

zunehmen in der Lage ist und daß die sich ergebende Flächenpressung zwischen

Flansch und Reaktordruckbehälter gerade noch akzeptabel ist. Bei.dieser Ana­

lyse wurde der Flanschquerschnitt zur Anwendung des finite-Elemente-Codes

STRUDL sehr fein diskretisiert. Abweichungen der,Spannungs-Dehnungs-Kenn­

linie vöm linear-elastischen Verhalten wurden berücksichtigt. An der am höch­

sten beanspruchten Stelle des Einspannflansches ergaben sich Spannungen, die

im plastischen Bereich liegen. Die zugehörigen Dehnungen überschreiten jedoch

den in der Technik als elastisch klassifizierten Bereich von 0.2% nur unwe­

sentlich. Außerdem wurde das in Abb.4221-1 ciargestellte Verspannungsdiagramm

zwischen Kernmantel-Einspannflansch und Reaktordruckbehälter ermittelt.
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Abb.4221-1: Verspannungsdiagramm für den Kernmantel-Einspannflansch

Auf der Abszisse ist die Flansch-Zusammendrückung, auf der Ordinate sind

die am Flanschumfang sich ergebenden Linienlasten PI (zwischen Flansch und

Reaktordruckbehälter ).und P2 (zwischen Flansch und Deckel) dargestellt. Es

zeigt sich, daß beim Auftreten der maximalen Blowdownlast von P = 2.16 Mp/cm,

die am Deckel angreifende Last P2 nur um 0.55 Mp/cm erhöht oder erniedrigt

wird. Daraus ergibt sich für die Deckelschrauben des Reaktordruckbehälters

eine kurzzeitige Spannungsänderung beim Blowdown von nur 100 kp/cm2 •

Ferner wurde der in Abb.4221-2 dargestellte genaue Instrumentierungsplan für

insgesamt 168 schnelle Meßaufnehmer ausgearbeitet.

Für den Referenzversuch Nr.3 wurden mit dem Code YAQUIR Vorausberechnungen

durchgeführt. 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 Druckverläufe aus DAPSY-Rechnungen desLRA vorzugeben. Für

die YAQUIR-Rechnungen wurde ein zweidimensionales Maschennetz benutzt, dessen

Gitterlinien den Strom- und Potentiallinien einer Potentialströmung vom un­

teren Plenum zum Stutzen folgen. Abb.4221-3 zeigt den berechneten Druckver-
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lauf an verschiedenen MeBstellen im HDR. Die Meßstellennummer entspricht

dem Meßstellenplan 4221-2. Abb. 4221- 4 gibt für die-sen 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.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Die Dicken der Kalibrierplatten, die zwischen Kernmanteieinspannflansch und

Behälterdeckel gelegt werden, sind genau zu ermitteln. Das Konze'pt f"l.ir die

Schwingungsversuche am eingebauten Kernmantel - mit oder ohne Wasserfüllung­

unmittelbar vor den Blowdown-Versuchen ist auszuarbeiten.

Für weitere HDR-Versuche wird das Druckfeld ermittelt werden. Die Vorausbe­

rechnungen der Spannungen im Kernmantel für verschiedene Blowdown-Fälle wird

in Angriff genommen.
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Meßtechnische Erfassung und Auswertung des dynamischen Verhaltens

der Versuchseinbauten im Reaktordruckbehälter (ROB) 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 TÜV abgenommen. Die Aufstellung

der gesamten Testeinrichtung wird auf einem neu gebauten, schwingungs iso­

lierten Betonfundament in der Technikumshalle des IRE erfolgen. Der dazu­

gehörige elektromagnetische Schwingungserrege.r.wurde im Dezember in den

USA abgenommen und inzwischen angeliefert.

Das Versuchsprogramm zur Untersuchung der Prototyp-Meßaufnehmer wurde im

Berichtszeitraum im Detail spezifiziert. Nach den im Labor auszuführenden

Basisprüfungen sind zunächst Autoklaventests unter transienten Temperatur­

und Druckbedingungen ohne mechanische Beaufschlagung vorgesehen. Danach

werden mit dem elektromagnetischen Schwingungserreger dynamische Tests zu­

nächst in Luft, dann auch bei erhöhtem Druck und erhöhter Temperatur in

Wasser durchgeführt werden. Den Abschluß bilden Schocktests mit einer ape­

riodischen Schwingungseinri,chtung unter ho4en Beschleunigungsbelastungen,

um die mechanische Grenzbelastha~keitder einzelnen Aufnehmer experimen­

tell zu ermitteln.·Die für diese Versuche noch zusätzlich notwendigen Ver­

suchseinrichtungen wurden konstruiert, in die Fertigung gegeben und zum

Teil bereits gebaut und in Betrieb genommen.

Die bisher durchgeführten·Labor"-,Basisprüfungen mit drei Prototyp-Wegaufneh­

mern der Firmen Hottinger und Micro-Epsilon erbrachten recht zufriedenstel­

Iende Ergebnisse. Bei diesen Tests werden die charakteristischen technischen

Daten der Aufnehmer überprüft sowie'die Abhängigkeit von Nullpunkt, Empfind­

lichkeit und Linearität von der Temperatur im Ofen unter Atmosph~rendruck er­

nlttt'elt (s.Abb.4222.,-1). Außerdem wird dabei der TemperatureinflUß auf die mit

den Aufnehmern integral·verb.un~enen Stahlrohrkabel gemessen. Infolge von Lie­

ferverzögerungen der Hersteller standen weitere Wegaufnehmer für derartige

Messungen bis Ende 1976 noch nicht zur Verfügung.

Die Gespräche mit der Fa. Battelle über die Spezifikationen der gesamten

Meßtechnik und das Konzept der zentralen Meßdatenerfassunganlage wurden

weitergeführt. Eine erste Untersuchung zur Ermittlung des Zeitverhaltens

der Prototyp-Meßstellen liegt vor. Die Ausschreibung der Trägerfrequenz­

meßbrücken für die induktiven Wegaufnehmer wurde vorgenommen.
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Die l.m HDR gegebenen Verhältnisse hinsichtlich der Störeinstrahlungen in

die Meßkreise wurden in einem Vorversuch unter Benutzung verschiedener

Y'~ßkabel mit Originallänge, die vom Raum 1.605 bis zur Heßwarte verlegt

waren, überprüft. Das Ergebnis zeigt, daß die vorhandenen Störverhältnis­

se weit weniger zu Befürchtungen Anlaß geben als ursprünglich erwartet

worden war.

Die im Rahmen des Vorhabens 4221 ausgeführten Untersuchungen zur Einstel­

lung der gewünschten thermodynamischen Anfangsbedingungen im Reaktordruck­

behälter für die Blowdown-Versuche haben ergeben, daß es sehr wünschens­

wert ist, die erzielbare Temperaturschichtung in Vorversuchen experimen­

tell zu überprüfen. Hierfür wurden ein Konzept zur Messung der Temperatur­

verteilung erarbeitet und die für die Ausschreibung und Vergabe dieser Meß­

einrichtungen an eine Fremdfirma benötigten Spezifikationen fertiggestellt.

Für die bei den Blowdown-Versuchen auftretenden dynamischen Fehler der Heß­

signale, die durch. den nicht idealen Frequenzgang der Meßketten bestimmt

werden, wurde ein erstes Korrekturprogramm fertiggestellt. Es gestattet,

dynamische Meßfehler transienter Meßsignale im Zeitbereich nach Betrag und

Phase zu korrigieren.
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4223 Weiterentwioklung und Verifizierung gekoppelter fluid-s~rukt?rdy­

namisoher Codes zur Analyse der dynamischen Spannungen und Ver­

formungen yon RDB-~inbauten bei Kühlmittelyerluststörfallen in LWR.
eR. Krieg, E.G. Schlechtendahl, IRE)

Einleitung

Das Vorhaben umfaßt die begleitenden theoretischen Arbeiten zu den IIDR-Blow­

down-Versuchen (PNS 4221, PNS 4222), insbesondere die Entwicklung fluid-strtik­

tur-dynamisoher Codes zur Berechnung von-Blowdown-Vorgängen insoweit, als

sie zur Bestimmung der maximalen Beanspruchung des Kemmantels von Bedeutung

sind.

Durohgeführte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Der Flu1ddynamikcode YAQUIR wurde durch ein spezielles Auswertesystem für die

IIDR-Blowdownversuche ergänzt. Dieses REGENT-8ubsystem berechnet und zeichnet

die Zeitveriäufe der Drucksignale an den versohiedenen Meßstellen, sowie die

integrierte Horizontalkraft und das ~uf die Einspannstelle bezogene Moment

der Druokverteilung auf dem Kernmantel. Die Druckverteilung wird graphisoh

durch Reliefs und Höhenlinien dargestellt (siehe Abb.4223-1). Die Ergebnisse

zeigen, daß die wesentliohe Kemmantelbelastung durch die Sohiefstellung der

im Ringraum auf und ab laufenden Wel~en e~tsteht.

Im Hinbliok auf die Koppelung mit StrUkturmodellen wurde YAQUIR modifiziert

(Name des modifizierten Codes: STRUYA). ZUr PrUfung des Koppelungsverfahrens

wurde eine Koppelung mit zwei primitiven StrUkturmodellen mit je~eils nur

einem Strukturfreiheitsgrad ausgefUhrt. Abb.4223-2 zeigt das Ergebnis einer

Koppelung yon STRUYA mit einem Kesselformelmodell des IIDR-Kernmantels bei

einem (nur als Testfall gedachten) axisYmmetrischen Blowdown nach unten.Er­

kennbar sind drei Sohwingungsvorgänge:

1) eine hoohfrequente Sohwingung des Kemmantels radial gegen das

elastisohe Wasser (512 Hz)
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2) eine (gegenuöer starrer Wand beschleunigte) axiale Druckwellen­

bewegung im Wasser (120Hz)

3) ein axiales Ein= und Ausströmen des (nahezu inkompressiblen)

Wassers gegen die Elastizität des Kernmantels (20 Hz)

. . starren
Die Druckverlaufe weichen wesentlich von denen ab~ die man für einen;Kernman-

tel erhält (Abb.4223-3). Ähnliche Abweichungen wurden auch bei der Koppelung

von STRUYA mi~ einem Balkenmodell des Kernmantels festgestellt~ An der Köpp­

lu~von STRUYA mit GYLDY2 wird derzeit-gearbeitet.

Für den neu zu entwickelnden Systemeode FLUST wurden alle zentralen System­

routinen codiert und getestet. Die Routinen zur expliziten Phase der Fluid­

simulation in komplexen zweidimensionalen Modellen sind zu 80~~ fertiggestellt.

Aufbauend auf früheren Untersuchungen zu Potentialströmungen wurden mit der

Entwicklung eines Programms- nFLUXn (FlUid in flexible structure) begonnen.

Hiermit wird die Blowdown~Strömung transient und dreidimensional als Poten­

tialströmung gekoppelt mit dem elastisch verformbaren Kernmantel simuliert.

Die Dynamik des Kernmantels wird dabei mit CYLDY2 beschrieben. Hiermit wurden

zunächst die Eigenfrequenzen des Systems mit und ohne Fluid berechnet. Typi-­

sehe Werte sind (V im Vakuum~ 1/1 in Wasser [1/s) o-ter Umfangsmode (nAt_
, 0

mungsmode 11 ) )I =560, }/1=33, I-ter Umfangsmode (nBiegemode 11) Y =20. t/
1

= 32.7.. 0 . 0 .

Die grundlegenden Vorgänge bei der Ausbreitung einer einphasigen Entspannungs­

welle beim Blowdown wurden mit Hilfe der Flachwasser-Analogie untersucht. Es

wurde gefunden, daß hierbei nirg;ends Drucksprünge (Stoßwellen) auftreten.

Die zweiphasige Strömung in der ~ähe des Blowdöwn-Stutzens kann mit SOLA-DF

berechnet werden. Es handelt sich hierbei um ein in Los Alamos entwickeltes

Rechenverfahren~ das gegenwärtig im IRE neu programmiert wird. Zur Bestimmung

der eingehenden Modellparameter für Phasenschlupf und Verdampfungsrate werden

Experimente geplant..

Der Strukturdynamikcode CYLDY2, der zur Analyse des Kernmantels eingesetzt wer­

den soll, wurde entwickelt und getestet. CYLDY2 liefert die dynamische Antwort

einer einseitig eingespannten~ am anderen Ende ausgesteiften Zylinderschale

unter nichtrotationssymmetrischer Belastung. Die Lösung wird auf halbanalyti­

schem Wege erreicht. Das dynamische Schalenverhalten wird durch Eigenfunktiq­

nen beschr1eben~ die in Anlehnun~ an die Biegung eines trägen Balkens gewonnetl

wurden. Die Überlagerung einer statischen Lösung gestattet die Erfüllung der
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Anfangsbedingungenund liefert die Amplituden der Eigenfunktionen~ Die Er­

gebnisse von Testrechnungen für zwei auf einen relativ kleinen Schalenbe­

reich konzentrierte Belastungen, die zum Zeitpunkt t=O schlagartig aufge­

bracht werden, sind in Abb.4223-4 dargestellt. Gegenuoer den bekannten Fi­

nite-Elemente-Codesergeben sich erhebliche Vorteile bezüglich der örtlichen

Auflösung der Ergebnisse und bezüglich der Rechenzeit. Der letztere Punkt

ist von besonderer Wichtigkeit, da bei gekoppelten fluid-strukturdynamischen

Rechnungen der Lösungsalgorithmus für die Schale sehr oft durchlaufen wer­

den muß.

Eine Einrichtung zur schn~llen Druckentlastung eines Autoklaven (Durchmesser

300 mm, Länge 2000 mm) wurde entwickelt und bestellreife Konstruktionsunter­

lagen wurden angefertigt. Die Einrichtung besteht aus einem pneumatisch an­

getriebenen Hammer, der den Deckel des Autoklaven in Bruchteilen einer Milli­

sekunde soweit anhebt, daß der FlUssigkeitsdruck im oberen Bereich des Auto­

klaven schlagartig zusammenbricht und eine relativ scharfe ebene Druckent­

lastungswelle sich iIi BehälterUingsrichtung ausbreitet. Eine erste Serie von

Versuchen zum Studium der Fluid-Struktur-Wechselwirkung (elastische Platte/

Fluidschicht, konzentrischer Zylinder/Fluidschicht) wurde konzipiert.

Die Technik von Analogieexperimenten im Flachwasserbett wurde erprobt. Die

Versuche bestätigen den außerordentlich flachen Charakter der Druckentla­

stungswelle.

Geplante Weiterarbeit.

Der StrukturdynamikcOde CYLDY2 wird durch einen Modul erweitert, der aus den

transi enten Schalenverformungen die zugehörigen tbansienten Spannungsvertei­

lungen berechnet. Anschließend werden Ergebnisvergleiche mit dem Finite-Ele­

mente-Code STRUDL/DYNAL durchgeführt. Möglichkeiten der Erweiterung des.

Codes CYLDY2 zur'BerUoksichtigung nichtlinearelastischen Werkstoffverhaltens

werden untersucht;

Der .Aut;oclav mit der Einriohtung zur schnellen Druckentlastung wird bereitge­

stellt, und geeignete Versuchseinbauten werden entworfen und besohafft.. Mit
. '.

der Durchführung der vorgesehenen Laborversuche wird begonnen. Weitere La-

borversuche zur Untersuohung stark beschleunigter 2-phasen-Strömungen werden

. konzipiert. Flachwasserexperimente in HDR-ähnlioher Geometrie werden zur

Verifizierung des Codes YAQUIR herangezogen.
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des Strukturmodells "Kesselformel".
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4230 Notkühlung von LWR

Untersuchung des Brennstabverhaltens beiStörfällen und der

Auswirkung von Brennstabschäden auf die Wirksamkeit der Kern­
notkühlung

4231 Theoretische Untersuchungen zum Brennstabverhalten bei

Kühlmittelverluststörfällen

(R.Meyder, IRE; U.Unger, IKE Stuttgart)

Die Zielsetzung der theoretischen Untersuchungen zum Brennstabverhalten

beim Kühlmittelverluststörfall von Leichtwasserreaktoren ist in KFK 1787

beschrieben. Die vorliegenden theoretischen Arbeiten werden in enger Zu­

sammenarbeit mit dem Institut für Kernenergetik der Universität Stuttgart

(IKE) durchgeführt.

Im Berichtszeitraum wurde die Dokumentation. von SSYST in mehreren Stufen

(L-1_1 - L-4_/) weiter aufgebaut. Die Vergleichsrechnungen zwischen SSYST­

I und FRAP-T2 wurden fortgesetzt. Für einen verbesserten Deformationsmodul

wurden Modelle und Lösungsverfahren entwickelt. Der Flutmodui ZETHYF wurde

weiterentwickelt. Für einen DWR-Brennstab wurden Blowdown- und Flutrechnun­

gen durchgeführt.

I. Dokumentation von SSYST

(W.Gulden)

Um dem Benutzer sowohl einen guten Überblick über den aktuellen

Stand der SSYST-Moduln als auch einen detaillierten Einblick in

die physikalischen Modell~ der Moduln zu geben, wurde die SSYST....

Dokumentation in mehreren Stufen aufgebaut.

1.1 Die Beschreibung von SSYST-I /-1 I enthält einen t~erblick

über die Systemphilosophie, eine Darstellung aller SSYST-I­

Moduln und ein Anwendungsbeispiel.

1.2 Der Bericht über die Eingabebeschreibung L-2_1 enthält u.a.

die einzelnen Eingabebeschreibungen für alle Moduln und die

für CDC und IBM benötigten Steuerkarten für Routinerechnun­

gen sowie die dm1 Modulprogrammierer zur Verfügung gestellten

Unterprogramme des Systemkerns zur Datenverwaltung.

1.3 Die Überblicksdokumentation gibt im Gegensatz zu den vorher

zitierten ausführlichen Dokumentationen L-I_Iu. L-2_1 über

SSYST-I einen knappen Überblick (ca. 6 - 8 Seiten) über die

momentan installierten Moduln. Sie ist auf der permanenten

Datei gespeichert und kann von jedem Benutzer mit dem SSYST­

Befehl (I Datenkarte)
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1000

48. Spalte

1.4,Die Aktuellen Hinweise für den Benutzer werden bei jedem

SSYST-Lauf vor Beginn der Rechnung ausgedruckt. Sie infor­

mieren z.B. über Änderungen in den Eingabedaten und Er­

weiterungen in den Moduln.

1.5 Der Bericht über die speziellen Eigenschaften des IBM­

Systemkerns L-3_7 beschreibt u.a. das Anladen von Test­

moduln, die Veränderung der Größe des Arbeitsspeichers

und die Integration neuer Moduln.

Die E1genschaften des CDC-Systemkerns sind in L4 7 ent­

halten.

Die beiden letztgenannten Berichte sind vorwiegend für

Spezialisten gedacht, die das System warten; für den nor­

malen Anwender sollten die Berichte L-1_7 und L-2_7 aus­

reichende Information bereitstellen.

2. Vergleichsrechnungen SSYST-1 und FRAP-T

(M. Mesina)

Im Berichtszeitraum wurden verschiedene SSYST-Moduln getestet und zur

Nachrechnung des stationären Anfangszustands für ein weiteres FRAP­

Standardproblem+~erangezogen. Bei diesen Rechnungen wurden die Moduln

WUEZ, HYDRA, STT-2D, SPAGAD und STADEF iterativ eingesetzt. Als Kri-,

terium für den AbbruCh der Iterationsfolge wurde der relative Fehler

der Temperaturen in Maschenmitten angenommen. Die berechn~ten T~mpera­

turen und et-Zahlen in Kühlmittel und Spalt generieren Wärmesträme, die

innerhalb jeder Axialzone des Brennstabs der produzierten Wärmemenge

entspreChen. Die durchgeführten Testrechnungen bewiesen die Zuverläs~

sigkeit der angewandten Moduln für stationäre Rechnungen.

Aufgrund

problem

jetzigen

der noch laufenden transienten Rechnungen für dieses FRAP-T-Standard­

wurden bestimmte Einschränkungen für die Anwendung der

Version des Moduls STADEF festgestellt. Z.B. kann bei höheren

+)PBF-Power Gooling Mismatch Test
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Hüllrohrtemperaturen (über 1500 K) zur Zeit die Kriechdehnung aus nu­

merischen Gründen noch nicht mitberücksichtigt werden.

Um das Langzeitverhalten des Brennelements (Einfluß des Abbrandes)

zu beschreiben, wurde auf der CDC 6600 eine Version des Programms

FRAP-S implementiert und für Testrechnungen verwendet. Die bisherigen

Ergebnisse sind qualitativ als gut zu bezeichnen. Ein Teil der Ergebnisse

ist auch quantitativ nachprüfbar (Vergleich der aus a-Zahlen und Tem-

peraturen berechneten Wärmeströmen mit·produzierten Wärmemengen in ein­

zelnen Axialzonen). Um noch bessere Vergleichsmöglichkeiten zu gewin­

nen, wurde mit der Nachrechnung eines SATURN-L- L-5_7 Testbeispiels

begonnen.

3. Entwicklung eines verbesserten Deformationsmoduls

(M. Schindler)

Von den Erfahrungen mit dem bisher verwendeten Deformationsmodul STADEF

ausgehend, wurden Modelle und Lösungsverfahren für einen verbesserten

Deformationsmodul in SSYST-2 entwickelt. Die zunächst hauptsächlich der

Dehnungsberechnung der Brennstabhülle geltenden Modellverbesserungen

lassen sich in folgenden Punkten zusawmenfassen:

3.1 In axialer Richtung brauchen Brennstoft- Und Hüllrohrbereich

nicht übereinzustimmen. Unterschiedliche Axialdehnung von Brenn­

stoff und Hülle werden berücksichtigt. Damit läßt sich das je­

weilige Volumen der Spaltgasplena für die Berechnung des Spalt~

gasdrucks korrekt ermitteln.

3.2 Brennstoff- und Hüllrohrdehnung sind auch in axialer Richtung

gekoppelt. Solange ein durchgehender Spalt zwischen Brennstoff

und Hülle vorhanden ist, erfolgt die Kopplung über die Kraft

der Haltefeder im oberen Spaltgasplenum. Tritt Kontakt zwischen

Brennstoff und Hülle auf, so wird ·der untere Stabbereich - un­

terhalb des obersten Segements mit Kontakt - gesondert betrach­

tet. Dabei kann sowohl der Fall vorliegen, daß durch größere

axiale Brennstoffdehnung das Hüllrohr zusätzlich gestreckt wird,

so daß die Längen in diesem Bereich übereinstimmen, als auch daß

durch eine stärkere Hüllrohrdehnung Lücken zwischen den Pellets

der Brennstoffsäule entstehen.
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Es wird weiter der Fall betrachtet, daß die aus dem radialen

Kontaktdruck herrührende Haftreibungskraft nicht ausreicht,

die axialen Kräfte aufzunehmen, so daß axiales Gleiten ein~

tritt. Die Kräftev-erhältnisse sind dann ähnlich denen, als

ob ein Spalt vorhanden wäre.

3.3 Für die Berechnung der radialen Dehnung wird die vorgegebene

Maschenstruktur berücksichtigt 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 daß eine Erweiterung auf

geschichtete Strukturen (Oxidschichten) möglich ist.

3.4 Die permanente Dehnung kann sowohl nach einem zeitabhängigen

Gese~z über Kriechraten als auch einem zeitunabhängigen

Plastizitätsgesetz mit Verfestigungsansatz beschrieben werden.

Je nach Temperatur- und damit Phasenbereich ist die Wahl des

e~nen oder anderen Ansatzes oder eine Überlagerung beider mög­

lich.

3.5 Das in STADEF bewährte Vorgehen, große Verformungen dadurch

korrekt zu erfassen, daß die Spannungen auf die jeweils ak­

tuelle Geometrie bezogen sind, wird grundsätzlich beibehal­

ten. Wegen der Hinzunahme der zeitunabhängigen Plastizität

sowie der verbesserten Berücksichtigung der mechanischen Wech­

selwirkung zwischen Brennstoff und Hülle genügt jedoch eine

einfache explizite Zeitintegration nicht mehr. Die Rechnung

innerhalb jedes Zeitschritts erfolgt deshalb nach einem ite­

rativen expliziten Verfahren.

4. Entwicklung des Flutmoduls ZETHYF

(R. Schützle)

Bei der Konzeption eines Flutmoduls wurde von Anfang an eine direkte

Kopplung zwischen Kühlmittelhydraulik und Wärmeleitung vorgesehen. Bei

ersten im Berichtszeitraum durchgeführten Testrechnungen ergaben sich

Stabilitätsprobleme mit der in SSYST üblichen Darstellung der Kühlmit-
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telrandbedingungen. In dieser Darstellung wurden nur Wärmeströme be­

trachtet. Die Wandtemperatur wurde nachträglich interpolie.rt. Bei den

in. der Flutphase benötigten kleinen Maschenvolumina wurde dieses Ver­

fahren instabiL

Dieses Problem wurde beseitigt durch die Einführung einer zusätzlichen

Masche, mit der die Wandtemperatur (ähnlich wie im Modul ZETHYD /-6 7)
direkt berechnet wird.

Der Modul ZETHYF berücksichtigt im Brennstab zweidimensionale Wärmelei­

tung (r,z-Geometrie). Die aus der Fourier-Gleichung abgeleiteten Diffe­

renzengleichungen werden nach dem ADI-Verfahren gelöst"Hierauf sei

nicht näher eingegangen.

Die Temperatur der neu eingeführten Randmasche wird nun aus der Bezie-

hung 3T
- Ä~ = a(T

w
' - T

k
)3r

mit Ä - Wärmeleitfähigkeit

a - Wärmeübergangskoeffizient

T - Wandtemperatur
w

T
k

- Kühlmitteltemperatur

berechnet. Diese Gleichung wird in das Lösungsschema für die radiale

Lösung der 2D-Wärmeleitung eingebaut und liefert die Wandtemperatur T •
w

Einen weiteren Schritt. bei der Erstellung von ZETHYF stellte die Einfüh­

rung einer instationären Energiebilanz im Kühlmittel dar. Dabei traten

Stabilitätsprobleme auf, die auf das Fortschreiten des Wasserspiegels

(Eflut ) zurückzuführen sind und das Verhältnis von Zeitschrittweite ~i'

und axialer Maschengröße ~z mit

Wflut =

vorschreiben. Da in ZETHYF nun verschiedene Größen von ~z auftreten,

kann diese Bedingung nicht erfüllt werden. Deshalb wurde so vorgegangen,

daß die Energiebilanz oberhalb und unterhalb des Wasser- bzw. Gemisch­

spiegels getrennt gelöst wird. Erste Ergebnisse mit einem einfachen MO­

dell zeigen, daß damit eine stabile Lösung ermöglicht wird. Eine Verbes­

serung der Darstellung. der jeweiligen Randbedingungen muß jedoch noch

erfolgen.
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5. SSYST~Rechnungen für einen DWR

(R.Schi,itzle)

Ausgeh~nd von früheren Rechnung~n mit SSYST für einen DWR­

Brennstab wurden Blowdown- und Flutrechnungen durchgeführt,

um das Programmsystem SSYST-l ~m Zusammenhang zu testen.

Der Anfangszustand des Brennstabs wurde mit STT-2D, STADEF und

SPGAD aus Daten für den kalten Stab iteriert. In der sich an­

schließenden Blowdown-Phase steigen die Hüllrohrtemperaturen vom

stationären Zustand aus infolge schlechten Wärmeübergangs rasch an

und erreichen 1000 K (727 °C) bzw. 1207 K. (934 °C) beim mittleren

bzw. Heißstab (Fq' 7 2,1) nach 9 s (Abb. 4231-1). Zu diesem Zeit­

punkt steht das Rüllrohr bereits unter Innendruck, so daß beim

Heißstab eine Dehnung von etea 8,4 % auftritt (s. Abb. 4231-2).

Danach fällen die Temperaturen und das Aufdehnen kommt zum Still­

stand, bis zum Wiederauffüllen die Temperat~ren erneut ansteigen. Der

Heißstab dehnt sich und perforiert unter Zugrundelegung eines vor­

läufigen, rein empirischen Berstkriteriums /15/ in diesem Beispiel

bei einer Temperatur von 1150 K nach 37· s. Die erreichte Enddehnung

beträ&t etwa 37 %. Bedingt durch den großen Spalt zwischen Brenn­

stoffund Hülle verlangsamt sich die Aufheizung.

Nach 50 s ist das untere Plenum aufgefüllt, der Wärmeübergang ver­

bessert sich und die Temperaturen sinken. Die Benetzungsfront erreicht

die Stabmitte (s. Abb. 4231-1) nach iOO s. Da~t gleicht sich die Hüll­

rohrtemperatur schnell der Kühlmitteltemperatur an.

ES ist zu beachten, daß nur sehr wenigen Stäben « 5 %) des Reaktor­

kerns rechnerisch ein Heißkanalfaktor von 2,1 zugeordnet werden kann.

Die Ma~imaltemperatur aller anderen Stäbe liegt bis zu einigen

Hundert °c tiefer als die des Heißstabes. Für den mittleren Stab

zeigt sich, daß dieser keine nennenswerte Verformung nach Ende des

Störfalls aufweist.
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6. Modellmäßige Erfassung von chemischen und mechanischen Eigenschaften

von Zry

(S .Raff)

6.1 Konstanten für die Sauerstoffdiffusion

Mit dem Programm OPAL L-7_7 wurden Diffusionskonstanten der Phasen

Oxid und a für Zry-4-Hüllrohrmaterial bestimmt L-s_7. Den Auswer­

tungen liegen Meßreihen des Schichtenwachstums der Phasen Oxid und

asowie der Gewichtszunahme isothermer Oxidationsversuche in Dampf­

atmosphäre im Temperaturbereich 900 ~ T ~ 1300 oe an drucklosen

Zry-4-Hüllrohrproben (DWR-Spezifikation) zugrunde, die am IMFx der

GfK und am ORNL gewonnen wurden.

Die Auswertung erfolgte getrennt nach IMF-Daten (zweiseitige Oxida­

tion) und ORNL-Daten (nur äußere Oxidation). Die beiden Meßreihen

decken nur teilweise denselben Zeitbereich ab. Während am ORNL bei

allen Versuchen die.Meßzeiten so eingestellt wurden, daß etwa glei­

che Schichtstärken erzielt wurden (ca. 50 ~m), wurde am IMF an al-

len Temperaturpunkten mit gleicher Zeitdauer oxidiert. Dieser Umstand

hat zur Folge, daß bei Temperaturen unter 1100 oe die Meßzeiten der

IMF-Daten kleiner, über 1100 oe größer sind als diejenigen am ORNL.

Demzufolge kommt es bei den I}P-Versuchen teilweise zu großen Schicht­

stärken (ß-Phase wird teilweise ganz aufgezehrt) und als Begleiter­

scheinung zua-Einwachsungen ins ß-Gebiet. Bei den ORNL-Messungen

sind a-Einwachsungen nicht festgestellt 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. Für das Oxid läßt sich eine experi- ­

mentelle 1'emperaturabhängigkeit -nach der Beziehung D = Do exp(-Q/RT)

nur im Temperaturbereich 1'000-1300 oe finden. Die Werte bei 900 oe

weichen von dieser Geraden stark ab, so daß bei tieferen Tempera­

turen eine veränderte Temperaturabhängigkeit vermutet wird, die je­

doch durch weitere Messungen bei tieferen Temperaturen noch bestimmt

werden muß.

~. bezüglich der IMF-Daten handelt es sich um vorläufige Werte
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Ein Vergleich der Auswertungen der IMF-Daten und der O~L-Daten

zeigt mit abnehmender Temperatur größer w.erdende systema~ische Ab­

weichungen: die ORNL-Daten ergeben höhere bzw. niedrigere Werte· der

Diffusionskonstanten Oxid bzw. a. Die Ursache davon ist noch nicht

geklärt.

6.2 Norton-Parameter

Eine Auswertung von Zugversuchen im Temperaturbereich 600 .~ T ~

800 oe bei Verformungsgeschwindigkeiten von 4 • 10-4 ~ E ~ 1,3
-2 -}

10 s ergab eine Brauchbarkeit des Nortön' schen Kriechansatzes

A n -Q/RTE = (J e

im Temperaturbereich 600 ~ T ~ 750 oe bis zu einer Dehnung von etwa

20%.

5 -w -Mit den Parametern n == 7,14 , Q = 3,175 • 10 L' s/mol_l,
. -42 - 2 --n

A = 0,77 • 10 L N/m ,_I lassen sich die Zugversuche im Tempe-

raturbereich 600 ~ T S 750 oe gut verifizieren. Ein Vergleich der

stres's sensitivity m = 1. mit am IMF ermittelten Werten 1-9 7 zeigt
. n - -

gute Übereinstimmung. Die hier ermittelte Aktivierungsenergie ist

größer als die in L-IO 7 mit ca. 1,3 • 105 Ws Imol angegebene,

die jedoch nach Angabe jener Autoren zu niedrig ist. Eine signifi-

kante Abhängigkeit der stress-sensitivity in den angegebenen

Bereichen von der Temperatur und der Verformungs geschwindigkeit

wurde nicht festgestellt.

Die Übertragbarkeit dieser anhand von Zugversuchen gewonnenen Stoff­

parameter auf Rohrgeometrie wurde durch Verifizierung von Be~stver­

suchen (PNS 4238) geprüft. Abb.4231-4 zeigt den Vergleich der unter der

Annahme stets vorhandener Gleichmaßdehnung in Umfangs richtung ge­

wonnenen Umfangsdehnungen mit dem gemessenen Dehnver-
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lauf. Nach L-ll 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 Umfangs richtung.

Bei Anhebung der vorgegebenen Temperatur um 40 °C'ergibt sich in An­

betracht der Vereinfachungen des hier verwendeten HüllrQhrffiodells

eine gute übereinstimmung.

o
Ab Temperaturen'> 750 C, also bereits vordem Phasenumwandlungsbe-

reich von a + ß,zeigt sich e~n verändertes Materialv~rhalten, das

sich durch einen einfachen Ansatz nach Norton nicht mehr beschrei-

ben läßt.

Die hier mitgeteilten Stoffgesetzkoeffizienten 'sind insofern als

vorläufig zu betrachten, als eine weitere Auswertung in diesem

Temperaturbereich bei wesentlich verbreiterter Datenbasis erfolgen

soll.
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Materialansatz:

D = Do exp (-Q!RT)

Phase Do Q Temperatur- verwendete
L-cm2/g 7 L-cal/mol 7 -0 7 Meßdaten- - bereich L c-

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

a. 3.5858 50766" 900-1300 ORNL

Tab. 423t-I:Temperaturabhängige Diffusionskoeffizienten

für Oxid- und a,-Phase von Zircaloy-4-Hüllrohr­

material

Temperaturbereich: 1000-13000 C
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7. Probabilistische Analyse des Bunnstabvemaltens im Falle eines

hypÖthetischen DWR-LOCA

(W. Sengpie1)

Die Untersuchungen probabilist.ischer Methoden für deren Einsatz zur. Ana­

lyse des Brennstabverhaltens unter L~CA-Bedingungen sind vorläufig abge­

schlossen worden. Dabei ist von
o
fo1gender A~fgabenst~llUQgausgegangen

worden:"

1. Berechnung der Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion der Peak

C1adding Temperatur für einen Brennstab aus einer charakte­

ristischen "heißen" Klasse.

2. Berechnung der Wahrscheinlichkeit, mit der

2.1.N Stäbe aus einer charakteristischen Stabklasse am Ende

eines hypothetischen LOCA geborste~ sind,

2.2 in einem Stabverband (z.•lL einem Brennelement) Kühlkanal­

blockaden entstehen können.

Zwei Methoden scheinen zur Lösung dieser Aufgaben geeignet zu sein:

a)

b)

Varianz-reduziexen:tes" Monte Carlo("Hypercube Sanpling" L-12~7) zur

Berechnung der ersten vier M:>mente der gesuchten Wahrscheinlich7

keitsdichtefunktion u. "M~merit Matching" L-13_7
Response Surface-Methode u. Sampling L-14_7.

Beide Verfahren erfordern die Durchführung von Experimenten (Simula­

tionen) mit dem :vorhandenen deterministischen Programmsystem SSYST.

Zu 1.:

Mit den unter a) und b) angegebene~ Verfahren wird die Wahrscheinlich­

keltsdichtefunktion der Peak C1adding-Temperatur in Abhängigkeit von

statistisch. verteilten Einflußvariablen (s.Tab. 4231-2) berechnet. Damit

ist es möglich, die Wahrscheinlichkeit p(T~T), mit der eine Grenztem­

peratur T errei~ht bzw. überschritten wird (z.B. 'T = 1200 °C), zu er­

mitteln.

Besteht die betrachtete" Stabklasse aus N
L

Stäben, so ist die Wahrschein­

lichkeit, daß davon N Stäbe eine Grenztemperatur T überschreiten ent­

sprechend einer Binomia1vertei1ung:
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mit dem Erwartungswert

und der Varianz

Zu 2. 1:

Über ein experimentell gewonnenenes Versagenskriterium (~erstwahrschein­

lichkei t des Hüllrohres als Funktion des aktuellen Zustandes Spannung/

Dehnung, Temperatur, Oxydationsgrad ~.a.) wird die Versagenswahrschein­

lichkeit eines Hüllrohres während des Störfallablaufs ermittelt. Simula­

tionen führen über die Methoden a) und b) zu einer Wahrscheinlichkeits­

dichtefunktion für die Versagenswahrscheinlichkeit eines charakteristi­

schen Stabes aus der betrachteten Stabklasse. Der Erwartungswert der

Versagenswahrscheinlichkeit E {pVl kann ais charakteristische Versa­

genswahrscheinlichkeit P~ für die Stabklasse angesehen werden. Damit

läßt sich die Wahrscheinlichkeit, daß aus der Stabklasse (bestehend

aus NL Stäben) N Stäbe versagen, entsprechend dem Vorgehen unter 1. be­

rechnen.

Zu 2.2:

Im Hinblick auf die (z.Zt. nicht auszuschließende) Entstehung von Kühl-

kanalblockaden durch umfangreiches lokales Hüllrohrdehnen in einem

Stabverband (z.B. einem Brennelement) soll untersucht werden, mit wel­

cher Wahrscheinlichkeit Kühlkanalblockaden auftreten können.

Zunächst wird, ähnlich wie bei 1. und 2.1 über Simulationen mit SSYST,

berechnet,mit welcher Wahrscheinlichkeit ein Hüllrohr aus der charakte­

ristischen Stabklasse an einer bestimmten axialen Position ~ eine Grenz­

dehnung ~erreicht oder überschreitet; ~ sei die Hüllrohrdehnung, die,

wenn sie von einer größeren Zahl Brennstäben an der gleichen axialen

Position erreicht wird, zur Blockade führt (z.B. ~ = 60 %). Werden die

Ereignisse E: ~ E für jeden Stab aus dem betrachteten Stabverband mit

A., i = 1••• m bezeichnet, dann gilt:
1.
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Die WahrsCheinlichkeit, daß m Stäbe von den NL Stäben der Stabklasse

ein € ~ l' erreichen, läßt sich über die Binomialverteilung der Anzahl·

der Staoe mit e: ~ 'E' berechnen.

Dann gilt:

Hierbei ist Voraussetzung, daß alle betrachteten m Stä~e der gleichen

Stabklasse angehören; die Vorgehensweise ist aber sehr ähnlich, wenn

diese Voraussetzung nicht erfüllt ist.

In Abb. 4231-5 ist ein S~hema für den Ablauf der Rechnungen mit den unter
a) und b) angegebenen Methoden dargestellt. - Über das direkte Hypercube-

Sampling werden die vier ersten Momente der gesuchten Wahrscheinlichkeits­

dichtefunktion berechnet. Ordnet man die Wahrscheinlichkeitsdichtefunk­

tion einer bestimmten Familie von Verteilungen zu (z.B. der Familie der

Pearson-Verteilungen), dann lassen sich Typ und Form der Verteilung ein­

deutig bestimmen. Dieses Vorgehen stellt eine Näherung dar, weil 1~ die

vier Momente varianzbehaftet sind, und weil 2 ~ die ZuordD.un"g zu einer

bestimmten Verteilungsfamilie eine Näherung ist.

Vom Einsatz des Response Surface-Verfahrens wird eine beträchtliche

Steigerung in der Genauigkeit "bei der BereChnung der Wahrscheinlich­

keitsdichtefunktion erwartet. Die n Simulationen führen zunächst zu n

Stützsteilen auf der Response Surface. Der. Informationsgehalt der Re~

sponse Surface dient zur Approximation .des funktionalen Zusammenhangs

zwischen statistisch verteilter Antwortgröße (z.B. Peak Cladding-tempe­

ratur. BrennstabversagenswahrsCheinlichkeit) und den statistisch ver­

teilten Einflußvariablen. Der r~chenzeitintensive Original-Code (SSYST)

wird ersetzt durch die Approximationsfunktion: Damit weden Monte Carlo­

Simulationen zur Berechnung der gesuchten" Wahrscheinlichkeitsdichte­

funktion" dUrchgeführt.

Es ist beabsichtigt, beide probabilistische Verfahren einzusetzen, da

der analytische Mehraufwand gering ist. Auf diese Weise wird es möglich,

über die mit beiden Verfahren berechneten WahrscheinliChkeitsdichtefunk-. . "

tionen indirekt die Güte der Response Surface-Approximation zusätzlich

zu beurteilen.
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Die Ergebnisse derprobabilistischen Analysen werden unter dem Aspekt

zu betrachten sein, daß Wechselwirkungen yon Stab zu Stab nicht berück­

sichtigt werden können. Insbesondere in Zusammenhang mit der Berechnung

von Blockadewahrscheinlichkeiten si.nd Propagationseffekte aber u.U.

nicht zu vernachlässigen. Einblick in Art und Umfang der Schadenspropa­

gation ist nur über Bündelexperimente möglich.

Folgende Arbeiten sind in nächster Zeit geplant:

1. Erstellung eines SSYST-Modulszur Ermittlung von Hüllrohr­

Berstwahrscheinlichkeiten ais Funktionen der zeitabhängigen

thermischen und mechanischen HÜllrohrbelastung. Grundlage sind

Ergebnisse von Hüllrohr-Berstversuchen.

2. Einsatz der Response Surface-Methode für e~n~ge kleinere Proble~

~eispiele, um die Methodik der Approximation einer Funktion mit

Hilfe der Funktionswerte auf der ~ponse Surface zu untersuchen

,(Repressionsanalysen) •
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Statistisch verteilte Einflußvariable

A. Blowodown-Phase

I. thermische Anfangsleistung
des Cores zu Beginn des Stör­
falles

2. Nachzerfallsleistung

3. Moody-Faktor für kritische
Strömung

radial
ax~al

4.

5.

6.

Leis tung? formfaktoren

~
kritischer Wärmestrom

WÜ=Koeffizienten nach DNB ~

B.Flutphase

7. Kondensationswirkungsgrad

8. Abströmwiderstand

9. Wü-Koeffient oberhalb
Quenchfront

C. Materialeigenschaften

10. Koeffizienten des Norton'
sehen Kriechgesetzes

11. Wärmeleitfähigkeit Zircaloy

12. Spez. Wärme Zircaloy

x hier werden statistisch verteilte multiplikative Korrekturfaktoren

eingeführt

Tab. 4231-2: Statistis eh verteilte Einflußvariab le für die probabilistische

Analyse des Bl'ennstabverhaltens unter LOCA-Bedingungen
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Schema für die Berechnung der Wahrscheinlichkeitsdichte­

funktion der Peak Cladding-Temperatur eines heißen Stabes

(pdf(T) bzw. pdf(Tapp» mit "fIypercube Samling" und "Homent

Matching" sowie mit dem Response Surface-Verfahren und Monte

Carlo-Simulatiqnen
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8. Veröffentlichungen im Berichtszeitraum

Gulden, W. etoal.

Synopsis of the basic models implemented in the fuel rod behaviour

codes FRAP-T .and SSYST and some compe.rative c alculations.

CSNI Specialist-Meeting, Sp~tind, Norway, 13-16.Sept.1976

Meyder,R., Raff,S., Sengpiel,W.

Sensitivity study on some parameters of intemal pressure df PWR fuel

rods. during b lowdown of a LOCA using SSYST-Mod I.

CSNI SPecialist-Meeting, Sp~tind, Norway, J3.-16.Sept. 1976

Meyder, R.

Modellrechr.ungen zum Brennstabverhalten beim Kühlmittelverluststörfall

mit dem Programmsystem SSYST-Modl:

Jahreskollcquium 1976 des Projekts Nukleare Sicherheit

(KFK in Vorbereitung)



- 245 -

9. Literaturverzeichnis

/1/ Gulden, W. et.al.

Dokumentation SSYST-1. Ein Programrnsystem zur

Beschreibung des LWR-Brennstabverhaltens bei einem Kühl­
mittelverluststörfall.

KFK/IKE-Bericht in Vorbereitung

/2/ Gulden, W.

Eingabebeschreibung für die Moduln des Programmsystems

SSYST-1.
KFK/lKE-Bericht fn..Vorb~reit~ng

/3/ Brestrich t I.A., R. Rühle

Implementierung des Programrnsystems RSYST Version 1.2

auf der IBM 370/168.

IKE-Bericht 4-46 (J~li 1975).

/4/ Rühle, R.
RSYST, ein integriertes Modulsystem mit Datenbasis zur

automatischen Berechnung von Kernreaktoren.

Dissertation, Stuttgart 1973. IKE-Bericht 4-12 (Juli 1973).

/5/ Elbel, H., J.L. Jimenez

SATURN-L-Rechnungen zum Verhalten von SWR-Brennstäben

bei positiven Leistungsänderungen.
unveröffen tlich t

/6/ Unger, H.

Bericht über Arbeiten zum Projekt Nukleare Sicherheit

der GfK für den Zeitraum April bis Juni 1976
unveröffentlicht



- 246 -

/71 Raff, S.

Systematische Anpassung von Diffusionskonstanten an integrale

Meßwerte des Schichtenwachstums und der Gewichtszunahme mit

dem Computer-Code OPAL

Teil 1: Programmbeschreibung
(1976) unveröffentlicht

181 Raff, S.

wie /7/

Teil II: Auswertung von Meßergebnissen an Zry-4-Hüllrohrproben
(1976) unveröffentlicht

/9/ Bo~ek,M., Petersen,C., Schweiger,W.

Untersuchungen zum mechanischen Verhalten von Zirealoy-Hüllrohr­

material beim Kühlniittelverlustunfall.

PNS-Halbjahres Bericht 1975/1, KFK-Nr. 2195

/10/ Bo~ek,M., Petersen,C., Schweiger,W.

Untersuchungen zum mechanischen Verhalten von Zircaloy-Hüll­

rohrmatedal.

PNS-Halbjahresbericht 1975/II, KFK-Nr. 2262

/11/ Wiehr, ,K., Schmidt,He.

Out-of-pile Versuche zum Aufblähvorgang von Zircaloy-Hüllen­

Ergebnisse aus Vorversuchen mit verkürzten Brennstabsimula­

toren. KFK-Bericht in Vorbereitung

/12/ McKay,M.D. et.al.

Report on the Application of Statistical Techniques to the

Analysis of Computer Codes.

LA-6479-MS (l976)

/13/ Cox,N.D. and Cermak, J.O.

Uncertainty Analysis of the Performance of Complex Systems,

Energy Sources, 1(4): 339-359 (1974)

/14/ Steck,G.P. et.al.

Statistical Analysis of LOCA,FY75 Report,

SAND-75-0653 (1975)

/15/ McDonald, P.E., Broughton, J.M., Status and Problems to be solved

Concerning the 1nteraction Between Thermohydraulics and Fuel

Behavior During a Loss-of-Coolant' Accident

Prelsenlted on t1ßp~cialists Meeting on the Behavior of Water Reactor
Fue E ements Under Accident Conditions, Spatind, Norway, Sept. 76



- 24-7 -

4234 Bestimmung der Nachzerfallswärme von 235u im Zeitbereich

10 - 1000 se.k

(K. Baumung, INR)

Durchgeführte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Im Berichtszeitraum wurden bis auf einen Graphitreflektor für den

Bestrahlungseinsatz in der thermischen Säule des FR2 die Komponenten

der Meßapparatur fertiggestellt.

In Abbildung 4234-1 ist das Blockschaltbild der Rohrpostanlage und der

Abluftführurig 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 VI und V2 geöffnet

und das Kühlgebläse (eine ·öllose Drehschieberpumpe mit 20 m3/h und

2 bar max.) läuft an•. Das Gebläse treibt das Fahrzeug in die Bestrahlungs­

position und kühlt die Proben während der Bestrahlung. Um eine Konta­

mination der Anlage gering zu halten, wird däs Kühlgas in einem Kreis­

lauf timgepumpt. Dabei passiert es ein· kombiniertes Schwebstoff-Jod-

Filter und zwei Kühler, in denen im wesentlichen die Leistung des

Gebläses abgeführt wird.

Die Erwärmung des Gases durch die Proben ist gering, die hohe Pump­

leistung von 1 kW wird wegen des schlechtenWarmeübergangs durch die

kleinen Probenoberflächen benötigt. Bei Ausfall der Kühlung läuft, wie

Messungen an ·elektrischheizbaren Modellen gezeigt haben, die Temperatur

der Proben bei 10 WLeistung um nur etwa 180 K über die Umgebungs~

temperatur hinauf, so daß für diesen Fall keine besonderen Vorkehrungen

nötig sind.

Zum Ausfahren der Proben werden die Ventile VI sowie V2 geschlossen und

V3 und V4; und damit der geschlossene Kreislauf, geöffnet. Um auch in

dieser Phase eine Freisetzung von Spaltprodukten, insbesondere von 131J ,

bei einem möglichen Auseinanderbrechen der Proben auszuschließen, wurden

in die Abgasleitung ein Ölabschneider, Aktivkohlefilter zur Absorption

möglicher Ölreste und nochmals ein Jodfilter eingefügt. Damit bleibt die
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Abb ~234-1: Schema der Rohrpost- u. Abgasanlage
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Emission speziell von 131J selbst bei vollständiger Freisetzung aus der

Probe ,weit ·unter dem maximal für den FR2 zulässigen Wert von 500 ~Ci/d.

Die Probe fällt durch das Schieberventil V4 in den Re~ipient~n und wird

dort von einer Transportmechanik in das Kalorime~er gebracht.

Die Steuerung der Rohrpost und dieser Transportmechanik ist inzwischen

fertiggestellt und erfolgreich erprobt.

Rechnungen mit vorhandenen Daten d~r zeitabhängigen Spaltproduktaktivität

haben gezeigt, daß in I m Entfernung vom Kalorimeter bei kurzen Kühlzeiten

(10 sek) eine y-Dosisleistung von bis zu 20 rem/h und eine Belastung

durch verzögerte Neutronen von max. 2 rem/h auftritt. Abschirmungs­

rechnungen haben folgende Werte für die Dimensionierung der Abschirmung

geliefert: 20 cm Blei und 30 cm :Bor-Paraffin reduzieren die GesatI1t­

belastung auf weniger als I mrem/h zu Beginn der Messung.

Die oben angeführten nberlegungen, die Lösung des Abtransportproblems

der bestrahlten Proben in eigens dafür konstruierten, gasdichten Behältern

sowie Aspekte für den Betrieb der Aniage werden im'Sichel;'heitsbericht

diskutiert, der zur Erteilung der Betriebsgenehmigung am FR2 eingereicht

wurde.

Die Steue'rung des adiabatischen Kalorimeters sowie die Meßwerterfassung

erfolgen ,über einen Camac-Datenweg durch einen 8K-Kleinrechner HP 2115.
!

Die Temperaturwerte von Probe und adiabatischem Mantel werden abwech-

selnd im 0.5 sek-Takt als Diagonalspannung einer ~n Stufen vom Rechner

abstimmbaren Wheatstone-Brücke, in deren einen Zweig abwechs~lnd zwei

geeichte Thermistoren geschaltet werden, von einem hochaufiösenden

Digitalvoltmeter (l ~V Auflösung beim :,120 mV-Bereich) 'erfaßt, im

Rechner verarbeitet und über Lochstreifen ausgegeben. Die Steuerprogramme

werden zur Zeit zusammen mit der inzwischen bereitgestellten Hardware

ausgetestet.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Zunächst soll die Meßanlage komplett im INR aufgebaut und getest~t we~den,

dann beginnen die Bestrahlungsexperimente am FR2.
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4235 Untersuchungen zum Materialverhalten von Zircaloy bei Störfall­

transienten

4235.1 Untersuchungen zum mechanischen Verhalte~ von Zircaloy-Hüllrohr­

material

(M. Bo~ekp C. Petersen, H. Schneider und W. S~hweiger, IMF/II)

1. Der Einfluß der ZrOz-Schicht auf die Ermittlung der Geschwindigkeits­

exponenten m im Geschw1udigkeitswechselversuch und auf das Formände­

rungsverhalten von Zugproben

Wir betrachten eine Rundzugprobe der Ausgangslänge Lo bestehend aus ei-

nem duktilen meta.1lischen Kern (Zry";4) und einer darauf festhaftenden ab­

solut spröden Oxidschicht (Zr02). Soll diese Verbundprobe im einfachen Zug­

versuch plastisch verformt werden, kann dies nur unter Rißbildung in der

Oxidschicht erfolgen. Die zur Rißbildung und zum Rißwachstum notwendige

Energie wird zum Teil aus inneren Quellen (Deformationsenergie aus Schicht

und Substrat) und zum Teil aus der Arbeit von außen angreifender Kräfte ge­

liefert. Die Probe fließt plastisch an den Riß-Stellen; eine Längenzunahme

dL et;folgt durch Neubildung von Rissen un.d/oder durch Rißaufweitung. Letzte­

re wird beschränkt durch die plastisch nicht dehnbare, fest haltende Schicht.

Abb. 4235.1 zeigt schematisch die Ver~ältnis$e an einem Prüf.ling im Augen­

blick t während des Zugversuchs mit konstanter Verformungsgeschwindigkeit

VM/Lo (mit VM = Querhauptgeschwiudigkeit).

Im Modell istangenonnnen, daß Risse. in der Oxidschicht bereits vor Beginn

der plastischen Verformung vorhanden sind.

mit

Die "aktive", sich tatsächlich verformende Probenlänge,

l' = .!.r I!
n . l' 11= .

im Zeitpunkt t ist

(1)

gemittelt im Augenblick t.
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Ist L die Probenlänge im Zeitpunkt t, so ist

1 n.-l'
ß =La=r-=Nl' <1 (2)

wo N = n
L

(3)

die Zahl der Risse p~o Längeneinheit (lineare Rißdichte) im Zeitpunkt

t ist.

Aus dem Modell folgt, daß bei ~egebenerVerformungsgeschwindigkeit

und Temperatur

dß = 0

und aus Gl. (2) folgt, daß unabhängig von der Verformun.g

NI' =N 1 '= konst.o 0

Die mi t dem Index 0 versehenen Größen" beziehen sich auf den Ausgangs­

zustand t = 0 am Beginn der plastischen Verformung.

Es gelten nachfolgende Beziehtingen~

. nl'
In nl '

0"0

Da gilt

- .,
la n 1

=-=-+-
la il l' (4)

ist auch 1a = L (5)

und aus GI. (4) und (6) folgt

la
= E: --E:L 1 L

a

(6)

(7)

-3-
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·0'

Die Definition der Ge~chwindigkeitsexponentenlautet:

(8)

(9)

T, •••

Aus G1. (8), (9) und (7) folgt

T, ....

(10)

81 ' T, •••a .

Ferner ist für 8L, 8la ' T, •.• = konst.(während·des Geschwindigkeitswechsels)

dlog Lila

dlogE:L
= (11)

Ermittlung der Ausdrücke in Gl.(ll)

Mit Hilfe von Gl. (6) ist

dlogeL

dSL

Ferner ist

dlogt

dSL

1 dlogla
= 8

L
= dE:

L

dla L

deL = 1 _ dlog~

dlogl
a

1 dla dlogL

= i a 0 eis
L

- dSL

(13)

(12)

-4-
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Gl. (13) nach (12) liefert

dlogL _., ( __1-=_"....
dE

L
- E

L
". 1 dlog~

dlogl a

Die Kombination der Gl. (14), (11) und (10) ergibt

~ ::: I!1. "
a

1
dlogL
dlogt

L

- f; •L (15)

wobei 1n 1. Näherung gilt

und dies eingesetzt GI. (12) liefert

s . dlogL = 0
L dlog€L

bzw.

dlogL
dlogE

L
= 0

und somit ist in 1. Näherung

ll'J. ="'d 1 - öL· ~~:gla 1
Aus GI. (1) folgt

(16)

dlogla

d€L

-1 dn
= - 0_- +

n d€L

~
-:;-r •
1

dl'
dSL

-5-
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Wird die Rißdichte (s. GI. (3»eingeführt, so ist

1 dn
n e dE:

L
= (17)

und gilt nach vollzogener Geschwiridigkeitsänderung, daß

L +dL Q! L

So lautet GI.(I7)

1 dn L dN 1 dN-e-'-, =--' e--· =-.~
n dE:L NL dE:L N dE:L

dies eingesetzt in GI. (16) ergibt

bzw~ ausgedrückt mithilfe der Beziehung GI. (2)

(18)

III,' = ml .[ 1
. a

T, • ..J (19)'

Die Verhältnisse für einige probable Alternativen kön.nen aus der Tab,. 4235.1

entnommen werden.

Ähnliche Verhältnisse gelten für einen Temperaturweehselversuch. Soweit
,.' .' .

, N bzw. ~' abhängig sind von eL wird"durtth den' am Verbundprüfling gemesse-

nen III,-Wert nicht me}:lr das plasti~che'v:erhaltendes metallischen Kerns wi­

dergespiegel~,sonderlh iwie aUS G~. elS') ersichtfi~h,wird III, auch durch '

die mechanischei:'lEigenschaften der' Qxiäsdlieht mitbestimmt. Da anzunehmen
.- '. .. " .- . '.. -'.:;.;.;.. :' . - , ,.'.

iSt, daß N von der angelegten Spannungd" abh~ngt, ist auf Grund der TatsachlV,.

daß (] = 'O'{€L) eine Abhängigkeit N(E:L) zu erwarten. Möglicherweise. kann die

-6-
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unterschiedliche Verformungsabhän~igkeitdes 'lJ'.i-."W~rtes in Versuchen in

Luft und Vakuum auf diesen Umstand zurückgeführt werden. Das obige Mo-

dell beschreibt die Verhältnisse an Verbundproben mit zeitlich konstanter

~us~mmen~etzung. Im Prinzip wird dieses Modell auch für- den Fall einer sta­

tionären oxidierenden Atmosphäre im Ansatz zutreffen.

Das Modell ermöglicht ebenfalls Aussagen über das Formänderungsverhalten.

Die festhaftende Schicht verhindert das Wachstum,lokaler Einschnürungen.

Die Probe z.B. im Zugversuch wird zwar mikroskopisch sehr inhomogen gedehnt

(an den Riß-Stellen), die festhaftende@xidschicht verhfndert jedoch das

WachstiJm dieser lokalen Einschnürungen, so daß' die Fo,rmänderung makroskopisch,

homogen verläuft. In stationäreroxidativer Atmosphäre wird dieser stabili­

sierende Effekt verstärkt. Vergleichende Zugversuche an Luft und im Vakuum

haben diese Vermutung klar bestätigt (Abb. 4235.2).

Der formstabilisierende Einfluß der ZrOi-Schicht wird ebenfalls im Rohrberst...

versuch wirksam werden, in dem durch diese Schicht die Rohrwandverjüngung

in der aufblähenden Beule behindert ·witd. Damit sind komplizierte Spannungs­

verhältnisse'in den an die'Beule angrenzenden Rohrabschnitten zu erwarten,

die u. U. zu inhomogenen radialen und ~chsialen Distorsionen des Hüllrohrs

führen können.

2. Der Einfluß von Temperaturexkursionen ~uf das plastische Verhalten von

Zry-4 im a-Bereicg

Die Absicht dieser Untersuchung wird durch die Frage begründet, ob SUllrohre,

die die Aufh~izphase eines LOCA ohne zu bersten überstanden haben, möglicher­

weise in der Abkühlphase den mechanischen Beansprucpungen nicht standhalten

und z.B. durchVersprödung versagen.

Dazu wurde ein Versuchsprogramm entworfen, das zunächst an'nichtoxidierten

Zugproben den Einfluß von TemperatureXkursionen im Vaku~ mit und ohne gleich­

zeitige Hochtemperaturverformung auf die plastische Verformbarkeit bei tie­

feren Temperaturen (im a-Bereich) untersuchen soll.

-7-
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Der vorliegende~ericht bringt nur einen sehr kurzen ersten Ausschnitt

aus diesem eben anlaufendenVersuchsprogramm.

Zry-4 Flachzugproben sind mit einer Aufhei.zgeschwindigkeit von 20 C!sec

auf 1000, 1100 und 12000 C erhitzt worden und nach verschieden langen Hal­

tezeiten t H = 35 sec f 10 min, mit unterschiedlichen Geschwindigkeiten

auf die PrÜftemperatur (zunächst 8000
C) ahgekühl t worden. Die so nur

thermisch behandelten Prüflinge sind darauffolgend in der selben Anlage

(Instron-Maschine) einem Zugversuch unterworfen worden. Die daraus ermit­

telten maßgebenden Verformungskenngrößen sind verglichen wprden mit jenen

aus Versuchen an nicht wärmebehandelten Proben. Festzustellen ist zunächst

eine Reduktion der Duktilität nach solchen Temperaturexkursionen (s. Abb.

4235.3), die primär zurückzuführen ist. einmal auf d?s bei hohen Tempera­

turen erfolgte Kornwachstum und zum anderen auf die versprödend wirkende

at-Phase.
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Tab~: 4235-1 Verknüpfung der Geschwindigkeitsexponenten bei unterschiedlichen

Beding!ungen.



- 258 -

F
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Metall oxyd ----....~
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~bb. 4235-1 Schematische Darstellung von Rissen in der Oxidschicht

einer Rundprobe während des Zugversuches.
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Abb. 4235-2: Makroskopische Aufnahmen von verformten Flachzug­

proben.
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4235.2 Untersuchungen zur Hochtemperatur-Wasserdampf-Oxidation

von Zircaloy 4-Hüllrohren

(S.Leistikow, H.v.Berg, D.Jennert, R.Kraft, G.Schanz u. R.Weis)

1. Oxidationskinetische Untersuchungen an ungespannten Rohrabschnitten

in Wasserdampf

1.1 ~!g~~i~~~~_gg!~E~~~~~gg~g~~g!~~_!~2!~~~~g_~~~igg~gg~g

1.1.1 Zeitgesetze der Rochtemperaturoxidation im Vergleich zu

Ergebnissen des ORNL

Diese Auswertung betrifft den vollständigen Satz von Oxidationsversuchen,

die im Rohrofen unter angenähert isothermen Bedingungen bei 900-13000 C durch­

geführt worden sind, und über die bereits berichtet ist (1,2). Es war fest­

gestelit worden, daß sowohl die Sauerstoffaufnahme als auch das Wachstum der

sauerstoffreichen Schichten Oxid und a-Phase in einheitlicher Weise durch

eine parabolische Abhängigkeit von der Reaktionszeit und durch eine Arrhenius­

Abhängigkeit von der Reaktionstemperatur beschrieben werden können. Die zah­

lenmäßige Pormulierung dieser Gesetze, die noch ausstand, ermöglicht nunmehr

den systematischen Vergleich mit Ergebnissen des ORNL (3).

Gilt für eine Größe x (Sauerstoffaufnahme oder eine Schichtstärke) das para­

bolische Zeitgesetz, dann ist in der Grundglei"chung dx/dt = 0 2/2x der Fak-. x
tor 0x2/2 eine zeitunabhängige, aber temperaturabhängige KOnstante. Diese

hat die Bedeutung einer Reaktionsgeschwindigkeitskonstante, wenn x die Sau­

erstoffaufnahme ist. Bedeutet x eine Schichtstärke, also bei diffusionskon­

trollierter Reaktion einen Diffusionsweg, so hat der Faktor 0 2/2 die Be-. x .
deutung einer DiHusionskonsEante, wie aus dem Vergleich der obigen Bezie-

hung nach Integration x2 = x
0

2 + 0x2t, mit der statistischen Grundgleichung

der Diffusion nach Einstein, x2 = 2 Dt, ersichtlich ist~ Die Integrations­

konstante x 2 kann im vorliegenden Fall der ideal parabolischen Oxidation
o

außer Betracht bleiben.

Als direkte Versuchsergebnisse standen die Sauerstoffaufnahme, sowie für

einen Teil der Versuche die metallographischermittelten Schichtstärken des

Oxids, der a-Phase und damit auch der Doppelschicht ~us beiden Phasen zur

Verfügung. Durch eine meist geringfügige Korrektur wurden diese Daten auf

idealisierte Versuchsbedingungen von 2, 5 und 15 min Reaktionszeit

und exakte Temperaturen von 900, 1000, 1100, 1?00 und 13000 C reduziert.
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Für jeden Versuch wurden nun die Größen 0 2/2 errechnet, die Streuung der. x
Einzelwerte und der Mittelwerte für jede Temperatur gebildet und in Dia-

grammen gegen die reziproke absolute Temperatur aufgetragen.

Für die aus der gemessenen Sauerstoffaufnahme .(mg/dm2) errechnete parabo~

lische Geschwindigkeitskot;lstante O· 2/2 [(g/cm2)2/sec ] ist aus Abb. 4235-4•
ersichtlich, daß zwischen 1000 und BOOoe mit guter Näherung eine Arrhenius-

Beziehung gilt. Die Ausgleichsgerade wurde ohne die Ergebnisse bei 9000e

aufgestellt, da diese deutlich tiefer liegen. Für den Zusammenhang zwischen

der Sauerstoffaufnahme J (g/cm2), der Temperatur~K) und der .Reaktionszeit

t (sec) ist somit folgende einh.eitliche Beschreibung gefunden: .2 = 0.2. t

mit 0.2/2 = 2,62 • 10-1 exp(-41 653/RT). In entsprechender W~ise ist: im

ORNL die Geschwindigkeitskonstante im Bereich 1000-1500oe ermitt~lt worden,

in diesem Fa~l ist die Gewichtszunahme nicht gemessen, sondern näherungs­

weise aus den gemessenen Schichtstärken 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 mäßige, aber syste­

matische Unterschiede deutlich.

In entsprechender Weise wurde die Geschwindigkeitskonstante 0q,2/2 (cm2/sec)

für das Wachstum der Oxidschicht aus meta110graphisch gemessenen Schicht­

stärken errechnet, Mittelwert undStreubereich für jede Temperatur gebildet

und gegen die. reziproke Temperatur aufgetragen (Abb. 4235-4). Die einge~

zeichnete Ausgleichsgerade für die Daten zwischen 1000 und 13000e zeigt ei­

nenTempero!iturverlauf ähnlich dem für die Sauerstoffaufnahme, wie zu erwar­

ten war, da der aufgenommene Sauerstoff hauptsächlich in der Oxidschicht

konzentriert ist. Der niedrig liegende Wert bei 9000e sowie die systematisch

höher liegenden ORNL~Werte entsprechen ebenfalls dem für die Sauerstoffauf­

nahme beschriebenen Befund.

In gleicher Weise wurden die Meßwerte für die Schichtstärke der a-Phase und

der Doppelschicht ~ aus·Oxid und a-Phase auf die parabolischen Geschwindig­

keitskonstanten 0 2 /2 und 0//2 ausgewertet. Die bei Versuchen mit hohera .".
Temperatur und langer Reaktionszeit beobachteten Einwachsungen der a- in

die ß-Phase wurden hierbei nicht berücksichtigt,. da ihr Bildungsmechanismus

mit der AbkUhlung von der Reaktionstemperatur verknüpft ist, weshalb sie bei

der Bet~aehtung isothermer Kinetik nicht ausgewiesen werden. Die graphische

Darstellung und Formulierun~ gemäß Abb.4235-5 zeigt, daß diean~egebenen

Arrhenius-Beziehungen mit guter Näherung zwischen 900 und 13000 e gelten.
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Im ORNL.wurden etwas kleinere Geschwindigkeitskonstanten gef~nden.

Der Vergleich alH~lt., beschriebenen Geschwindigkeitskonstanten mit entspre­

chenden ORNL-Ergebnissen zeigt eine generell recht gute.übereinstimmung in.

Anbetracht zahlreicher Unterschiede in Probenmaterial [Zusamlnensetzung, Ab­

messungen, Oberflächenzustand [gebeizt - ungebeizt: (ORNL)l,'Versu~hsaufbau
--,-,. .

und -:führung (Dampfdurchsatz und ~geschwindigkeit, Heizeinrichtung, Tempe-.. .. . ~

raturmessung, ein- und dq:>pelseitige Oxidation, Reaktipnszeitbereiche)' sowie

Auswertung (Sauerstoffaufnahme und Schichtstärken bzw. nur Schichtstärken

(ORNL». Deutlichere Abweichungen treten vor allem bei 10000C auf, wobei im

ORNLhöhere Öxidschichtstärke und Sauerstoffaufnahme, aber geringere a";

Schichtstärke ermittelt wurde.

Die Ursachen der bestehenden Abweichungen sind noch nicht vollständig ge..

klärt. Systematische Temperaturfehlmessung sollte zu Abweichungen führen~

die mit der Temperatur zunehmen und sich in Oxid und a~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, erklären daher nicht die Abweichungen bei

1000oC. Als mögliche Ursachen kommen außerdem Dampfangebot und -reinheit

infrage. Dampfmangel sollte vor allem bei hoher Temperatur und kurzen Zei­

ten die Sauerstoffaufnahme und das Verhältnis des 9xids zur a-Phase ver­

mindern. Ein Einfluß von Verunreinigungen im Dampf wurde im ORNL gefunden,

wonach von den untersuchten Gasen nur Sauerstoff (10%) in Dampf bei UOOOC

das Verhältnis des .Oxids zur a-Phase signifikant erhöhte (4). Der vor al­

lem bei hoher Temperatur die Reaktion beschleunigende Einfluß von Stick­

stoff resp. Luft, der mit mechanischer Desintegration der Oxidschicht durch

die konkurrierend ablaufende Nitiidbildung eirihergeht, ist bekannt (5,6,7).

Einer dieser Mechanismen, die das Wachstum einer Phase beschleunigen und

damit das der a~deren verzögern, könnte die beobachteten gegenläufigen Ab­

weichungen erklären. Der Einfluß der Zusammensetzung und des Oberflächen­

zustandes von Zircaloy 4 ist ungeklärt, vermutlich gering. Bei der metallo­

graphischen Auswertung sind systematische Meßfehler bei kleinen Schichtst~r­

keJ:l möglich.

Tabelle 4235-2 stellt die ermittelten Geschwindigkeitskonstanten denen an­

derer Autoren gegenüber, zu denen teilweise beträchtliche Unterschiede be";

stehen.



Tabelle: 4235-2 Empirische Gesetze der Kinetik des Schichtwachstums und der .Sauerstoffaufnahme

Parabolische Abhängigkeit von der Zeit t:

Arrhenius-Abhängigkeit von der Temperatur T:

x = Schichtstärke von Oxid ($), a-Phase (a),

A = Vorfaktor,Q = Aktivierungsenergiex x

x2 = 0 2 • t
x

o 2/2 = A exp (-Q /RT)x x x
Doppelschicht (~) bzw. Sauerstoffaufrtahme (-r)

Gültigkeitsbereich Sauerstoffaufnahme Oxid a-Phase Doppelschicht

[i oe ] A [g/cm2]2/sec A$[cm2/secl A [cm2/secl At;. [cm2/secl
T a
Q [cal/mol] Q~[cal/mol] Qa[cal/mol] Q~ [cal/mol]

T

Mittelwerte nach 1000 - 1300 2 62 • 10-1 3,91 • 10-2 2,54 • 10-1 8,30 • 10-1,
eigenen Daten (näherungsw. ab 700 41 653 40 164 43 561 43 885

ORNL-Daten 1000 - 1500 1,811 . 10-1 1 126 • 10-2 7,615 • 10-1 3,412 .10-1,
(ORNL/NUREG!TM-41) 39 940 35 890 48 140 41 700

Baker, Just RT-Smp. 2,07

(Zit. in Scatena, NEDO 10674) 4fi 500

Robson, Rittenhouse (ORNL-4758' 927- 1371 3 3 • 10-1, .

graph. interpoliert 38 800

Klepfer RT-890 (won. Zr02) 3,40 • 10-3

(Zit. in Scatena)
29 000

89<;>-1577{tetr. Zr02) 2 20· 10-2,
33 500

1577-Smp, (kub.Zr02) 6 40 • 103,
79 800

,.

Biederman etal., WPI 982-:1482 1,91. 10-2 9,40 • 10-4 i ,24 • 10-2
(J. Nucl.Mat. 62 1976,213-220) 33 370 29 300 33 500

I\)

~
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1.1.2 Kinetische Untersuchungen bei 700~10000C

Abweichungen von der parabolischen Oxidationskinetik waren in früherenVer~

suchen bei. 900°C erkannt worden. Daher wurde der Temperaturbereich zwischen

700 un~ 10000C nunmehr eingehender untersucht.

Gebeizte Rohrabschnitte von 30 mm Länge wurden im Rohrofen strömendem Dampf

(I m/sec) ausgesetzt, nachdem sie unter Argon vorerhitzt worden waren (iso­

therme versu~hsführ~~). Das im betrachteten Temperaturbereich geringe Über­

schwingen der Probentemperatur durch das Einsetzen der Reaktion wurde durch

kontinuierliches Einschieben ins Zentrum der Heizzone kompensiert, so daß

die Versuchsführung nahezu ideal isotherm war. pie VersuchstemperatUren wur­

den in 50°-Abständen gestaffelt, die Zeiten betrugen 2, 5, 10 und 15 min,

teilweise 1 und 3 mine Längere Versuche wurden bei 10000C ~it 30, 60 und 90

min gefahren. Mit identischen Versuchsparametern wurden jeweils 2-3 Oxida­

tionsversuche durchgeführt; die meist sehr geringe Streuung der Sauerstoff~

aufnahme betrug weniger als 5%, in einzelnen Fällen bis 10%. Die Proben

wurden zur Messung derSauerstoffaufnahmerückgewogen und meta110graphisch

untersucht.

Die AuftragungderSau~rstoffaufnahme~egendie Zeit, deren Quadrat- bzw.

Kubikwurzel (Abb. 4235-6) macht deutlich, daß mit abnehmender Temperatur

ein Übergang von näherungsweise parabolischer zu kubischer Zeitabhängig­

keit gefunden wurde. Selbst bei 10000C wird eine Abweichung vom ideal pa­

rabolischen Verhalten be~bachtet.

Führt man dennoch die in 1.1.1 beschriebene Auswertung auf parabolische Ki:"

netik fOE'maldu~.ch~ dann erhält mall. für 700....1000°<; Plirabo\lische Geschwin­

digkeitskonstanten, die ihrerseits etwas zeitabhän~igsindund daher für

jede Versuchszeit getrennt bestimmt wurden. Ihre Auftragung in Abb.4235-7

entsprechend Abb. 4235-4 verdeutlicht, daß die Arrhenius~Gerade entspre­

chend den verschiedenen Versuchszeiten mit abnehmender Temperatur auffächert.

Den Geschwindigk.eitskonstanten für die einzelnen Zeiten, die sich in syste­

matischer Weise, gruppieren, sind dabei Hilfslinien zugeordnet. Dem Vergleich

mit den Ergebnissen bisheriger Untersuchungen dienen die eingezeichneten

Streubänder. sowie die für den Bereich 1000-13000C aufgestellte und bis 7000 C

extrapolierte Arrhenius-Gerade.Entsprechend wurde die im ORNL für 1000­

15000C aufgestellte ArrheJ;lius-Gerade extrapoliert und eingetragen.
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Der Vergleich der eigenen Er'gebnisse z~igt; daß ~s zur einfachen paraboli~

.' sehen Beschreibung der Kinetik der Sauer~toffaufnahmemöglich ist, das für
. .

höhere Temperatur ermittelte Zeitgesetz anzuwenden, wenn maneill~Einbuße

a~ Genauigkeit der Beschreibung inkauf nimmt·, die durch' Abweicihungen vom

parabolischen Verhalten verursacht wird. Diese Be~chreibung hat den Vorteil,

daß sie für den gesaJll.ten Tempera~urbereich von 700~1300oC eiIlheitlich ist

und die Abhängigkeit der Gewichtszunahme von Zeit und Temperatur analytisch

mit·nur zwei empirischen Konstanten darstellt •

.Die Abb. 4235-8 und 9 zeigen metallographische Querschliffevon Proben, die

bei 1000oC.oxidiert.worden waren•. Die Größe der.ehemaligenß-Körner, die

sich bei der Abkühlung in Widlllanstätten-a.-Gefüge umgewandelt haben, wächst

nur noch .wenig mit der Oxidationszeit •.Das Oxid hat bis 30 min'jeweils' et­

w. die.gleiche Stärke.wie .dieberiachbarte Schicht aus sauerstoffstabilisier­

ter a-::-Phase,.währendsie .für die Versuehszeirten60und90mingegenübet der.

diinnerwerdendenarSchichtvorherrscht. Ab 15 minist zu· erkennen, .. daß die
- - - . I .

Phasengren~eE>xid~awelligwird, nach 60 und 90minwirdwelliges l\,ufbrechen

der Oxidsch,icht deutlich, das sich in einer Vielzahl kurzer Risse äußert,

die tangential aus&eriehtet ~ind, sowie einem Aufreißen des Oxids in'radia­

ler Rehrriehtung. j~ei mittleren VersuchszeitensindEinwachsungen der a- in
. . .

die ß7Phase.deut:lich.Fiir die tiefe·r.en Temperaturen. wu!de -:-tnit Ausnahme

der hierniehtuntersuchten'Langzeiteffekte -eineähnliche Morphologie ge­

funden, wobei.das.PrQbeninnere mit abnehmender Temperatur von rücktransfor...

miertemcß-Gefüge übera7ß-Zweiphasengefiige in a-Gefüge ü1:>ergeht .•

Die. beschriebenen.ID.OrphologischenEffekte nach langzeitigerOxidation bei

1000~C. sind.eindeutigm.it .. einer·' Ändertl;ng. der Oxid.atic>Ilsldnetikverknüpft.

Diese. ist.für.. 'l'ieftenip~raturoxidationbekannt als' beschleunigte Oxidaticm

im.so~•.Posttransita.onsgebiet·nach.tibersc~t'e;i..tenei:nesß'bergangs!>ereiches
:. .

(transitionpo;i..nt ••... break-awayc). Break--away '.tritt, wie" eigene Langzei tversu-

~h....e..•..zeigen,<bei400oC IUlch etwa· 500-l000h Oxidationszeit auf, nach etwa.' 'sauerstoffaufnatune. .'.. .
4fi):-50,lllgl~JlI.~t,,}ij.1i.:zunehmender Temp~raturwirddieserübergangerstpei .hö-

:'llerem.Sauerstoffinvetltar aber ilmner kürzerer Zeit erreicht •.Abb. 423~-1()
. i ..

<z~i3tidie Gew;iehtszunahrnebei 1000oC~iIlear gegen die Zeit aufgetr~gen,~

~A~ueh~, anschau,lieh,daß sieh die Qxidationskinetik na:ehca.~ 3Q Ddndra-
. . .

~~1$ell.ät;1!iJ.ert,vQn,paraboliseh~r>bis~ubisch:er ~eitabhän~igkeitc&eQlä,ß 9bi~

ger AusführuDg zu an,genähert. l·inearer Kinetik: ·'Ursac.he dieser Änderung is~
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der morphologisch erkennbare Übergang von einer diffusionskontrollierten

Sauerstoffaufnahme unter Ausbildung einet;' schützenden Oxidschicht, hin. zu

einer rascheren Aufnahme des Sauerstoffs, der die porös gewordene Oxid­

schicht unabhängig von ihrer Stärke durchdringt. Durch das rasche Wachstum

derOxidschichtwird die angrenzende Schicht aus sauerstoffstabilisierter

a-Phase,die ihrerseits diffusionskontrolliert langsam fortschreitet, nahe­

zu aufgezehrt.

1.1.3 Oxidation vorhydrierter Proben

Ziel dieser Untersuchung war das Studium des Vorgangs der Wasserstoffauf­

nahme durch Zircaloy, sowie die Klärung des Einflusses, den der Wasserstoff­

'gehalt auf eine nachfolgende Dampfoxidation ausübt.

Dazu wurden Rohrproben nach iiblicherVorbehandlung in strömendem Wasser­

stoffgas (0,3 l/min) höchster Reinheit bei 3000 C geglüht für Zeiten von

0,5; 1, 2,5 und 4 h.

Die GefÜgeuntersuchung der hydrierten Proben (Abb .4235-1 J - J3) ergab nach

0,5 und 1 hkeinen erkennbaren Einfluß auf das feinstkörnige a-Gefüge, nach

2,5 heinendeutlichen Wasserstoffeinfluß an wenigen Stellen, nach 4 h e~-

nen starkenWa,sserstoffangriff , .. ausgehend von einem größeren Anteil der Pro­

benoberfläche, während jeweils das übrige Gefüge praktisch unverändert aus­

sieht. Die stark a"ngegriffenen Stellen zeigen in ihren Randbereichen dicht

liegende Hy4ridlamellen. Es kann geschlossen werden, daß der Wasserstoff

nach einer gewissen Inkubationszeit von einzelnen Oberflächenstellen aus

inhomogen in die Proben eingedrungen ist. Dieser Befund wird gestützt dUI;'ch

chemische Analysen auf Wasserstoff sowie Mikrohärtemessungen. Die Analyse

ergab nach 0,5 und 1 h keine meßbare Wasserstoffaufriahme über den ursprüng­

lichen Gehalt von ca. 8-IOppmhinaus, während nach 2,5 und 4 h unsystema­

tisch sehr hohe Gehalte gefunden wurden, abhängig vom lokalen Angriff des

zufällig analysiertenProbenstückes.Die Stellenlokale~Angriffs enthalten

Wasserstoffanteile, die stöchiometrischem.ZrH2 etwa entsprechen. Stellen mit

Wasserstoff~ngriffzeigenhohe Mikrohärtewerte, während unbeeinflußt ausse­

hende Gefügesteilen in der Härte nur wenig über der unhydrierter Proben liegen.

Vorhydrierte Proben wurden unter den normalen Versuchsbedingungen in Dampf

beiiOOOoc für 15 min nachoxidiert. Wie die Ahb. 4235-U-+t3zeigen, bringt
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'der Wasserstoff nur an den stark.. hydrierten Stellen signifikante Änderungen

der Morphologie. An diesen Stellen lokalisiert war die Oxidation verstärkt

abgelaufen und hatte' zur Bildung dicker, schollig aufgerissener Oxidschich:­

ten ge'führt. In.Abhängigkeit von der Hydrierzeit ergab die Nachoxidation

eitle gegenüber dem hydrierten Zustand leicht verminderte Sauerstoffaufnamne

bei 0,5 und 1 h Hydrierzeit, für die beiden anderen'Zeiten dagegen stark

erhöhte Sauerstoffaufnahine (Abb. 4235-14). Wasserstoff wirkte sich somit in,
geringerer Konze~tral:ion mo~rierend· auf die Nachoxidation aus, während die

Sauerstoffaufnahme bei einem mechanisch desintegrierendem Gefüge mit einer

der Verbindung zr2H entsprechenden Konzentration stark erhöht wurde.

1.2 !i~~~i~sh~_~~~~E~~~h~~g~~~~~~~E~!~~2~E!!~E:!E!g~!~g!~g_~~g!~g~~g~~

·1.2.1 Vermehrte Sauerstoffaufnahme und veränderte Gefügestruktur als

Funktion der Abkühlungsgeschwindigkeit

Im Zuge der kinetischen Untersuchungen der Zircaloy 4/Wasserdampf-Oxidation

in programmgesteuerten, realistischen und hypothetischen Temperatur-Zeit­

Verläufen von Reaktorstörfällen wurden systematische Versuche· über den Ein­

fluß der Abkühlungsgeschwindigkeit von maximaler Reaktionstemperatur auf

die Sauerstoffaufnahine, den Gefügezustandunddie mechanischen Eigenschaften

des Materials begonnen. Die Untersuchungen basierten d~bei auf den immer

wieder angewandten,rechnerisch ermittelten DWR-Kühlttlittelverluststörfall­

Funktionen,b"~i d~nen über eine Gesamtdauer von drei Minuten die über den

Blowdowrt~Peak angesteuerte Maximaltemperaturzwisc~en800und 13000 C und

(nach Durchlaufender Haltezeit bei dieser Temperatur) die Abkühlungsge­

schwindigkeft zwischen 2 und 250 C!s variiert wurde. Die Auswertung der

Reaktions~rodukteWurde - im Vergleich zu den bei gleichen Zeiten und. Ma~

xiJ;Daltemper,aturen,aber durcll scharfe Abkühlung "abgeschreckten" Proben ­

durch gravimetrische und .metallographische Methoden vorgenommen.

Die gravimetrische Prüfung der über die verlängerten Abkühlungszeiten ein­

tretenden,. vermehrten Gewichtszunahme e.rgab einen lllaximalen Zugewinn von

etwa 30% für die langsamste Abkühlung '(Zo/s) von der Maximaltemperatur

(1300°)" d.h."bei einer:auf die Weise .um etwa 6 minverlängerten Reaktions­

zeit (Abb.,4235-15). Markante unterschiede der Gefügestruktur als Folge

unterschiedlicherADkühlungkonntennur für die 13000 C-Versuche festgestellt

w:erden (Abb. 4'235-16) •. Während durch die kontrolliert schnellste Abkühlung
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in 5SoC!s die bekannte martensitische a-Nadelstruktur (Widmannstätten­

Struktur) noch erhalten werden konnte, nimmt bei zunehmend verlangsamter

Abkühlung die Größe der stab- und plattenähnlichen Kristallite erheblich

zu. Unter den Bedingungen verlangsamter Abkühlung kommt es von einer ver­

minderten Zahl vo~ Kristallisationskeimen aus zu ein~m diffusionsbestimm­

ten Wachstum grober Kristallite. Die vermu~lich inhomogene Sauerstoffver­

teilung eines solchen Gefüges 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, störfa~lähnlichenkinetischen Versuchsergebnissen

Der nunmehr mögliche Vergleic~ unserer isothermen Versuchsergebnisse mit

denen der temperatur-transienten, störfallähnlichen Untersuchungen bei ent­

sprechenden Zeiten (3 min) und Temperaturen (800~1300oC) ergab das folgende

Bild (Abb. 4235- 17) •

Entsprechend der im Störfallverlauf - gegenüber der isothermen Reaktion ­

verminderten-Zeit-bei-Temperatur ~ommt es jedenfalls für 900-1300oC zu dem

bereits quantitativ beschriebenen reduzierten Gesamtumsatz (2 , 8). Seine

prozentuale Höhe ist ein von der maximalen Reaktionstemperatur unabhängi­

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 verkürzte Zeit-bei-Maxi­

maltemperaturent~egenläuft,verständlich. Im Vergleich zu dem nach Baker­

Just isotherm berechneten Gesamtumsatz bedeutet das zusammenfassende Ergeb­

°nis, daß für den genannten temperaturbereichin etwa 47% der Sauerstoffauf-

nahme abzuziehen sind, um auf den in. Frage gestellten Störfallumsatz umzu­

rechnen.

1.2.3 Temperatur.... transiente Oxidationvoroxidierter Rohrabschnitte

Im Zuge weiterer Berücksichtigung praktischer Gegebenheiten bei Reaktorstör­

fällen wurden - außer den temperatur~transientenBedingungen der Dampfexpo­

sition - auch mögliche maximale Voroxidationszustände des Brennelement-Hüll­

materials erzeugt, um ihren Einfluß auf die während eines Störfalles zu er­

wartenden reduzierten Reaktionsumsätzezu untersuchen. Dazu wurden Zircaloy-
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Rohrabschnitte während 26 Std bei 600°C und 7 Std bei 800°C bis zur,Bil­

dung einer Deckschichtstärke von rechnerisch etwa 30 pm Zr02 vo.roxidiert

und sod~lnn störfalltypischen Reaktionsverläufen während 3 min beiMaxi.l~
- ., . ' . 0" '." .'" - "temperaturen von 1000, 1100 und 1200 C unterworfen. Dl.e gemessenen Gew:J.,chts-

zunahmen ergaben das folgende Bild (Abb. 4235-18). Bei lOqO und .1IOOoC lagen

die Umsätze erwartungsgemäß deutlich unter denen des metallischen Oberflä-­

c.henzu.standes. Im Vergleich zu dem abgeschätzten Ergebnis eine.r nach 500 mg/cim2

Gewiehtszunahme über 3 Minuten ohne Zwisehenab,kühlung fortgesetzten Hochtem­

peraturoxidation jedoch ergibt sich eine etwasschlechtereSchutiwirkung als

die eines Hochtemperatur-Oxides. Bei 12000 C waren keinerlei Vorteilevermin­

cierter Sauerstoffaufnahme, im Gegenteil vermehrte Umsätze, auch gegenüber

ciem metallischen Zustand in störfalltypü;cher Reaktionsweise erkennbar.

Damit bestätigen sieh.diebereits in. isothermen Versuchen an, verschiedenar,-.

tigvoroxiG1.iertem Material gewonnenen.Resultate (2), die,auswiesen, daß.

bei, Temperaturen oberhalb .11000 C von. gel:' Voroxidation keineSchutzwirkung

auf das 0xidati:ve'StörfaUgeschehen eJ'w:artet werden kann, und daß bei resp.
, '

unterhalo 1100° jedoch die nach den neuesten "Messungen 'um 33% reduziert~n

Sterfallumsätze des metallis-chenMaterialzustandes noch. klar unterboten

werden.•

2•..·RGhrinnendrutk":"ZeitStandversuche 'in 'W.t$$erd~f und Argon

2. 1 !!!!!!~!!!!!!!~!!!!!h!~!!~

Die Versuchsapparatur wurdi bereits unlängst abgebildet und ausführlich be­

schrieben ( 7.). In diesem Bericht sollen daher nur die Verbesserungen an der.

Apparatl.lr, unddes.Versuchsablaufes .aufgezeigt werden.

Die Kapseln wurden bei der alten Versuchsanordnung'an ein Ti tan-:;Druckzulei­

tungsrohr angeschweißt'. Zeitweilige Schwierigkeiten durch Eutektikumsbildung

un4 sehr starke Oxidation des Titans ließen ein Zircaloy~2-Druckzuleitungs­

rohr zur Anwendungkonunen. Ein Führungsrohr zur Vermeidung der Dutchbiegung

des Druckzuleitungsrohres war somit nicht mehr erforderlich. Die höheren

Materialkostendes Zircaloy2-Rohres konnten durch mehrmaligen Einsatz eines,

Rohres.weitgehend ausgeglichen werden. - Bei der alten Versuchsanordnung wur­

de im Dampferzeuger ständig frisches Wasser verdampft. Ein ümba~ ermäglichte

die kontinuierliche Rückführung des Dampfkondensats, so daß ein geschlossener
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Dampfkreislauf entstand und die Versuche unter völligem Luftabschluß gefa~­

ren werden konnten. - Der während des Aufheizvorganges zum Spülen eingelei­

te.te Argonstrom wurde in einem separaten Ofen bei lOOOoe über Zirconspänen

als Gettermaterial gereinigt.

Im oben zitierten Bericht wurde auch die temperatur-transiente Versuchsfüh­

rung in Dampf beschrieben. Bei dieser Versuchs führung erreichen die Kapseln

erst nach 3-4 Minuten ihre Endtemperatur, so daß es bei hohen Innendrücken

bereits -vor Erreichen des gewünschten Druckes zum vorzeitigen Platzen der

Kapseln kam. Die weiteren Versuche wurden daher unter sehr streng isother­

men und isobaren Bedingungen gefahren.- Durch entsprechende Ventil schaltung

war es möglich, nach mehrmaligem Spülen des Kapselinneren und unter Ausschluß

des Kapselvolumens den gewünschten Innendruckrrobehalber einzustellen .. Der

Überdruck wurde danach unter Beibehaltung der Ventilstellungen abgelassen.

Durch Schli'eßen des Ablaßventils ließ sich der gewählte Innendruck innerhalb

von 8 Sekunden ohne Korrektur wieder einstellen.

Folgende Vorgehensweise wurde routin~mäßig angewandt (4235-19): nie Kapsel
" ~n ' '

wird drucklosunter gereinigtem ArgorJ4 .Minuten auf eine Temperatur gebracht,

die je nach notwendigen Endtemperaturen, durch die eintretende exotherme Re­

aktion von Zircaloy mit Wasserdampf, um lO-800 e unter ihrem Sollwert liegt.

Danach wird gleichzeitig das Dampfventil geöffnet und der Argonstrom abge­

stellt., Nach 8 Sekunden erreicht der Dampf die Kapsel, sogleich tritt die

exotherme Reaktion des Zircaloy 4 mit dem Wasserdampf eiThund die Kapsel er­

reicht innerhalb .von 8 Sekunden ihre Endtemperatur. Die Temperatureinstel­

lung des Ofenreglers muß sodann auf die neue Temperatur eingestellt werden.

Gleichzeitig mit Beginn der exothermen Reaktion erfolgt der Argoneinlaß in

das innere Kapselvolumen. Die Zeit von Beginn der Dr4ckaufgabe respektive

beginnenden Metall-Dampfreaktion bis zum Bruch ergibt die Standzeit. Nach

Erreichen der gewünschten Versuchszeit resp. nach erfolgtem Bruch wird die.

Dampfzufuhr abgestellt, der Reaktionsraum mit Argon wasserstofffrei gespült

und die Kapsel in den kalten Bereich des Ofens zum Abkühlen gebracht.

2.2 Y~E~~~~~~~~~~E!~~ß

2.?1 Bestinrrnung der maximalen Umfangsdehnung

Zur Bestinrrnung der maximalen,Umfangsdehnung wurde um die am stärksten ge-
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dehnten Stelle der zu vermessenden Kapsel ein etwa 2 nnn breiter Tesafilm­

streifen gelegt. Der sich etwas überlappende Tesastreifen wurde an der Pro"

be mit einem Rasiermesser aufgeschnitten, vorsichtig abgezogen, auf einer

ebenen Unterlage ausgebreitet und mit einer Lupenlampe direkt der Umfang ab­

gemessen. Bei geplatzten Proben wurde die Rißbreite mit einer Schieblehre

vermessen und in Abzug gebracht.

2.2.2 PhotographischeAbbildung der Kapseln

Nach Beendigung des Versuchs wurden die Kapseln jeweils in Front- und Seiten­

ansichtzum Bruch photographiertundin natürlicher Größe wiedergegeben. Kap­

seln, die nicht geplatzt waren, wurden entsprechend nur einmal photographiert.

2.2.3Probenverbereitung zur rasterelektronischen Auswertung

An der zu untersuchenden Stelle der Kapsel - vorwiegend an der am stärksten

gedehnten Stelle'" wurde ein ca. Snnn breiter Ring herausgetrennt. Dieser

Ring wurde halbiert, mit der Wölbung nach obenauf-einen speziellen Proben­

hal~er g~klebt und zur Verbesserung der Leitxähigkeit leicht mit Gold bedampft.

V,Ci>n .den so, vorbereiteten Proben konnten im Rasterelektronemnikroskop zur Un­

ters,uchung der Rißzahl ;und. ~breite Oberflächenaufnahmen zwischen 65-105.000­

fache:,Ve,rgrößerung .angefertigt werden.

2.3 Y!E!~~h!!Eß!~~!!!!

2.3.1 Zeitstandversuch.

Die"'" im Gegensatz zu den imfolgenqenAbschnitt bespr()chellen Versuche'- bis

zum Bersten derP;roben durchgeführten Rohrinnendruck-Kurzzeitstandversuche

ha~ten die in Abb. 42)$.,..20 wiedergegebenen EEgebnisse, die zu Vergleichszwek-
, '

,ken den entsprechenden Resul taten in Arg()n ( 2, 7) zugeordnet wurden. Hie;rbei

si~d die den angewandten,Rohrkaps~l""Innendrückenentsprechenden Tangential­

sPannungswerte auf der Basis der Ausgangsrohrdimensionberechnet und als Funk­

tion derStandzeitwiedergegeben. Jedoch wurden auch die wahren Tangential';"

spatlnu;ngen-u1!lter Berücksichtigung qer maximalenlJmfangsdehnung - gemäß der

Bezieb.~;berechllet

0t = 0t (l +e:)2
w A

C1t =, "wahre ,Tangentialspannung (Nl~)
w
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0t'. = anfä~gliche Tangential$pan~ung
Ae ' = max. 'Uafangsdehhung

uni in Tab. 4235"'3 wieder.egeben. Auf diese Weise' wul'de es möglich" den im
. .... . ...... 0 . ' . . '.

aIß...l1tBWandlt1l1is"'Teapel'at.ul'bel'eich (900 C) chireh hohe UtJfal1glildehnunge:nvorge-

tiuscht.:t.l '?esdgkeitsabfall der Proben zu korrigieren und die, Funktion da­

durch'in ~inezu den Geraden von 8000 und 950°C parallele Neigung zurückzu­

führen.

Dieeeso:ndere Aufmerksamkeit l'ichtete sich auf die festigkeitserhöhenden upd

c1uktilitätsmind~rnden Effekte der Dampfoxidation.Ein leichter Duktilitä.ts'"

rückgang wurde bereits bei 8000 C nach ExpoEdtionszeiten > 200 sec festgestellt,

'. wesentlic.h. stärker trat dieser Effekt bei 90() und 9500 C bereits nach sehr kur­

zen Reaktionszeiten hervor. Eine oxidationsbedingte Festigkeitszunahme wurde

bei den.beiden letztgenannten Temperaturen durch verlängerte Standzeiten ge­

messen, sie trat jedoch als, klare Abweichung von der gewählten ])arstellung

des Funktionsverlaufs.in Argon (Abb.4235-20) erst ab 150 sec bei 950°C deut­

lieh hervor und wurde als schraffierte Fläche gekennzeichnet.

Das äußere Erseheinungsbild der dampf-exponierten Kapseln (Abb. 4235-21

bis 23}war bestinnnt durch die mit steigender Reaktionstemperatur zu beobach-
abnehmenden . . '

tenden/Umfangsdehnungen. Es erwies sieh aber auch die Weite der Rißöffnung

der Kapseln als eine von den gewählten Versuchsbedingungen stark abhängige

Größe•.Amweitesten waren die bei 800°C unter hohen Innendrücken, d.h. kür­

zesten Standzeiten,< geprüften Rohrkapseln aufgerissen. Sie wurden dabei ge­

gen die Berstseite bananenartig gekrümmt. Die schwarzen oxidischen Oberflä­

chenschichten ,zeigten eine-rissige Struktur, weil die durch die mechanische
Kapserdehnung e~ne

Belastung auftretende/bruchfestigkeitsüberschreitende Beanspruchung der Zr02-

Oberflächenschicht zur Folge hatte. Dadurch wurde außerdem ein an1 Rißgrund

und den Rißflanken verstärkterOxidationsangriff ermöglicht.

2.3.2 Kriechkurven

Ausgehend von der Tatsache, daß in vorausgehenden Innendruckversuchen bei

900°, d.h. im Temperaturbereich der a/ß-Umwandlung, sehr hohe kriechgeschwin­

digkeitsabhängigeDehnungswerte gemessen wurden, erschien es' interessant,

Kriechkurven unter verschiedenen Innendrücken durch Versuchsabbruch von Ein­

zelmessungen, und deren Vermessung 'auf maximale UmfangsdehnUfJ.g aufzunehmen. '

Das wurde zeitgleich für Argon und Wasserdampf bis zum Bruch in jeweils 4";;5
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Tab. 4235-3; Rohrinnendruck~Kurzzeitstandprüfungvon Zircaloy 4­

Rohrkapseln in reinem Argon und Dampf

bei 800 - 900 - 950°C

Argon

Temperatur

[oC]

Innendruck

[at]

Standzeit

[min,s]

Tangentia -Spannung

(Vers.-Beginn) (Bruch)
cr tA [N Imm2

] cr t" B w [N /nun2]

Max. Umfangs­

dehnung (Bruch
EB [%]

800 70,8

51,8

41,2

32,4

40"

2' 30"

11' 16"

40' 5"

46,0

33,5

26,6

21,0

,174,2

130,8

97,9

72,1

94,6

97,7

91,7

85,3

900 40,0 20" 25,9 72,8 67,7

25,0 1' 44" 16,2 46,2 68,9

23,0 2' 1" 14,8 40,3 65,2

16,0 7' 55" 10,1 44,1 108,6

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 29' 43" 5,7 34,8 146,6

9,0 33' 14" 5,8 26,7 113,8

950 19,0 21" 12,4 26,5 46,4
\

16,0 48" 10,3 21,9 45,7

13, I 2' 2411 8,5 22,1 61,2

10, I 8' 52" 6,5 19,3 71,9

8,0 17 ' 14" 5,2 12,7 56,6
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'J;:emperatur Innendruck Standzeit
Tangentia ";;'Spannung Max. Umfangs-

[OC] [at] [min,s]
(Vers.-Beg!nn) (Bruch) dehnun~(Bruch
(YtA [N/nnn] (Yt [N/mm2] €B [.]

I. Bw

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' 311 20,7 61,5 72,3

900 39,8 21" 25,4 51,7 42,7

29,4 1' 7" 18,7 42,7 51,2

23,0 2' 15" 14,9 31,5 . 45,7

19,9 4' 5211 12,8 31,9 58,0

16,0 8' 20" 10,2 24,5 54,9

12,6 16' 2611 8,1 23,1 69,3

10,0 32' 4611 6,4 16,5 60,4

950 21,1 1011 13,7 19,3 19,0

18,9 11 11 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 1' 3" 9,6 12,5 13,8

13,7 1' 17" 8,8 11,2 12,9

13,0 2' 21 11 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 Innendrücken von 10, 16, 23 at durchgeführt. Die gewonnenen

KriechkurV'en sind in Abb. 4235-,.24 wieder~egeben. Man etkenntaus dieser Dar­

stellung, . daß

- bei sehr kurzen Standzeiten in Dampf relativ niedrige Bruchdehnungen

(40%) beobachtet resp. extrapoliert werden können,

- das Ausmaß der Bruchdehnungen sich umgekehrt proportional zum Kapsel­

innendruck verhält, also mit abnehmendem Druck ansteigt,

- die überlagerte Dampfoxidation einen festigkeitserhBhenden und

duktilitätsvermindernden Einfluß ausübt.

In Abb. 4235-,.25 ist der zeitliche Verlauf der wahren Tangentialspannung (be­

rechnet auf der Basis der maximalen Umfangsdehnung) aller Versuche wiederge­

geben. Sie läßt deren starken Anstieg aufgrundder sich vermindernden Wand­

stärke erkennen.

In Einzelabbildungen (Abb. 4235-26 bis 28) sind die für die drei verschiede­

nen Innendrücke durch Versuchsabbruch gewonnenen sowie die nach Bruch entnom­

menen,. gedehnten Kapse1proben:wieder~egeben.Jeweils wurden die Versuchs­

l;'.esp. Standzeiten und gemessenen maximalen Dehnungen hinzugefügt.

Es zeigte sich, daß

- bis zum Ende des sekundären Kriechbereichs die beobachteten Kapse1dehnun­

gen unabhängigvom,Milieu.über deren Länge gleichmäßig und rot~tionssymme­

trisch auftraten,

erst im tertiären Kriechbereich deutlich einseitige Verformungen d.h. Beu­

len, auftraten, die schließlich zur Lokalität des Bruches wurden. Die Be­

rechnung der wahren Tangetlttalspannün~ .einer sölenermaßen verföfnifen,. ge­

borstenen KapseL kann aufgrund der über den Umfang unterschiedlichen

Wa.nc,lstärke.desha1b nur einen mittleren Nähel;'ungswett erbringen;

- schon nach.Expositionszeiten von >I min in Dampf reduzierte Dehnungswerte

gemessen we;~en konnten.\©iese lagen vor allem bei Vergleich der geborste­

nenProben erheblich unter denen der argonexponierten Proben.

- die.geclehnten,Kapseln.in.ihrerGesamtheit, d.h.schon bei sehr kurzen Zei­

ten,innerermechanischerundäußerer.korrosiver.Beanspruchung,Risse in d&r

äußeren Zr02-Deckschicht aufwiesen.
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Zu einer genaueren Prüfung ihrer Zahl pro Umfangs länge und ihrer Breite

wurden rasterelektronenmikroskopische Untersuchungen durchgeführt~ Einige

Aufnahtnen sind im überblick in Abb. 4235-29 wiedergegeben. Durch ihre

quantitative Auswertung konnten die folgend~n beanspruchungsbedingten Un­

terschiede von Rißbildung und Rißwachstum für die frei verschiedenen Kap­

selinnendrücke ermittelt werden:

Bei dem Versuch bei hohem Innendruck (23 at), dem eine Standzeit von 135 sec

entsprach, trat sehr schnell eine hohe Rißdichte (200 R/cm) auf, die in Über­

einstimmung mit der Tendenz aller übrigen Versuche bis zum Versuchsende kon­

stant blieb; kurz vor dem Ende der Standzeit stieg die mittlere Rißbreite auf

das 4,5-fache (18,3 pm).

Bei dem Versuch bei mittlerem Innendruck (16 at), dem eine Standzeit von

500 sec entsprach, trat schnell eine gegenüber dem erstgenannten Versuch ver­

minderte Rißdichte auf (120 R/cm); die Risse verbreiterten sich im tertiären

Kriechbereich auf das 5,3-fache (29 ~m).

Bei dem Versuch bei niedrigerem Innendruck (10 at), dem eine Standzeit von

1966 sec entsprach, trat bald eine gegenüber den beiden erstgenannten Versuchen

weitergehend verminderte Rißdichte auf (90 R/cm); die Risse verbreiterten sich

jedoch im tertiären Kriechbereich auf das 7-fache (35 ~m).

Die aus der Rißzahl und der Gesamtdehnung der gebrochenen Kapseln (Abb. 4235-30)

berechneten Rißdichten und mittleren Rißbreiten wurden in einer hyperbolischen

Funktion (Abb. 4235-31) zusammenfassend d~gestellt. An der Probe des 10 at-Ver­

suchs wurde die geringste Rißdichte, aber größte mittlere Rißbreite, an der des

23 ät""'Versuc.hs, die höchste Rißdichte und geringsEe miulel'e Bl."eite beebachtet.

Der Vers~ch ~ei 16 at zeigt dazwischenliegende Werte.

Die quantitative planimetrische Auswertung dieser Versuche auf das Ausmaß der

spannungsverstärkten Oxidation ist derzeit im Gange.
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Abb.4235-6 ZfRCALOY 4/0AMPF -HT -OXI-DATJON
GEWICHTSZUNAHME ALS FUNKTION DER REAKTIONS­
ZEIT (s: 15 min, 700-1000° C,IN LINEARER, PARABO ­
L1SCHER UND KUBISCHER AUFTRAGUNG
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Abb.4235-7 ZIRCALOY 4/DAMPF-HOCHTEMPERATUR OXIDATION
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ZIRCALOY 4/0AMPF-HOCHTEMPERATUR-OXIOATION
Abb.4235-8 1000 oe, 1m/s ,isotherm

1min 5min

2min 10 min 100X
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ZIRCALOY 4/0AMPF-HOCHIEMPERATUR-OXIDATION
Abb.4235-9 1000°(,1 m/s, isotherm

15 min 60 min

30min gOmin 100 X
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Abb.4235-10 ZIRCALOY 4/DAMPF-HT-OXIDATION

ABHANGIGKEIT DER GEWICHTSZUNAHME VON
DER REAKTIONSZEIT BEI LANGZEI TVER­
SUCH EN BIS 90 min,1000° C.
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Abb.4235-11 ZIRCALOY 4/ HOCHTEMPERATUR-OXIOATION
A: durch H2 [1/2h;300°C0,3l/min] A: durch H2[lh;3000[;O,3l/min]

R~ VSfbehandlung [H2;1/2 h;3000C j B: Vorbehandlung [H2 i 1h;300°C
O,3lfmin] und Dompfkorrosion O,3l/min] und Dampfkorrosion
[15min,1000° C, 1m/s] [15 min, 1000°[,1 mIs]

A

B

100 X
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Abb.4235-12 ZIRCALOY 4/ HT-OXIDATION
A:durch Hz [2 1/2 hj 300°C; O.3l/m in]
B: Vorbehandlung [Hz; 21/2 hi 300°Ci 0,3l/min]
und Dampfkorrosion [15min;1000°CJ m/s]

A

B

100Xi geätzt
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Abb.4235-13 ZIRCALOY 4/ HT-OXIDATION
A: durch H2 [4h;300°C;O,3l/min]
B: Vorbehandlung [H2;4h j 300°C;O,3l1min]
und Dampfkorrosion [15 minj 1000°C;1 m/s]

A

B

100 X;geätzt
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Abb.4235-14 ZIRCALOY 4/ DAMPF-HT-OXIDATION
(1000°C,15min.) IN ABHANGIGKEIT DER VORAN­

GEGANGENEN HYDRIERZEIT
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Abb.4235~15 ZIRCALOY 4/ DAMPF- HOCHTEMPERATUR -OXIDATION
ISOTHERMER UND TRANSIENTE ZEIT-TEMPERATUR -VERLAUFE UNTER VARIATION.. ..

DER ABKUHLGESCHWINDIGKEIT MIT ANGABE DER GEWICHTSANDERUNGEN
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Abb.4235-16 ZIRCALOY 4/DAMPF-HOCHTEMPERATUR-OXIDATION
QUERSCHLIFFE VON ROHRPROBEN NACH TEMPERATUR-TRANSIENTEN
VERLAUFEN (3min, 950-750-1300 oC, GEFOLGT VON UNTERSCHIED­
LICHEN ABKUHLZEITEN

100 jJ m 0----<

Abkuhlgeschw IGes Versuchsdauer/OrÄufnahme 58 °C/s, 3+1.75 mln, 765 mg/dm2 02

Ahkuhlgeschw IGesVersuchsdauer/OrAufnahme 10 ° Cis, 3 + 2,75 mln,908 mg/dm20Z

25°Cls,3+2,15mln,816mg/dm202

2D C/s, 3+7,7mln, 1000 mg/dm2Oz
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Abb.4235-17 ZI RCALOY 4/0AMPF-HOCHTEMPERATUR -OXIDATION
.. ..

GEWICH TSZUNAHME NACH 1. ANGENAHERT ISOTHERMER UND 2. STORFA LLTYPISCHER REAKTIONS-
FUHRUNG MIT .HALTEZEIT BEI MAXIMALTEMPERATUREN VON 800-1300 oC UND GESAMT­
REAKTIONSZEIT VON 3min (1m/s ,lot)
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Abb.4235-18 DAMPF-OXIDATION VORKORRODIERTER ZIRCALOY 4-PROBEN
UNTER LOCA -BEDINGUNGEN (1m/s I 1barl 3mln
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Abb.4235-19 ROHRINNENDRUCK-KURZZEITSTANDPRUFUNG
VON ZIRCALOY 4ROHRKAPSELN IN WASSERDAMPF
VERFAHRENSWEISE DER ARGON -INNENDRUCKBEAUFSCHLAGUNG

BEI GLEICHZEITIGER DAMPF - EXPOSITION
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Abb.4235-20 ROHRINNENDRUCK-KURZZEITSTANDPRUFUNG

VON ZIRCALOY 4ROHRKAPSELN IN REINEM ARGON ODER DAMPF
MIT ANGABE DER UMFAN GSDEHN UNG IN 0/0
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Abb.4235-21 ROHRINNENDRUCK-KURZZEITSTANDPRUFUNG
VON ZIRCALOY 4ROHRKAPSELN IN DAM PF BEI 800 0 C

1: 1

Frontonsicht

t[min,s]; PiS [at]

0tA[N/mm 2LES (%]

Seitenansicht

38"·708, ,

45,4; 89,6

3'; 51,8

33,1; 97,7

9'34";41,2

26,5;78,0

37'33"· 32 3, I

20,7; 72,3
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Abb.4235~22 ROHRINNENDRUCK -KURZZEITSTANDPRUFUNG
VON ZIRCALOY 14ROHRKAPSELN IN DAMPF BEI 900°C

1:1

I

t[min,sL pi [at] 21"· 39 8 67" ;29,4 2'15";23 4'52"; 19,9 8'20";16 16'26"·12 6 32'46"·10 [\), , , , . ...0
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()\

25,4;42,7 18.7 j 51,2 14,9; 45,7 12,8; 58 10,2; 55- 8,1; 69,3 6,4; 60.4 I

Frontansicht

Sei tenansicht
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Abb.4235-23 ROHRINNENDRUCK-KURZZEITSTANDPRUFUNG·

VON ZIRCALOY 4ROHRKAPSELN IN DAM PF BEI 950 0 C
Frontansicht

t [min,sL Pi [at]

6t [N/mm2L[8[°/0]

Seitenansicht

11"·189, ,
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7,8;27,2
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34'30"·103,. I

6,6;36,6
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---:J



t1 0 X 0 Argon

KRIECHDEHNUNG ALS FUNKTION DER ZEIT

- 298-

Abb4235-24 ROHRINNENDRUCK-KURZZEITSTANDPRÜFUNG
VON ZI~CALOY 4ROHRKAPSELN IN ARGON UNO DAMPF BEI 900°C

Angabe: Druck [at]
Spannung [N/mI)12]
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Abb.4Z35-25 ROHRINNENDRUCK -KURZZEITSTANDPRUFUNG

VON ZIRCA~OY 4ROHRKAPSELN IN ARGON UNO DAMPF BEI 900°C
ZEITLICHER VERLAUF DER WAHREN SPANNUNG
(berechnet auf der Basis max. Umfangsdehnung)
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Abb.4235-26 ROHRINNENOR UCK-KURZZEITSTANOPR UF UNG

VON ZIRCALOY 4- ROHR KAPSELN IN ARGON UNO DAMPF BEI 900 oe
Kapseln noch Versuchsabbruch noch Bruch

Vorder- und Seitenansicht

I

\>J
o
o
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Umfangs­
dehnung

[0/0]
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Abb.4235- 27 ROHRINNENDR UCK - KURZZEIT5TANDP RUFUNG
VON ZIRCALOY4 - ROHRKAPSELN IN ARGON UND DÄMPf BEI 900 0 C

Kapseln nach Versuchsabbruch . nach Bruch
Vorder- und Sei te nonsieh t

,
l),l
o
-:>.

[0/0 ]
max.

Umfangs­
dehnung

[0/0 ]
max.
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dehnung
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Stondzeit bei

160t 50"
10,2 N/mm 2
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Abb.4235-28 ROHRINNENOR UCK-KURZZ EilSTANOPR UF UNG

VON ZIRCALOY4- ROHRKAPSELN IN ARGON UND DAMPF BEI 900 0 C
Kapseln nach Versuchsabbruch nach Bruch

Vorder- und Sei tenansich t.

\N
o
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I

[G/o ]

max.
Umfangs­
dehnung
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max.
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ROHRINNENDRUCK-KURZZEITSTANDPRUFUNG
VON ZIRCALOY 4ROHRKAPSELN IN DAMPF

900°C, 10 -23 bar
AUSWERTUNG VON REM-OBERFLÄCHENAUFNAHMEN

BOX

E= 45,7; 135 sec =Bruch

260 X

E= 11,84; 111 sec
23 bar

E= 6,34; 60 sec

Abb.4235-29

16 bar
E=6.02; 120sec E=15,1;309sec E= 21,87; 401 sec E= 54.96; 500 sec =Bruch

-.N
o
...N

E= 60,43;1966sec =l3ruchE=21.84;1500secE=15.94; 1000 secE= 8.76; 400 sec
10bar __

E=3,29; 100 sec
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Abb.4235-30 ROHRINNENDRUCK-KURZZEITSTANDPRUFUNG
VON ZIRCAlOY 4ROHRKAPSELN IN DAMPF

900°C, 10 -23 bar
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4235.3 Untersuchungen zum Einfluss des OxidbrennStoffes und von

Spaltprodukten auf die mechanischen Eigenschaften von Zry­

Hüllrohren bei LWR-Störfa.lltransienten

(P.Hofmann, C.Politis, K.Kurz, H.Metzger, G.Rejman, B.Scheckel;

IMF)

~!~f!~!!_~~!_!~~~~~~!!~!!~~_!~f_~!~_~~~h!~!!~h~~_~!g~~!~h!fE~g_y~g

~!I:~:g~!!!2h!~~

Der Einfluss des Sauerstoffpotentials des U02 (O/U-Verhältnis) auf das

Verformungs- und Bruchverhalten von kurzen Zry-4-Hüllrohren wurde wei- .

ter untersucht. Die Berstversuche mit den·U0
2

- und Ar-gefüllten Rohr­

proben erfolgten unter Schutzgas bei gleichzeitiger Temperatur- und

Druckmessung. Der Vorinnendruck in den Rohrproben bei 200C variierte

zwischen I und 60 bar. Die Aufheizgeschwindigkeit war nicht konstant;

zwischen'20 und 10000C betrug sie im Mittel, je nach Rohrfüllung (U02­

Pellets/Pulver, Ar), zwischen 4 und. 6,50C/s. Während der Aufheizperio­

de kam es zu einemtemperaturbedingten Druckanstieg in den Prüflingen;

die maximalen Differenzdrücke betrugen etwa 110 bar.

Wie die Versuchsergebnisse der Berstexperimente zeigen, geht der Ein­

fluss des Sauerstoffpotentials des U02 auf die Berstdaten (Temperatur,

Druck) von Zry-4-Hüllrohren bei mittleren und hohen Berstdrücken

(ilPB >15 bar) deutlich zurück (Abb. 4235-32). Die Berstdaten der U0 2­

haitigen Rohrproben und der Ar-gefüllten Vergleichsproben liegen in

einem 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 Berstdrücken (ilPB <10 bar) wird dagegen, Je nach Füllung

der Rohre, ein unterschiedliches Verformungs- und Bruchverhalten der

Zry-Hüllrohre beobachtet. In Gegenwart von stark überstöchiometri­

schem Brennstoff (U02 ,o5) kommt es zu einer Verfestigung der Zry-Hülle

infolge Sauerstoffaufnahme, d.h. bei gleichem Differenzdruck sind hö­

h~re Temperaturen erforderlich, um die Rohre zum Bersten zu bringen,

als bei den Rohrproben,die stöchiometrisches U02 oder Argon enthalten

(Abb. 4235-32). Generell zeigen bei niedrigen Differenzdrücken die

U0 2- bzw. Ar-gefüllten Rohrproben unterschiedliche Berstdaten.

•
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Vergleicht man die Berstdaten der U02- und Ar~gefüllten Zry-Hüllrohre

mit denen ande.rer Experimentatoren, so erkennt man, dass bei Berst­

drücken oberhalb 10 bar die Bersttemperaturen zentral im Streufeld

der verschiedenen Versuchsergebnisse liegen (Abb. 4235-33). Bei-sehr

kleinen Berstdrocken und demzufolge hohen Bersttemperaturen siJ;ld im Tem­

peraturbereich zwischen 1100 und 12000 C nur dieje.nigen Rohrproben ge­

borsten, die stöchiometrischen oder schwach Uberstöchiometrisehen Brenn­

stoff (0/US2.005) _enthielten (Abb. 4235-33). Die Zeit bis zum B~rsten

dieser Prüflinge variierte zwischen etwa 10 und max. 54 min (Abb.

4235-34/35). In diesem Zeit- und Temperaturbereich gingen die Ar-ge~

füllten Rohrproben von isothermen/isobaren Experimenten (GfK-IMF 11 ­

Daten, PNS-Vorh. 4235.2) nur bei grösset::en Differenzdrücken zu Bruch.

Eine Erklärung für das unterschiedliche Berstverhalten der U02•Qo- bzw.

Ar-ge;üllten Zry-4-Rohre bßi sehr kleinen Differenzdr~ckenkann t.Zt.

noch nicht gegeben werden. Anzumerken ist, dass es sich unter diesen

Temperatur~/Druckbedingungenjedoch nicht Um LOCA-typische Werte han~

delt. Unter LOCA-typischen Versuchsbedingungen hat das Sauerstoffpo­

tential des U02 nach den vorliegenden Versuchsergebnissen praktiSch

keinen Einfluss auf die J3ersttemper.;aturund den Berstdruck.

Was die Zeit bis zum Bersten der Hüllrohre anbelangt (Abb.4235-'34/35),

ist zu beachten, dass die Aus gangs temperatur bei den Versuchen 20°C

betrug. Berücksichtigt man die Zeit bis zum Erreichen einer Hüllrohr­

temperatur von ca. 350°C (ca. 50 - 90 s), so konimt man zu realistischen,

d. h. praxisrelevanten Aufheizzeiten (nach D. G. Hardy /9/ hat die Pro­

ben-Ausgangs temperatur bei den Bers~versuchen keinen Einfluss auf die

Berstdaten der Hüllrohre). Bei Zeiten bis zum Bersten <180 s (20oC-> TB)

sind-keine nennenswerte. chemischezry/U02-Wechselwirkungen festzustel­

len, wie metal10graphische Untersuchungen der Rohrproben gezeigt haben.

Unter diesen Be.dingungen ist daher praktisch auch kein Unterschied in

den Berstdaten der U02 und Ar-haltigen Rohre zu beobachten.

Die Berstdehnungen (Umfangsdehnungen) der Zry-4-Rohre variieren in Argon-At­
mosphäre zwischen etwa 10 und 30 % (Abb.4235"'36). In Übel;einstinnnung mit Angaben

_ ° . aus der
Literatur existiert im Zweiphasengebietdes Zry bei etwa 930 C ein Mi-

nimum in den Berstdehnungen mit Werten ~60% (Abb. 4235-36/37). Der



BerstddrQckbeträgt bei dieser. Temperatur etwa 30 bare (Abb. 4235-32).

Die Berstdehnung der Hül1rohre als Funktion des Berstdruck,es zeigt bei

diesem Druck ebenfalls ein Minimum (Abb.4235-38). Ähnliche Ergebnisse

wurden von D.O.Hobson und P.L.Rittenhouse IIO~auch 'für wesentlich grös­

sere Aufheizgeschwindigkeiten der Rohrproben, gefunden (Abb.4235-39).

Die Ursachen für die Abnahme der Berstdehnung der Hüllrohre im Zweipha­

sengebiet sind u. a. in der Phasenumwandlung des Zry zu suchen, bei der

Phasen unterschiedlicher mechanischer Eigenschaften das Verformungsver­

halten bestitmnen. Nach Untersuchungen von H.M.Chung et al. 1111 wurden

aber auch im einphasigen ß-Gebiet ausgepragte Bereiche mit minimalen und

maximalen Dehnwerten der Zry-Rohre beobachtet.

Vergleicht man die Berstdehnungen der U02- und Ar-gefüllten 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 über­

stöchiometrischen Brennstoff (U0
2

•05 ) enthalten, zu beobachten sind

(Abb. 4235-36,40). Bei diesen Rohrproben treten zwei deutliche Maxima
., .' ....• 0" . ' .•
1n den Umfangsdehnungen be1 etwa 870 und ca. 1Q20 C aut'o Sp.ez1ell das erste

Maximum an der Phasengrenze ~+ß/~ wird im wesentlichen durch die brenn­

stoffhaitigen Proben verursacht (Abb. 4235-36). Diese Feststellungdeu­

tet u.a. auf eine Beeinflussung der Zry~4-Rohrverformungdurch das Sau­

erstoffpotential de~ U02 hin. Im allgemeinen würde man jedoch annehmen,

dass es mit steigendem Sauerstoffpotential der Versuchsatmosphäre zu

einer Abnahme der Zry-Duktilität kotmnt, nicht jedoch, wie es hier beo­

bachtet wird, zu einer Zunahme. Weitere Experimente zur Klärung dieses

Phänomens sind daher notwendig.

Um den Einfluss von Jod und anderen Spaltprodukten auf das Verformungs­

und Bruchverhalten vonZry-Hüllrohren zuerinittlen, War die Erprobung

von Druckmessverfahren bei hohen Temperaturen erforderlich. 1?ie Tempe­

raturderMessmembrane der Druckmessdosen muss bei diesen Experimenten

oberhalb der Kondensationstemperatur der Spaltprodukte liegen, d.h. bei

Jod mindestens 200
0

C betragen. Anderenfalls kondensiert das Jod an

kalten Stellen des Systems und steht so nicht mehr für die Reaktionen
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in den Zry-4-Rohrproben zur Verfügung. Als optimal für die Versuche hat

sich eine Druckmessdose (Fa.Dynisco) erwiesen, bei der der zu messende

Druck über eine Membrane und Hg-Kapillarleitung auf eine zweite Membrane.

mit Dehnungsmessstreifen übertragen wird. Der Vorteil dieses Systems ist,

dass die Messmembrane;'Temperaturen bis zu 4000 Cstandhält, der Dehntqe.s$t

streifen jedoch sich auf Raumtemperatur befindet und so keine komplizier­

ten Temperaturkorrekturen des Druckes erforderlich sind. Erste Experimen­

te mit Jod-haltigen Zry....4-Rohren wurden bereits durchgeführt.

!i~~!i~_~~!....~~~~i~~~~~_~~~~!~!!!E~~~ß~~_~!!!~~~~_~!~~~!!~!!_~~~_~~!!~!­

!~!i~!_B~i~~~~~_!~!2~!!~~!~~

Zum Studium der chemischen Wechselwirkungen zwischen dem U0
2

undZry-4­

Hüllmaterialunter Power Cooling Mismatch (PCM)-Bedingungen,d.h. bei

grossen U02/Zry-Kon~aktdrückenund hohen Temperaturen, wurden erste Glüh­

~erimente durchgeführt:)Zum Vergleich erfolgten Versuche ohne direkten

Festkörperkontakt zwisc~en dem U02 und Zry. Die Experimente erfolgten

mit kurzen gasdicht verschweissten Zry-4-Hüllrohren.in einem Gas-Hoch­

druckautoklaven unter Argon (Abb.4235-41). Die Hüllrohre waren mit hoch­

dichten stöchiometrisch~nU02-Pelletsgefüllt:, z. T.wurden. dem Brenn­

stoff noch simulierte Spaltprodukte (Cs, J, Te) zugegeben; der simulier­

te Abbr~dbetrug 10 At.%.ZumSchutz gegen eine Oxidation der Zry-

Hülle von au~sen durch Verunreinigungen des Schutzgases (Druckmedium),

wurden die Prüflinge mit einer Tantal-Folie umwickelt. Die Glühtempera­

turen variierten zwischen 1100 und 14000 C, die max. Glühzeit betrug

30 mine Die U02/Zry-Reaktionsexperimente erfolgten bei einem Aussendruck

von 1, 10 und 70 bar; der Innendruck in den Rohrproben betrug 1 bar bei

200 C.

Wie die Versuchsergebnisse zeigen, hängt der Umfang der chemischen Wech­

selwirkungen zwischen dem U02 und Zry entscheidend davon ab, ob ein Fest­

körperkontakt zwischen dem U02 und Zry existiert, oder nicht. Ohnedirek­

ten UQ2!Zry"'-Kontakt ~rfolgt ein Sauersto'fftransport vom U02 zum Zry nur

. aber die Gasphase der u~a. von dem O/U-Verhältnis desU02 abhängt. Bei

niedrigen Temperaturen kommt es dadurch z.T. schon zur Ausbildung einer

a~Zr(O)-Phase und Zr02 , bei hohen Zry-Temperaturenkonnte dagegen diese

Phasenbildung nicht beobachtet-werden. Bei bestehendem Festkörperkon-

+} Diese Untersuchungen werden im Rahmen der deutsch-amerikanischen Zu-.
saIIimenarbeit als out-.of-piie-Referenzversuche zu dert in-pile-PCM-Tests
'in derPBF (Power Burst Facility) durchgeführt.
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~akt hat die Grösse des K~ntaktdruckesaufdie U02/ztY-Reaktionen 'of­

fenbar keinen Einfluss. Das Ausmass des Hüllangriffes. ist bei den unter-
} , ,

suchten Kontaktdrücken (10, 70 bar) ,praktisch gleich gross.

Je nach Differenzdruck kommt es zum teilweiseri.bzw\. vollständigen

Kollabieren desZry-Hüllrohres auf die UOy-fellets. Bei einem Auss endruck

von 10 'bar bilden sich bei 12000 CzweiHüllrohrfalten, cI.h.' Stellen, w.o
kein U02/Zry-Festkörperkontakt existiert (Abb.'4235-42). Die Schliffbild­

aufnahmen zeigen sehr deutlich den Unterschied im Reaktio~sverhalten des

U02/Zr-Systems bei den un~erschiedlichenKontaktverhältnissen. Die Me­

chanismen Und Randbedingungen, die zum Aufkriechen der Zry-Hülleauf den

Brennstoff unter Fa:Heribi,ldun.g:Cführen, werden von D.O.Hobson systema­

tisch,untersucht /12/. Bei höheren Gasdrücken(70"bar) kommt es dagegen
. . '.

bei den untersuchten'Temperaturen zum vollständigen'Aufschrumpferi.der

Zry--Hülle ~u:f den BrennStoff (Abb.4235-43/44). Das äussere der Rohrpro­

ben zeigt eine sogenannte Bambusstruktur (Abb. 4235-43). D~r Längsschliff

der Rohrprobe lässt erkennen, dciss sich das Zry~Rohr an den Pelletstoss­

stellen - aufgrund'der grossen Plastizität des ~ry - einschnürt. Die

chemischen Wechselwirkungen zwischen demU02 und Zry verlaufen sehr

gleichmässig am Umfang der Rohrprobe. Das U02 wird ,durch das Zr unter

Bildung einer a-Zr(O)-Phase, Uran und einer (U,Zr)-Legie~ungreduziert.+)

Die (U;ZrkLegierungbesteht, wie Mikrosondenuntersuchungen'ergaben

(Abb. 4235-45), zum'Uberwiegenden Teil aus Uran. Die Reihenfolge der

verschiedenen Phasen vom U0
2

zum Zry stellt sich wie folgt dar:

U02 -> a-Zr(Ö) --'.> Uran bzw. (U~Zr)-Legierung -'.> a-Zr(O)~>,ZrY.Dem

U02 zugefügte simulierte Spaltprodukte (Cs, J,. Te) hab,en offenbar kei­

nen wesentlichen Einfluss auf das U02/Zry-Reaktionsverhalten. Die Tiefe

der Reaktioriszonen hängt von der Temperatur und Glühzeit ab; die Anzahl

der Phasen ist bei~: 14000 C die gleiche wie bei 12000 C (vgl. Abb.

4235-43/44). Bei 1400oC!30 min erstreckt sich jedoch die a-Zr(O)-Phase

über den gesamten Hüllrohrquerschnitt , un<i" es kommt daher zu einer

totalenVersprödung,desZry-4 (Abb. 4235-44). Beim Abkühlen der Rohr­

proben reisst das Zry-Hüllmate'dal daher an vielen Stellen auf, da es

keine Duktilität "mehr besitzt, auch nicht bei höheren Temperaturen, um

den mechanischen Belastl.lngen standzuhalten. Die Ursache für das mecha­

nische Versagen des total versprödeten Zry-Hüllrohres ist in d~r thermi-

+)
Ähnliche Versuchs ergebnisse wurden bei den in-pile-Experimentenniit LWR-
Brennstäberi unter PCM-Bedingungen in der PBF beobachtet /15/.
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sehen Differenzdehnung zwischen dem Hüllmaterial und Brennstoff sowie

der Entstehung eines Temperaturgradienten während der Abkühlung der

Proben 'zu sehen, bei gleichzeitig guter Bindung zwischen dem Zry und

U0
2
,die keine Relativbewegung zulässt. Die Risse im Hüllmateriallie~

gen vorzugsweise in der Verlängerung der radialen Risse in den U0
2
­

Pellets (Abb. 4235"';44) ~ Bei .1100 und 1200oC/30 min ist das Hüllma­

terialdagegen noch nicht vollständiginfolge Sa~erstoffaufnahmeund

der Bildung von a-Zr(O) versprödet; die. Tiefe der a-Zr(O)-Phase beträgt

max~ 200 llm.· Der übrige Hüllrohrquerschnitt besitzt ausreichende Duk­

tilität, um die beim Abkühlen der Proben auftretende thermische Dif­

ferenzdehnung durch plastische Verformung anzugleichen (Abb. 4235-43).

Neben den u02/ZrY-Reaktionsexperimente~erfolgten umfangreiche Gleich­

gewichtsuntersuchungen in dem Dreistoffsystem U-Zr-O sowie Schmelzpunkt­

bestimmungen der entstehenden Phasen /13, 14/. Die Ergebnisse dieser

Untersuchungen zeigen, dass der Schnitt U0
2
-Zr nicht. quasibinär- ist, ,

sond~rn dass bei 14000 C die Gleic~gewichtsphasenU0 2 , a-Zr(O)'ein

(y-U, ß-Zr)-Mischkristall und eine uranreiche Schmelze auftreten (Abb.

4235-46). Die Schmelzpunktbestimmungen ergeben, dass die uranreichen

Phasen (Uran das geringe Mengen Zr und Sauerstcff enthält) bereits un­

terhalb 13000 C flüssig sind (Abb. 4235~47). In der Tat wurde bei den

oU0
2

/Zry-Reaktionsexperimenten bei 1400 C das Auftreten von flüssigen

Phasen in grösser'en Mengen beobachtet. Die Schliffbildaufnahme der Rohr­

probe zeigt deutlich, dass die. Dishing-Hohlräume der U0
2
-Pellets voll

mit Reaktionsprodukten gefüllt sind (Abn. 4235-44). Röntgenfeinstruk­

turuntersuchungen an diesen Stellen ergaben, dass das Reaktionsprodukt

hauptsächlich aus a-Uran besteht (Abb. 4235-48), das bei 14000 C flüssig

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-O bei 14000 c (Abb. 4235-46)

kann man entnehmen, dass, wie bereits erwähnt, sauerstoffarmes Zr nicht

im Gleichgewicht mitU02 steht, dagegen aber sauerstoffgesättigtes

a-Zr(O) mit ca. 30 At.% Sauerstoff. Das hat zur Folge, dass die chemi­

schen Wechselwirkungen zwischen dem U02 und Zry zum Stillstand kommen

sollten, wenn das Zry vollständig mit Sauerstoff gesättigt ist. Der
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Reaktionsumfang zwischen dem U02 und Zrystrebt daher einem Grenzwert

zu, der unter inerteri Glühb~dingungenkleiner ist als unter oxidieren­

den. Entsprechende Untersuchungen zur Bestimmung des max. möglichen

Reaktionsumfanges zwischen dem U02 und Zry sind im Gange.

Qh~~!~~h~_N~~h~~l~!t~~~&~~_~~!~~h~~_~~l~E~~~~~!~~_~~~_~i~~~!~~:~

Während der ~ernspalt~ng entstehen im Brennstoff ca. 30 versch~edene

Spaltproduktelemente, von denen ein Teil, aufgrund thermodynamischer

Abschätzungen, als aggressiv gegenüber dem Zry-Hüllmaterial z"u betrach....

ten ist. Mit diesen Spaltprodukten bzw. Spaltproduktverbindungen wurden

daher zunächst Verträglichkeitsuntersu~hungenunter nicht LOCA-typischen

Versuchsbedingungen durchgeführt", mit dem Ziel, die Reaktionsmechanis'­

men kennenzulerne;n~ Danach soll auchd.er Einfluß der Spaltproduktreak­

tionen auf die mechanischen Eigenschaften des Zry während eines LOCA

untersucht werden.

Die Spaltproduktelemente Cs, J und Te sowie die Spaltproduktverbindungen

CsOH, CsJ und Cs2C03 wurden, ohne Gegenwart von U02 ,in Näpfchen aus

Zry eingebracht, gasdicht verschweißt und anschließend in einem Hoch­

frequenz-Induktionsofen bei 1000, 1100 und 1200 °c unter Vakuum geglüht.

Die Glühzeit betrug einheitlich 30 mi~.

Von den untersuchten Substanzen reagierten lediglich Jod, Tellur und Cäsium­

'karbonat in Cs20 und CO2, und eS kommt daher zu einer Oxidation des Zry­

Hüllmaterials sowie möglicherweise zur Bildung von Cs-Zirkonaten (Abb.

4235-49). Die Oxidation hat eine starke Härtesteigerung der Hülle an der,

Phasengrenze zry!cs2C03 infolge der Bildung von a-Zr(6) zur Folge

(Abb. 4235-50). Mikrosondenuntersuchungenzum Nachweis evtl. vorhandener

Cs-Zr-o-Verbindungen müssen noch durchgeführt werden.

In Gegenwart von Jod und Tellur wird das Zry gleichmäßig abgetragen.

Abb. 4235-51 zeigt die Zry-2!Te-Phasengrenze nach der Glühung beilOOO

bis 1100 °C. Im Hüllmaterial selbst sind keine Reaktionszonen bzw.

Reaktionsprodukte zu erkennen. Mikrohärtemessungen zeigen aber, daß es

zumindest bei 1100 °c zu einer geringen Versprödung des Zry-2 kommt (Abb.

4235-50). Bei 1200 °c sind die Tellu~/Zry-Reaktio~ensehr stark und es

kommt innerhalb weniger Minuten zu einer nahezu vollständigen Auflösung

der Zry-2-Näpfchen (2 mm Wandstärke) (Abb. 4235~52).
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Röntgenfeinstrukturuntersuchungen der Te/Zry-Proben ergaben, dass die

bei 1000 und 11000 C gebildeten Reaktionsprodukte identisch sind; bei
o1200 C entstehen dagegen z.T. andere Phasen. Das System Zr-Te ist bisher

nicht bekannt. Als einziges Reaktionsprodukt konnte nur Zr
4
Te

3
(tetra­

gcma1) eindeutig identifiziert werden. Darüber hinaus bildet. sich eine

monokline Phase; vermutlich handelt es sich um ZrTe
3

• Weitere Unter­

suchungen, insbesondere Mikrosondenuntersuchungen, zur Klärung der

ablaufenden chemischen Wechselwirkungen sind geplant.

Im abgebrannten Brennstoff 1iege~ Cs und Te gemeinsam vor, und das Te

sollte daher durch das Cs abgebunden werden, da Cäsiumte11uride thermo­

dynamisch sehr stabile Verbindungen sind. Die Reaktionen des Te mit dem

Zry-Hü11materia1 sollten dadurch reduziert oder sogar verhindert werden.

Die Stabilität der Cs-Te1~uride hängt aber andererseits wieder vom

Sauerstoffpotential der Umgebung, d.h. vom 0/U-Verhä1tnis des Brenn­

stoffes ab. In Gegenwart von stöchiometrischem U02 ist Cs-Te11urid sta­

bil, bei überstöchiometrischem U02 zersetzt sich das Cs-Te11uridjedoch

inCs-O~idundTellur,uriddaher- TelZiY;';Wechs~lwirkunietLwieael';lllÖg1Jch

sip.d. Ähnliche Betrachtungen gelten auch für das Jod bzw. CsJ.
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Abb. 4235~32: Bersttemperatur ~on Zry~4-Hüllrohrenunter Schutz­
gas in Abhängigkeit vom Berstdruck. Die Hüllrohre
waren mit U02 unterschiedlicher O/U-Verhältnisse
bzw. Argon gefüllt. pie Prüflinge wurden in einen
auf stationärer Temperatur gehaltenen Rohrofen
(oben: 1100oC; unten: 12000 C) geschoben; 4er Druck
und die Temperatur wurden kontinuierlich gemes­
sen.
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Abbl
• 4235-33: Vergleich der Berstdaten (Temperatur, Druck)

vonZry-Hüllrohren für unters~hiedliche Ver~
suchsführungen(isotherm, transient). Z.T.
wurden die Experimente unter oxidierenden
Versuchsbedingungen durchgeführt (KWU, ORNL~
MRBT,. GfK--IRB) .
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Abb. 4235-34: Zeit bis zum Bersten von Zry-4-Rohren in
Abhängigk~it von der Bersttemperatur. Die
Ausgangstemperatur der Prüflinge betrug
20°C. Die Aufheizgeschwindigkeit variiert
zwischen 20 und 1000oC, je nach Proben­
füllung (U02,Ar), im Mittel zwischen 4 und
6,50C/s (genauere Angaben über die Auf~

heizgeschwindigkeit sind der Abb.4235-32
zu entnehmen).
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Abb. 4235-35: Zeit bts zum Bersten von Zry-4-Rohren
in Abhängigkeit vom Differenzdruck bzw.
Berstdruck. Die Ausgangstemperatur
der Prüflinge betrug 200C.



140

..--.
"/!-

........ 120

~
::Jc:
ii 100
"0
UI
C)

~ 80
::::>
xa
.: 60
CIc:
::J

.2 40
Q)
"0-I!!
Q)

m 20

Versuchsatmosphäre Argon o Zry - 4" Leerprobe (Ar)

dTldt (20 -1000 0 C) * konst.(4-6.5OC/s) .1'-......... • Z(y -_4- Dummyprobe (Zr)

To 20°C ./'~ e,. Zry -41 UD2.D5 -Pulver _
~ ... Zry -41 UDZ.o05-Pulver

1\
• Zry -4/ UDW05-PeUet

Ir-.~1=0 I~ .~1:,.. ~'b.~ •f::=&:1:,. • _~a ..? I:,. "'.. • • I:,.'\.

~L!:.a. .'=\- •...;.-0+= c- A a •• A
~f--A ,: 1j:::::: -0 A

\' a

1A a -\' .
I:,.

I:,. ,--
~I:,.- .. ,. I:,.

• ",.~I:,. •
"=",,,··t.K

~I-....~

J I:,.

f-'-- CL CL+ß ß

800 900 1000 1100
Bersttemperatur [oC]

1200

Abba 4235-36: Berstdehnung von Zry-4-Rohren unter Schutz­
gas in Abhängigkeit von der Bersttemperatur.
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dT/dt (20 -1QOOoC )
Versuchsatmosphäre • T0

:l: konst. ( 4 -6.5°C/sl
Argon. 20°C

!
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O/U - Verhältnis des U02+x
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Vergleichsproben

Abb. 4235-40: Berstdehnung von Zry-4-Rohren, die mit UOZ
(Pulver, Pellet) unterschiedlicher O/U-Ver­
hältnisse bzw. mit Schutzgas (Vergleiehsproben)
gefüllt waren. Die m~ximalen Umfangsdehnungen
wurden bei den Rohrproben, die mit stark über­
stöchiomet~isehemU02 (O/U ~ 2.05) gefüllt wa­
ren, beobachtet.
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Abb. 4235-41: Hochdruckautoklav zur Durchführung von
U02/ Zry.-Reaktionsexperimenten unter PCM­
Bedingungen. Die max.Betriebstemperatur
des Autoklaven beträgt ca. 1550oC, der
max. Druck etwa 1000 bar. Als Druckmedium
kann Schutzgas oder Luft benutzt werden.
Die GlÜhp:t':obe.'wird in den auf einer sta­
tionären Temperatur gehaltenen Rohrofen
geschoben.
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Zry-4

Querschliff t----i 40 IJm

a-Zr(O)

(U,Zr) -
Phase
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U02- U02...
Pellet Pellet

geätzt .----:. 200 IJm 1-----1 20 IJm

1O.75m~

umgewandelte
ß- Phase (al)

t----i 40 IJm

Abb. 4Z35-4Z: Zry-4/UOz-Wechselwirkungen nach Glühung bei
lZ00oC/30 mine Der Aussendruck betrug JO bar.
Das Hüllrohr kollabiert nicht vollständig
auf die UOZ.Pellets (Faltenbildung).
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Abb. 4235-43: Zry-4/UOZ-Wechselwirkungen nach Glühung bei
1200oC/30 min, Der Aussendruck betrug 70 bar.
Die Probe zeigt eine sogenannte "Bambusstruk­
tur".
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(an Luft oxidiert)

1---1 100 IJm t---t 200 j,Jm

Abb. 4235-44: Zry-4/U02-Wechselwirkungen nach Glühung bei
1406oC/30 min. Der Aussendruck betrug 70 bar.
Es bildet sich in grossen Mengen eine flüssige
Phase (Uran), die in den Brennstoff eindringt.
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Schliffbild
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I

Zircon Uran

Abb. 4235-45: Mikrosonden-Aufnahmen der Zry-4/U02-Reak­
tionsprobe (I200oC/30 min.).
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Abb. 4235-46: Isothermer Schnitt im System U-Zr-O bei
1400oC; Gleichgewichtseinstellung nach
ca. 66 h. U02 und Zr stehen nicht miteinan­
der im Gleichgewicht, dagegen aber U02 und
a-Zr(O) mit ca. 30 At.% Sauerstoff.
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Abb. 4235-47: Schmelzbeginn im System U-Zr-O. Flüssige
Phasen (stark uranhaltig) treten bereits
unterhalb 13000 C auf. -



Abb. 4Z35-48: Röntgen-Diffraktometeraufnahme der Reaktionsprodukte in den
Dishing-Hohlräumen der DOz-Pellets der 1400oC-Probe (siehe
Abb.4Z35-44). Neben dem DOZ ist eindeutig a-Uran in gros­
sen Mengen nachzuweisen.
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Zr02

Einbettmasse

I---f 40 ~m geätzt

Abb. 4235-49: Chemische Wechselwirkungen zwischen
Zry-2 und CS2C03 nach Glühung bei
llOOoC/30 min.
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Abb. 4235~51: Zry-2/Te-Wechselwirkungen nach Glühung bei
1000 und 1100°C • Das Zry wird durch das Te
aufgelöst.
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Abb. 4235-52: Zry-2/Te-Wechselwirkungen nach Glühung bei
1200oC/30 min. Das Zry wird nahezu vollstän­
diS durch das Te aufgelöst.
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Untersuchungen zum Brennsta.bverhalten in der Blowdown-Phase

eines Kühlmittelverluststörfalls

Out-of-pile Experimente mit elektrisch beheizten Einzelstäben

(G. Class, D. Fömpe, IRE; K. Hain, F. Brüderle, N. Paroth,

T. Vollmer, K. Wagner)

Durchgeführte Arbeiten und Ergebnisse

Nach dem Einbau der Wandheizstäbe in der Teststrecke, wobei insgesamt 8 in

Höhe der optischen Fenster geteilte Heizstäbe den zentralen Teststab in re­

aktoranaloget- Geometrie umgeben, wurde die Endmontage des Kreisla.ufes durch­

gefi,jhrt.

Nach der Endabnahme durch den TÜV wurden am 18. Oktober erstmals die Soll­

betriebsw~rte 160 bar und 3000 C erreicht und konstant gefahren. Die end­

gültige Betriebserlaubnis für die Kesselanlage wurde durch die Genehmigungs­

behörde erteilt. Bei den anschließenden Betriebsphasen des Kreislaufes wur­

de das Betriebsverhalten einzelner Komponentengruppen getestet. Dazu zählen

auch erste Heizversuche mit dem Simula.tionsbrennstab, der bei einer mehr­

maligen Belastung von etwa 30 % der Höchstlast (750W/cm) ein zufrieden­

stellendes Verhalten zeigte. Versuche mit höherenStableistungen können

erst durchgeführt werden, wenn die für diese Versuchsanlage entwickelte

elektronische Fehlstromdetektionseinheitzur Verfügung steht, die in Ver­

bindung mit einer Thyristorschnellabschalteinrichtung die Stromzufuhr in:­

nerhalb einer Halbwelle zu. unterbrechen vermag. Beim Vorliegen von lokalen

Stqrungen in der elektrischen Isolation innerhalb des Simuläticmsbrenn­

stabes, die z.B. durch kleine eillgeschleppte Verunreinigl.lngen des A1 2Ö3­

Ringpellets bewirkt sein können, kann sich ein nach Zerstörung des Stabes

auf seine Umgebung übergreifender elektrischer KUl!'zschluß mit Lichtbogen­

bildung ausbilden. Die erwähnte Schnellabschalteinr.:Lchtung dient dazu, ein

Übergreifen der Zerstörung auf die Stahumgebung zu unterhinden •

.
Der eigentliche Experimentierbetrieb konnte infolge von Verzögerungen im

Aufbau der Meßwerterfassung und Komponentensteuerung in Verbindung mit dem

System CALAS sowie wegen der nicht termingerechten Bereitstellung des True...

Mass-Flow-Meter (TMFM) noch nicht aufgenommen werden. Die Fertigung der für
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die vorgesehenen Druck - und Temperaturtransienten geeigneten Prototyp­

ausführung des TMFM erforderte einen größeren Auf~and als vorhergesehen.

Insbesondere bereitete die Fertigung der Schaufelräder des TMFM hinsicht­

lich der erforderlichen Oberflächenqualität erhebliche Schwierigkeiten.

Die ersten Versuche in einem eigens erstellten Prüfstand können mit den

inzwischen fertig montierten TMFM in Kürze beginnen.

Im Rahmen der theoretischen Arbeiten wurden weitere Untersuchungen mit

dem Rechenprogramm RELAP4 zur Ermittlung und Simulation von Core-Massen­

stromverläufen für 2F-Brüche im kalten und heißen Strang durchgeführt.

Dabei zeigte sich bezüglich der Simulationsqualität (Ventilsteuerprogramm

der Versuchsanlage) ein starker Einfluß der Annahmen über die Ausström­

charakteristik der Steuerventile. Daraus ist zu schließen, daß die end­

gültigen Ventilsteuerprogramrne erst im Versuchsbetrieb erstellbar sind.

Andererseits kann aus den Rechenergebnissen der Schluß gezogen werden,

daß die Simulation v~n Brüchen im kalten Strang besser gelingt als von

Brüchen im heißen Strang. Die Bruchlage im kalten Strang eines DWR ver­

dient jedoch ohnehin die höhe"re Beachtung wegen der höheren thermischen

Belastung der Brennstäbe im Vergleich zu anderen Bruchlagen.

Die Arbeiten zur Erstellung des Auswerteprogrammes wurden fortgeführt.

Das Auswerterechenprogramm dient zunächst der Erstellung von IBM-kompati­

blen Datenbändern, sodann der Datenkonversion einschließlich der Berech­

nung von Wärmeübergangszahlen und schließlich der Durchführung von thermo­

hydraulischen Interpolationsrechnungen auf der Basis einer RELAP4-Version.

Nach der Aufbereitung der Daten erfolgt eine Überprüfung hinsichtlich

ihrer inneren Konsistenz; so können die Meßergebnisse der TMFM und der

Gamma-Dichtemeßeinrichtungen mittels einer Massenbilanz in Zusammenhang

gebracht werden.

Die Rechenprogrammteile zur Ermittlung von Wärmeübergangszahlen und zur

thermohydraulischen Interpolation (Code-Version RELAP4.PNS4236) wurden auf

Sensitivität hinsichtlich stets anzunehmender St~Q.rungen der auszuwertenden

Meßsignale (eingekoppelte Störungea, verringerte Datenfrequenz) geprüft.

Es zeigt sich bei den Temperatursignalen, daß aufgrund der thermischen

Trägheit der den Thermoelementen zugeordneten Strukturmaterialmaschen eine

höhere zeitliche Auf10sung der in der Auswertung erhaltenen W'armeübergangs­

zahlen als etwa 5 bis 6 Hz prinzipiell nicht sinnvoll ist. Durch entsprech-
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ende Filterung der Signale können dqnn höherfrequente Störungen leicht·

eliminiert werden (vgl. Abb. 4236.1). Die thermoh~draulische Interpola-:

tion auf den Massenstrom in·der Teststrecke gelingt mit.der auf 100 Hz

verringerten Datenfrequenz für die Massenströme in befriedigender Weise

(vgl. Abb. 4236.2).

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Nach der Montage der TMFM in den Kreislauf und nach dem Einbau der Meß­

wertübertragungs- und Komponentensteuereinheit und deren Erprobung kann

der Experimentierbetrieb mit dem Simulationsbrennstab aufgenommen werden.

Zwischenzeitlich kann voraussichtlich auch das Auswertungsrechenprogramm

soweit fertiggestellt werden, daß eine sofortige Auswertung der ersten

mit CALAS aufgezei~hneten Versuche erfolgen kann. Auf der Basis des dann

anfallenden Erfahrungsmaterials kann dann eine Spezifizierung des Versuchs~

programms und eine laufende Verbesserung des Auswertungsrechenprogramms

vorgenommen werden.
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Untersuchungen zum Brennstabversagen in der

2. Aufheizphase eines Kühlmittelverluststörfalles.

In-pile-Versuche mit Einzelstäben im DK-Loop des FR2.

(E. Karb, RBT)

Versuche mit Nuklearstäben

(L. Sepold, G.Harbauer, H.Junk..er, W.Legner, W.Leiling,

H.Lukitsch, RBT)

Versuche mit elektrischen Brennstabsimulatoren

(B. Räpple, K.Baumgärtner, M.Hespeler, W.Knappschneider,

M.Prüßmann, K.Wagner, RBT)

1. Nuklearstabversuche

Die Nuklearstabversuche hatten im 2. Halbjahr 1976 Vorrang vor

den BSS-Versuchen. Es wurden insgesamt 5 Nuklearstabversuche

durchgeführt. 3 Versuche bildeten den Abschluß der Scoping­

Testreihe. In dieser Testreihe wurden der Innendruck und das

axiale Leistungsprofil variiert. Der Innendruckbereich (45 bis 100

bar) wurden so gewählt, daß die Auslegungsdaten moderner DWR er­

faßt.werden. Bei einem Versuch wurde der Innendruck auf 25 bar einge­

stellt, der - aUßerhalb der konservativen Annahmen - bei reali­

stischer Betrachtung als untere Grenze gelten kann.

Die axialen LeistungsverteiluIlgen werden.durch die Flußprofile

des Reaktors vorgegeben. Am Anfang einer Setriebsphase des

Reaktors stellt sich im Prüflingsbereich ein relativ steiles,

im weiteren Reaktorbetrieb bis zum Ende der Phase ein flacheres

Flußprofil ein. Mit einer Reihe von Trimmstäben, die um den

Prüfling gruppiert sind, kann das am Prüfling wirksame Flußpro­

fil in Grenzen beeinflußt werden. Durch das Vertrimmen konnte

ein axialer Formfaktor ~P /0p von 1,01 bis 1,42 erreicht
·max

werden. Ein Vergleich mit den DWR-Auslegungen ergibt im

mittleren Stabbereich von 50 cm Länge einen Formfaktor von

ca. 1 ,01 •



- 338 -

Da das Leistungsprofil des Prüflings nicht direkt gemessen werden

kann, wird das Flußprofil in drei dem Prüfling benachbarten

Vertikalkanälen aufgenommen (Kobaltdetektor) und daraus ein mitt­

lerer Flußverlauf gebildet. In Abb. 4237-1 sind 2 gemittelte

Flußprofile gegenübergestellt, aus denen der Einfluß des Ver­

trimmens hervorgeht. Dieses gemittelte Profil wird als Maß für

den relativen Leistungsverlauf des Prüflings akzeptiert.

Während der Aufheizphase im Versuch folgt aufgrund der fehlenden

Kühlung das Temperaturprofil dem Leistungsprofil. Dadurch wird

die Form und die Lage der Beule am Versuchsstab wesentlich mit­

bestimmt.

Die Nachuntersuchungen der ersten beiden Versuchsstäbe vom

Oktober 1975 in den Heißen Zellen wurden inzwischen abgeschlos­

sen, weitere Stäbe aus 1976 werden z.Z. untersucht. Erste Teil­

ergebnisse des ersten Prüflings dieses Jahres (A 2.1) liegen vor.

Auf den Fotografien der Beulstelle sind ein großer Aufriß der

Hülle und stark zersprungene Pellets zu erkennen (Abb. 4237-2).

Die Beule selbst ist schwächer ausgeprägt als in dem früher

beschriebenen Fall.

Abb.4237-2: Beulstelle des Versuchs A 2.1
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Da die übrigen Auswertungsdaten des Versuchs A 2~1 - wie auch

die Ergebnisse der weiteren Prüflinge ,- erst zu einern relativ

späten Zeitpunkt zu erwarten sind, werden die während des Ver­

suchs aufgenommenen Daten schnellstmöglich dokumentiert. Dazu

wurde ein Formblatt aufgestellt, wie es für Versuch A 2.1 in

Abb. 4237-3'wiedergegeben ist. Wichtige Größen in diesem

Datenblatt sind vor allem Berstdruck und Bersttemperatur. Es

ist notwendig, die Definition für diese beiden Größen anzu­

geben. Hierzu dient das Schema in Abb. '4237-4. Danach wird der

Berstzeitpunkt vorn Innendruckverlauf des Stabes abgeleitet. Die

zuzuordnenden axialen Hüllrohrtemperaturen ergeben auch die

Temperatur an der Beulstelle. Liegt die Beule außerhalb der

Meßstellen, wird extrapoliert. Die verwendeten gemessenen

Temperaturen werden vor der Extrapolation korrigiert, wie in

Abschnitt 2. beschrieben. Die so gewonnenen Berstdaten aus den

Versuchen A 1.1, A 2.1, A 2.2, A 2.3 und B 1.1 sind in Abb.4237-5

verschiedenen Out-of-pile-Werten gegenübergestellt. Es zeigt

sich, daß die In-pile-Daten im Bereich, der Out-of-pile-Ergeb­

nisse liegen.

Für die Montage :und Instrumentierung von vorbestrahlten Prüf­

lingen ist eine Koppel- und Schweißvorrichtung beschafft

worden, die in der Abschirmzelle des FR2 eingesetzt werden soll.

Mit der kalten Erprobung wurde begonnen.

2. BSS-Versuche

In den Versuchsreihen'mit BSS 05 bzw. BSS 06 (Kalorimeter)

wurden folgende Probleme untersucht:

a) BSS 05:

- "wahre" Hüllrohrtemperatur

- Leistungsvergleich thermisch/elektrisch
I

- Einfluß der Reaktorleistting (y-Wärme)

b) BSS 06:

= Leistungsver~leich thermisch/elektrisch
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2. 1 Lei.sttmqsver.g.l.ei.chthe:rmisch/elektr.is.ch·
" ;,

Wegen der bisher aufgetretenen Abweichungen zwischen der ther-

misch bestimmten und der,gemessenen elektrischEm Leistung von

bis zu 30% (s. 1. Halbjahresbericht 1976) wurdenmi:t BSS 05

weitere gezielte Untersuchungen vorgenommen. Dazu wurde zur

Vermeidung von Leckströmen die Dichtkraft aRl Kopfteil des

Reaktoreinsatzes durch Einbau von Tellerfedern erhöht, ferner

die Genauigkeit der elektri:schenLeistung überprüft und die

Leistungskonstanthaltung in Betrieb genommen.

Trotz dieser Maßnahmen konnte iRit BSS 05 keine bessere tlber­

einstimmung der Leisttingsdatenerzielt werden. Nach der über­

prüfung der elektrischen Anlage muß die elektrische Leistungs­

messung als fehlerfrei angesehen werden. Außer einem noch nicht

ganz auszuschließenden Leckstrom verbleiben nach der Bestimmungs­
formel für die thermische Leistung als Fehlerquellen noch die
Meßgrößen m, c und ßT.p

Die Meßeinrichtungen für mund c sind nachgeprüft und für in
P .

Ordnung befunden. worden. Damit müßten die Fehler bei der ßT-

Messung auftreten.
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Die Genauigkeit der L\T-Thermoelemente, die in Differenz ge­

schaltet sind, muß bei einer maximalen, Abw.eichung von 0,6 K..
als gut angesehen werden. Als Fehlerursacheverbleibt der Ein-

fluß der TE-Anordnung. Bei der Montage der TE wird zwar sicher­

gestellt, daß die Meßspitzendes Eintritts- und Austrittsele­

mentes in Mitte des Dampfkanals liegen. Jedoch ist nicht

auszuschließen, daß sich als Folge mangelhafter Durchmischung

Stromfäden unterschiedlicher Temperaturen ausbilden. Dies

könnte vorzugsweise beim Austritts-TE auftreten.

Zur Prüfung, inwieweit die Fehlerquellen innerhalb des Reaktor­

einsatzes zu suchen sind, wurde anstelle des Versuchseinsatzes

ein Kalorimeter (BSS 06) angeschlossen. Mit dieser Anordnung

sind die in Abb. 4237-6 aufgeführten Ergebnisse erzielt worden:

Bei 40 bis 50 W/cm beträgt der Unterschied thermisch/elektrisch

maximal 2,5 W/cm. Diese Abweichung kann toleriert werden. Der

Hauptanteil der bisherigen Abweichungen kann damit eindeutig

dem Versuchseinsatz zugeschrieben werden. Wichtig erscheint die

'Untersuchung und ggfs. Vermeidung der erwähnten Stromfäden. Der

Nachweis dieses Effekts in der In-pile-Strecke ist schwierig.

Zur weiteren Untersuchung ist ein spezieller BSS in Vorbe­

reitung.

2.2 "Wahre" Hüllrohrtemperatur

Wie in früheren Berichten erwähnt wurde, werden die Hüllrohr­

temperaturen mit gemantelten Ni/CrNi-Thermoelementen 1 mm ~

gemessen. An den Meßspitzen wurden Pt-Hülsen aufgehämmert,

deren überstehender Teil flachgedrückt und auf das Zry-Rohr

aufgepunktet wird. Die Anbringungsart auf der Hülle führt'

zwangsläufig zu Meßwerten, die von der tatsächlichen Hüll-
,ll

wandtemperatur abweichen. Zur Erarbeitung möglicher Korrektur-

werte wurde BSS 05 folgendermaßen instrumentiert:
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Im heißesten Bereich der Heizzone wurden im Abstand von 5 cm

3 TE-Paare angebracht. Jedes Paar bestand aus einem außen

aufgebrachten, Pt.....gehülsten und einem in die Hüllwand einge~

lassenen TE von 0,5 mm {b. Mit dieser Bestückung wurden statio­

näre und transiente Daten bei Leistungen von 20 bis 50 W/cm

aufgenommen. Es ergibt sich eine geringe Abhängigkeit des

Temperaturunterschiedesvom Temperaturniveau, dagegen eine

deutliche Abhängigkeit von der Prüflingsleistung. Azimutale

Abweichungen konnten nicht festgestellt werden. In Abb. 4237-7

sind die Meßwerte bei 600 bis9-ü0 oe dargestellt. Für eine

Leistung von 50 W/cm elektrisch läßt sich hieraus ein Korrek­

turwert von 75 + 35 K angeben. Der Streubereich von + 35 K

geht zu Lasten der außen angebrachten TE, die am Hüllrohr

unterschiedlich stark anliegen.

2.3 Einfluß der Re~ktorleistung auf den Aufheizvorgang

Eine Bedingung für die Referenzversuche zu o-en nuklearen In-pile­

Versuchen ist die thermohydraulische Ähnlichke·it der Versuchs­

strecke. Die Durchführung beider Experimente in der gleichen

Teststrecke erfüllt diese Bedingung ideal. Aus diesem Grund

werden die Referenzversuche ebenfalls im In-pile-Loop des FR2

durchgeführt. Für die Referenzversuche war zu prüfen, inwieweit

die thermischen Randbedingungen von der Reaktorleistung beein­

flußt werden und ob diese Versuche ohne Reaktorbetrieb durch­

geführt werden können.

Zu diesem Zweck wurden mit BSS 05 Versuchsreihen mit und ohne

Reaktor bei gleicher elektrischer Leistung gefahren. Die

Ergebnisse sind in den Abb. 4237-8 und 9 zusamm~ngefaßt..

Abb. 4237-8 zeigt die Unterschiede mit/ohne Reaktorleistung

im Stationärbetrieb. Aufgetragen ist die Temperaturdifferenz

Wand/Dampf bei verschiedenen Prüflingsleistungen. Der Tem­

peraturunterschied zwischen Hüllrohr und Dampf ist bei

Reaktorbetrieb mit 30 MW um ca. 10 K größer als ohne Reaktor­

leistung. Ähnlich verhält sich die Differenz am inneren Dq.mpf-
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führungs rohr (iDFR: ~3 K). Die Prüflingsleistung beeinflußt

diese Unterschiede kaum. Dieses Ergebnis bedeutet, daß die

Starttemperaturen für die Transiente bei Verzicht auf Reaktor­

leistung um wenige Grade niedriger liegen.

Der Einfluß auf die transiente Aufheizung ist noch geringer,

wie aus Abb. 4237-9 ersichtlich ist. Dies bestätigt die Ergeb­

nisse der früheren BSS-Versuche und der angestellten Berech­

nungen: Eine Abschätzung auf der Grundlage gemessener Tem­

peraturwerte ergab einen Leistungsanteil durch den Reaktor­

betrieb von ca. 0,5 W/cm.

Es ist offensichtlich, daß die Referenzversuche nicht mit

Reaktorleistung gefahren werden müssen.

3. Erhöhung des 02-Angehots in der Te.sts.tr.e.cke

Die Rechnungen zur Kühlwirkung eines geringen Dampfstromes haben

bei den im letzten Bericht. angegebenen 2 kg/h eine zu starke

Temperaturabsenkung während der Transiente ergeben. Daraufhin

wurde geprüft, inwieweit der Dampfstrom reduziert werden kann.

Dabei war abzuwägen, welcher kleinste Mengenstrom

.
- sich technisch verwirklichen läßt

- ein noch ausreichendes 02-Angebot gewährlei.stet.

Ergebnis:

Eine Verringerung des Dampfstromesauf 10% des ursprünglichen

Wertes ist möglich.

Mit einer Kapillaranordnung kann der Mengenstromauf

0,2 kg/h begrenzt werden. Die rechnerische Kapillar­

weite beträgt dabei 0,5 mm, die Länge 12,5 m. Der

Mengenstrom ist rechnerisch proportional LK und DK 4. ap ap
Das bedeutet, daß der Kapillardurchmesser eng toleriert

werden muß.



Die Kühlwirkung bel 0,2 kg/h ist in Abb. 4237-10 den Rechen­

werten ohne Dampfströmung bzw. mit 2 kg/h gegenübergestellt.

Eine LOCA-Rechnung für den DWR-Stab mithilfe des WAK-Programms

liefert für die Dampfgeschwindigkeit in der Wiederauffüllphase

vergleichbare Werte, wogegen Reynolds-Zahl und Mengenstrom

abweichen:

Tab. 4237-1:

Versuchs- DWR
kreislauf LOCA-Rechnung
(0,12 bar) (3,5 bar)

Mengenstrom pro Einzelstab 0,2 kg/h 18 kg/h

Reynoldszahl 87 9000

Dampfgeschwindigkeit 10 m/s 15 m/s

4. Einfluß desc "':Wertes der Zry-Hüllep

Bei den bisherigen Nachrechnungen zu den Versuchen ergaben sich

besonders ab ca. 8000 C deutliche Unterschiede im Temperaturgn­

stieg. Abb. 4237-11 zeigt, daß im oberen Temperaturbereich die

Versuchskurve wesentlich stärker abbiegt (kleinerer Temperatur­

anstieg) als die Rechenkurven. Eine mögliche Ursache hierfür

liegt im cp-verhalten des Zircaloy-4. Neuere MATPRO-Daten zeigen,

wie in Abb. 4237-12 dargestellt, in der a+ß-Phase einen sprung­

haften Anstieg der spezifischen Wärme auf das 2, 3fache des Grund­

wertes. Werden diese Daten in der Berechnung des Aufheizverlaufs

berücksichtigt, ergibt sich eine bessere Annäherung an die Ver~

suchskurve (s. Abb. 4237-13).

Für die Nachrechnung wurde der yersuch A 1.2 zugrundegelegt, da

dabei der Stab nicht beulte und die Hülltemperatur (durch Ab­

heben der Hülle)' nicht erniedrigt wurde. Durch d.iegemessene

Hülltemperatur TX 2 und die zügehöri.geTemperatür TX .4 des iDFR

konnte die Wärmeabgabe durch Strahlung und Leitung und daraus

die Stabaufheizung zuverlässig berechnet werden.



5.. Gass trömung im Brennstab

Die exp.erimentellen und theoretischen Untersuchungen zur Gas­

strömung im Brennstab wurden abgeschlossen" die Ergebnisse im

KFK-Bericht 24.11 (s. unter 6.) dokumentiert:

Ziel dieser Untersuchungen war es, Modelle für die Berechnung

des Gasstromes zwischen Plenum und Beule zu finden und durch

Versuche zu verifizieren. Die Arbeiten wurden ursprünglich im

R~hmen der Auslegung des Gasplenums der im VergleiCh mit dem

Reaktorstab·kurzen.Versuchsstäbe be~onnen.

Für den mehr oder minder exzentrischen Ringspalt zwischen Brenn­

stofftabletten und Hülle wurde durch Versuche mit stationärer

Strömung gezeigt, daß die üblichen Formeln für den Ringspalt

anwendbar sind. Dabei muß im Bereich laminarer Strömung der

Exzentrizitätsfaktor ~, im übergangs- und im turbulenten Gebiet

die mittlere relative Rauhigkeit des Systems, k/dh , bekannt sein.

"Das übergangsgebiet beginnt z.T. schon bei Re ~ 600. Abb. 4237-14

zeigt den Vergleich zwischen Rechen- und Meßwerten für die Wi<!er­

standsziffer Aals Funktion'der Re-Zahl.

Da die zylindrische Geometrie beim Betrieb eines Reaktors durch

Rißbildung bald verlorengeht, wurden die Untersuchungen auch auf

den Fall. des aus Bruchstücken bestehenden Brennstoffs ausgedehnt.

Durch Versuche konnte gezeigt werden, daß sich der Gasmassenstrom

mit Modellen für Schüttungen von Teilchen recht gut abschätzen

läßt. Dabei müssen z.T. allerdings mehr Geometrieparameter als

beim Ringspalt bekannt sein bzw. nach Annahme eines "Rißmusters"

berechnet werden. Bei gleichem freien Querschnitt ist der Strömungs­

widerstand der Bruchstückschüttung im allgemeinen höher als der

des Ringspalts. Abb. 4237-15 zeigt den nach verschiedenen Modellen

berechneten Massenstrom im Vergleich zu den entsprechenden Meß­

werten (Po = Anfangs-, P1 = Enddruck an der Meßstrecke). Die Über­

einstimmung der Modelle A, Bund Dmit der Messung ist für der­

artige Abschätzungen gut und für die vorliegende Zielsetzung aus­

reichend. Modell C wurde ausgeschieden.
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6. Veröffentlichungen

E. Karb, G.Harbaue~, W.Legner, L.Sepold, K.Wagner:

Theoretische und ex~erimentelle Unters·uchungenzur Gas­

strömung in LWR-Brennstäben bei Kühlmittelverluststörfällen,

KFK-Bericht 2411, Dez. 1976
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RBT/pe KFZK I den 27.12.1976

IN-PILE-VERSUCHE ZUM BRENNSTABVERSAGEN - PNS 4237.1
Daten des Versuchs A2.lvom 6.11976, Abbrand MWd/t

LEISTUNG

Reaktorleistung NR 120MW,

spezifische PrUftingsleistung

mittlere thermische NTH 55,Ow/cm

mittlere reaktqrphysikalische NI<PM 1,6,7W/cm

maximale reaktorphysikalische NKP 47,3 W/crn

aus Temperaturanstieg bei 650 oe. 60+67w/cm

aus Aufheizung um 300oe 60+65w/cm

Flußdichteformfaktor ~ Pr maxi J Pr 1,012

INNENDRUCK P74 Laufzeit ( s) Druck (bar)

bei Beginn der Transiente o· 98,97

Maximum 11,6 99,57

BERSTDRUCK 19,7 87,98 bar

HÜllROHRTEMPERATUR in oe

Meß8telle T 131 rr 132rr133 ~. 134 rr 135 tr.

MeBebene in cm von OK Brennstoff 25 20 15 10 5

Temp. bei Transientenbeginn 0 sec 367 388 406 386 387

bei max. Innendruck 11.6 sec 594 615 625 604 614

beim Bersten 19,7 sec 722 731 745 738 756
.

Temperaturmaxlmum 48 bis 56sec 807 859 905 918 952

BERSTTEMPERATUR (korrigiert und extrapoliert) BlO oe

TEMPERATURANSTIEG

Maximum, T 135 bei 512 oe nach 85 s 30.4 K/s,

bei 650 oe T 131 bis T 135 18 b1s108 K/s,

Dauer der Aufheizung um 300 oe T 131 bis T 135 15, 1 bis 16,5 s

Dauer der Aufhelzphase bis 650 oe T 131 bis T 135 13,0 bls 11.,5 s

Dauer der Aufheizphase bls 920 oe bei T 135 41,8 s

Abb.1,237-3
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UIK-IRB: Brennstabsimulator indirekt beheizt.
UIK-RBT: ln-pile-Versuche im fRl-Reaktor.
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4238 Untersuchungen zum Brennstabverhalten in der ~iederdruckphase

von Küh1mitte1ver1uststörfä11en und zur Wechselwirkung zwischen

aufblähenden Zircaloy-Hüll'rohren und einsetzender Kernnotkühlung

(K. Wiehr, F. Erbacher-, U." Harten, W. Just, H.J. Neitze1,

M. Reimann, P. Schäffner, He. Schmidt, IRB)

Zielsetzung des Vorhabens ist die Erarbeitung experimenteller Informationen

~ber den AUfb1äh,organg von Zirca1oyhü11en während der Niederdruckphase

eines I<üh1mitte1ver1uststörfalles. Einze1stab- und Bündelexperimente liefern

Messwerte zur Überprüfung und Weiterentwicklung von Rechen:p'rograIinnansätzen

des Codesystems SSYST zur Beschreibung des Brennstabverhaltens.

Im Berichtszeitraum lagen die Schwerpunkte auf der Durchführung folgender

Arbeiten:

- Charakterisierung der Brennstabsimulatoren hinsichtlich Temperaturver­

teilung mittels Photo-Scanning.

- Aufbau von Prüfeinrichtungen für das Quotientenpyrometer und das Kapi11ar­

Druckmeßsystem.

- Theoretische Betrachtungen zum Übertragungsverhalten des Kapil1ar-Druck­

systems.

- Theoretische Untersuchungen zur Verbiegung von Zirca1oy-Hü11rohren beim

Aufblähvorgang.

- Versuche an verkürzten Brennstabsimulatoren zur Klärung von Einze1~

effekten beim Aufblähvorgang von Zirca1oy-Hüllen.

Erster Berstversuch an einem Brennstabsimulator voller beheizter Länge

von 3,90 m und axialem Leistungsprofil.

1. ENTWICKLUNGSARBEITEN

,
Die Entwicklung der Brennstabsimulatoren wurde weitgehend abgeschlossen.

Zur Beurteilung der elektrischen Heizstäbe und der Brennstabsimulatoren

muß deren Leistungsdichteverteilung nicht nur rechnerisch sondern auch

experimentell ermittelt werden. Abweichungen gegenüber der errechneten

Leistungsdichte durch Material- und Fertigungstoleranzen, möglicherweise
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auch'durch Mängel in der Herstellung können nur experimentell festgestellt

werden. Als geeignete Methode hat sich die photographische Fifassung eines

instationär mit möglichst hoher Leistung aufgeheizten Stabes bewährt.

Unterschiedlich hohe Leistungen verursachen unterschiedlich hohe Hüllrohr­

temperaturen und diese wiederum unterschiedliche Schwärzungsgrade auf dem

Filnnnaterial. Zusannnen mit der Eichung, der Zuordnung von Schwärzungsgraden

zu stationären bekannten Temperaturen, läßt sich das Temperaturfeld der

instationären Aufheizung mit Hilfe einer densitographischen Auswertung be­

stinnnen.

Mit Hilfe dieses Verfahrens konnten Mängel in der Fertigung erkannt und die

entsprechenden Verbesserungen bei der Fertigung der Heizstäbe für Brennstab­

simulatoren durchgeführt werden:

zu große Durchmesserreduktionen bei noch unverdichtetem MgO bzw. BN

bewirken axiale Verschiebungen des Leistungsprofils

Hännnern nur von einer Seite ergibt unsymmetrische Profile

Leistungsdichteunterschiede durch axiale Wandstärkentoleranzen wurden er­

kannt und beseitigt durch zusätzliches Ausreiben der Rohre mit an­

schließendem Glätten durch Hännnern über einen gehärteten Dorn.

Die nach de"r verbesserten Fertigungsmethode hergestell ten Heizstäbe zeigten

größtenteils eine gute axiale Temperaturverteilung mit geringen lokalen

Temperaturabweichungen.

Di~ Arbeiten zur Instrumentierung der Heizstäbe im Innern der Brennstab­

simulatoren konnten weitgehend abgeschlossen werden. Die Abb. 4238-1 zeigt

den Querschliff eines instrumentierten Heizstabes von 6 nnn Außendurchmesser

mit den in Nuten eingelöteten Mantel thermoelementen und der Druc_kmeßkapillare

von je 0,36 mm Außendurchmesser.

Es WUt"clenaußerdem axiale Temperaturprofile des Heizleiters, des He{zstabes,. .

des Heizstabes mit Pellets sowie des Brennstabsimulators aufgenonnnen und

vet"glichen. Dabei zeigte sich, daß lokale Te~eraturunterschiedeauf dem

Heizstab bis zur Bt"ennstabsimulatorhülle hir auf etwa die Hälfte gedämpft

werden.

Zur Messung der Öberflächentemperatur der Zircaloy-Hüllrohre während der

Versuche wird im aufblähenden und berstenden Bereich ein berührungs loses

Temperaturmessverfahren mittels eines Quotientenpyrometers eingesetzt.

Die Entwicklung "dieses Gerätes konnte weitgehend abgeschlossen werden.
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Erste ' Temperaturmessungen mit dem Quotientenpyrome,ter wurden an lnetallisch

blank~n sowie verschieden stark oxidierten Zircaloy-Hüllen durchgeführt .•

Hierbei wurden die Kanäle einzeln sowie der da:rausvom Gerät gebildete

Quotient gemessen. Es zeigten sich dabei noch Mängel am'Chopper-Ver­

stärker sowie am Divisor-Baustein. Diese wurden behoben' und die Test­

messungen fortgesetzt.

Zur getrennten Untersucliung des Einflusl;les von Emission von Hüllrohr­

oberfläc~e und Absorption durch die Atmosphäre wurden spezielle Prüf­

einrichtungen errichtet.

2. THEORETISCHE ARBEITEN

Die theoretischen Arbeiten befaßten sich mit Untersuchungen zur Ver­

biegung von Zircaloy-Hüllen beim Aufblähvorgang sowie mit dem Übertragungs­

verhalten eines 'DruckmeßsystemszurBestimmung des lokalen Beulendruckes.

2.1 Verbiegung vonZircaloy-Hüllen beim Aufblähvorgang
j

Bei Aufblähexperimenten mit verkürzten Brenns tabs imulatoren wurde folgendes

festgestellt: Beim Aufheizen der Simulatoren ergaben sich, abgesehen von

wenigen rotationssymmetrisch ablau~enden Fällen, immer stärker werdende

azimutale Temperaturverteilungen auf der Hülle. Beim Erreichen höherer

T~er.aturen blähte die ..Zircaloy-Hülle auf der azimutal käl teren Seite

'zunehmend auf. Auf derwärmer,en Sei te bt ieb die Hülle axial gerade, sie

wurde z.T. auch schwach konkav. Schließlich riß die Zircaloy-Hülle auf

der wärmere!) sei.te auf.

Zur Zeit gibt es noch keine ausreichend abgesicherte Erklärung für diese

Vorgänge. Hierfür kann die anisotrope Struktur des Zircaloy-Materials

verantwortlich sein. Ohne 4ies auszuschließen wurde nachgewiesen, daß

infolge der azimutalen Temperaturverteilungen, hervorgerufen durch eine

statistisch begriindete Exzentrizität zwischen Ringpellet-Säule und

Zircaloy-Hüllrohr im Ausgangszustand t~ermisch~echanischeVerspannungen

auftreten, welche auch zU'den b~obachteten unsymmetrischen Aufblähungen
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führen oder beitragen können.

Für den elastischen Bereich ist die Bestimmung von Belastung und Verformung

des Systems leichtZugätiglich und erlaubt qualitative Schlüsse für die Vor...

gänge im plastischen Bereich.

In Abb. 4238-2 ist der prinzipielle Aufbau d~s verkürzten Brennstabsimula...

tors dargestellt. Die für den hier zu untersuchenden Vorgang maßgebenden

Teile sind die Zircaloy-Hülle"H und der Heizstab einschließlich der aufge­

fädelten Ringpellets S. Diese Teilsysteme sind am Ende A durch eine Ver­

schraubung fest verbunden und am Ende B gleitend gelagert. Zur Verein­

fachung wird angenommen, daß B ein ideales Gleitlager ist. Da sich das

System axial kräftefrei dehnen kann, können sowohl bei A als auch bei B

nur Querkräfte und Momente übertragen werden. Das Lager A kann demzufolge

ebenfalls als ideales Gleitlager aufgefaßt werden.

Durch eine Kräfte- und Momentenbilanz an den Teilsystemen Hund S kann bei

dem von äußeren Belastungen freien Gesamtsystem nachgewiesen werden, daB

aus Symmetriegründen auch die Übertragung einer Querkraft bei A und B aus­

zuschließen ist. Es können bei A. und B lediglich Momente zwischen Hund S

übertragen werden, welche entgegengesetzt gleich groß sind.

Durch Überlagerung von freier Wärmeverformung der Teilsysteme Hund S in­

folge von azimutalen Temperaturdifferenzenund elastischer "Biegeverformung.

infolge der Lagermomente können nunmehr Lagermomente un4Gesamtverformung

berechnet werden.

Die durchgeführten Rechnungen zeigten, daß bei inverser azimutaler ~empera­

tUl:verteilung, wie sie wegen des unsymmetrischen Wärmetran~portes bei.

ungleichmäßigem Spalt über dem Umfang allftritt, die Drucks~it~deI:! a.n der

Hülle angreifenden Momentenpaares auf der wärmeren und die Zugseiteauf

der kälteren Hüllrohrseite lieget;lO'

Wegen des im realistischen Fall vorliegenden Temperaturmaximums in der

axialen Mitte wird die Hülle dort früher plastisch als im Bereich der

axialen Enden. Wenn nun aber ein Biegestab, der an seinen Enden.mit einem

Momentenpaar belast-e:t" ist., in seiner axialen Mitte "weich" wird~· gibt die.ser

in der Weise nach, daß die noch "festen" Enden.inRichtungder Momente

drehen.
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Im vorliegenden Fall t>edeutet dies, daß das Momentenpaar auf der wärmeren

Seite des Hü'1lrohres einer vom ~nneren Überdruck hervorgerufenen Aufblähung

entgegenwirkt und auf der kälteren Seite. eine Aufblähung unterstützt. Das

Momentenpaar infolge derWärmeverspannung ~ührt demnach zu dem beobachteten

Anlegen mit der wärmeren Seite der Hülle an die Pelletsäuleunddem Abheben

mit der kälteren Seite der Hülle.

In Vorbereitung befindliche experimentelle und theoretische Arbeiten sollen

klären, inwieweit die anisotrope Struktur des Zircaloy-"Materials bzw.

thermisch-mechanische Verspannungen der beschriebenen Art Ursache für die

spezi.fische DeforIilationsform de·r Zircaloy-Hüllrohre sind.

2.2. Übertragungsverhalten eines Druckmeßsystems.zur·BesdIinllungdes lokalen

Be\ilendruckes

Zur detaillierten Untersuchung des AUfblähvorganges der Zircaloy~Hüllender

Brennstabsimulatoren ist die Messung des lokalen Beulendruckes notwendig.

Dies soli mittels einer Meßkapillare von 0,36 mm Außendurchmesser und

0,155 mm Innendurchmesser durchgeführt werden, welche im Innern des

Simulators axial über eine l..änge von 2 m bis zur Beulstelle hingeführt

wird. Die Druckanzeige erfolgt über einen angeschlossenen Mikro-DMS-Druck­

aufnehmer.

Um bei einer solch langen und feinen kapillare eine akzeptable Ansprechzeit

zu erhalten, mußte das Meßk.ammervolumen möglichst klein gemacht werden.

Durch Auswahl des Druckaufnehmers und entsprechende Gestaltung des Gehäuses

wurde ein Meßkammervolumen von 15 mm3 verwirklicht, so daß eine Ansprech­

zeit von einigen Zehntel Sekunden erreicht wurde.

Für raschere Druckänderungen muß eine rechnerische Korrektur durchgeführt

werden. Nach einer theoretischen Untersuchung der Strömungsvorgänge inder

Kapilla~e kann dazu folgende Beziehung verwendet werden:

wobei PM der zeitliche Verlauf der Druckanzeige und PK der letztlich

interessierende Druckverlauf sind. Der Parameter eist
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wobei VM das Meßkammervolumen, TM die,Meßkammertemperatur, D der Innendurch­

messer der Kapillare, L die Länge der Kapillare, ·71 die dynamische Zähigkeit

des Füllgases, T die Temperatur des Füllgases und x die .axiale KQordinate

längs der Kapillare sind, Die Beziehungen basieren auf der Annahme, daß

bei einer Änderung von'Pk am~offehen Ende der Kapillare im Innern der

Kapillare eine quas:istat'ionäre und quasiinkompressible laminare' Strömung

erzeugt wird, welche wiederum eine Änderung der Gäsmenge und des Druckes

in der Meßkammer ,zur Folge hat,

Experimente mit der Kapillare haben gezeigt, daß die oben angegebene Be­

ziehung verwendet werden kann, daß jedoch der Parameter C wegen der Un­

sicherheit in der Ausmessung des Meßkammervolumens VM und des Kapillar­

Innendurchmess,ers D aus Eichexperimenten ermittelt werden muß, Dieswird mit

Hilfe des ProzeßrechnersystemsPDP 11/40 durch Vorgabe und Messung von

sprungartigen Druckverläufen Pk sowie Messung- und numerische Differentia­

tion des Verlaufes von PM durchgeführt, Das dazu notwendige Rechenprogramm

wurde erstellt,

Beim Einsatz des geeichten Druekmeßsystems ist zu beachten, daß der Para­

meter C vom zeitlichen und örtlichen Temperaturverlauf des Füllgases ab­

hängt, Dazu hat eine Empfindlichkeits-Studie ergeben, daß die Abhängigkeit

des Übertragungsverhaltens vom Temperaturverlauf unproblematisch ist,

Es genügt, wenn der zeitliche Temperaturverlauf in der Nähe der blähenden

Stelle durch Messung bekannt ist und der jeweils zu einem Zeitpunkt ge­

hörige örtliche TemperaturVerlalif über die ,ErstrecKung der Kapilla,re bis

zur Meßkammer hin stufenförmig angenähert entsprechend den Heizleistungs­

stufen berechnet wird,

3. VERSUCHE

Die Berstversuche an verkürzten Brennstabsimulatoren 1n Luft wurden fortge­

setzt. Die Abb. 4238-3 zeigt eine Auftragung der zum Berstzeitpunkt ge­

messenen Hüllrohrtemperaturen in Abhängigkeit vom Berstdruck, Die
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"Streuung" der Messwerte innerhalb einer Bandbreite von etwa 100 K ergibt

sich aufgrund der Ta,tsache,daß die Tbermoelemente nur relativ selten

an der Berststelle sel~st lagen und sieb Umfangstemperaturverteilungen

bis zu etwa 100 K ergeben können (1]. Die jeweils höchsten Temperaturen

wurden nahe an der Berststelle gemessen. Korrigiert man die übrigen

Temperaturen im Hinblick auf die azimutale Position der Thermoelemente

relativ zur Berststelle, so lassen sich alle Messwerte sehr gut durch die

in der Abbildung eingezeichnete Kurve der im ORNL ermittelten Beziehung

für die Bersttemperatur beschreiben [2 J .

Die bei den Versuchen ermittelten Umfangsdehnungen an der.Berststelle sind

in Abb. 4238-4 in Abhängigkeit·von der Temperatur und im Vergleich mit

anderen aus der Literatur bekannten Daten aufgetragen. Hierbei wurden die

zum Berstzeitpunkt gemessenen Temperaturen auf die Temperatur an der

Berststelle hin korrigiert. Die gemessenen Umfangsdehnungen liegen im all­

gemeinen gut im Streubereich anderer vergleichbarer experimenteller

Daten. Es ist deutlich, daß die mit indirekter Beheizung der Hüllrohre er­

zielten Umfangsdehnungen erheblich unter den Werten ~irekt beheizter Rohre

liegen.

Alle bisherigen Experimente zum Aufblähvorgang von Zircaloyhüllen mit

elektrisch indirekt beheizten Brennstabsimulatoren zeigten im wesentlichen

das gleiche Verformungs- und Berstbild, gekennzeichnet durch eine gerade,

bzw. schwach konkave Mantellinie,auf der die Berststelle liegt. Zur

Klärung der Frage, ob dieses Erscheinungsbild Brennstabsimulator-spezifisch

oder Zircaloy-spezifisch ist, wurden einige Versuche mit direkter Be­

heizung durchgeführt. Die Versuche hatten folgende Merkmale:

leeres Zircaloy-4-Hüllrohr, also keine Verspannungs- und Beeinfiussungs­

möglichkeit von inneren Strukturen

Freihängendes Rohr, unten mit Zircaloystopfen zugeschweißt

Unterer elektrischer Anschluß in Flüssigmeta1lbad, d.h. keine Ver'"

spannungsmöglichkeit durch Anschlüsse.

Abgeschlossenes Gasvolumen mit Druckmessung mittels Mikro-DMS-Druck­

aufnehmer.

fünf Thermoelemente auf dem Umfang verteilt zur Messung der azimutalen

Temperaturverteilung. (nackte Thermodrähte 0, I mm 0 Pt!PtRh).



Die Hüllrohrwandstärke war besonders genau über den Umfang vermessen, um

azimutale Temperaturverteilung, Wandstärkenänderung durch Umfangsdehnung

und Berststelle der Ausgangswandstärke zuordnen zu können.

Zwei Typen von direkt beheizten Versuchen wurden durchgeführt:

a) mit sich natürlich auf Grund des elektrischen Widerstandes des Zircaloy

einstellenden azimutalen Temperaturunterschieden

b) mit durch Anbringung eines einseitigen Spiegels erzwungener azimutaler

Temperatuiverteilung.

Bei den bisherigen Versuchen dieser Art traten deutliche Verkürzungen der

Zircaloy-Hüllen und Umfangsdehnungen bis über JOO % auf ,wie sie von direkt

beheizten Proben bekannt sind.

Die Frage, warum bei den bisherigen Aufblähversuchen an verkürzten Brenn­

stabsimulatorenbei Verformungen in der ~ -Phase des Zircaloy nur selten

'Verkürzungen des Hüllrohres gefunden wurden, konnte geklärt werden.

Von der Auslegung her schließt si,ch der innere Spalt zwischen Heizstab

und Ringpellet bei ca.· 800 ~9000C auf Grund unterschiedlich großer

Ausdehnungskoeffizienten der Materialien, sowie unterschiedlich hoher

mittlerer Temperaturen. Ist der Innendurchmessereines Pellets aber irgend­

wo etwas enger, kommt es zu einem Kraftschluß zwischen Pellet und Heizstab

und zwar auf Grund größerer Temperaturunterschiede zwischencHeizstab und

Pellet bevorzugt im Bereich des unterenKaltendes~ Dies geschieht dann

bei Temperaturen von ca. 600-7000 c, so daß -bei beginnender plastischer

Verf0rmtlng eine Verkürzung der Hülle.nicht möglich ist, da Verspannungen

auftreten und folglich das De-hnungsausgleichssystem in diesem Temperatur­

bereich nich;t .arbeHenkann.

Zur Vermeidung derartiger Verspannungen wurden am unteren Kalt ende des,

Brennstabsimulatorszwei:pell.ets durch eine schwache Spiralfeder ersetzt.

Bei zwei weiteren indirekt beheizten Aufblähversuchen mit .einemderart

modifizierten Brennstabsimulator. wur4en bei Umfangsdehnungen von maximal

ca. 30 % Verkürzungen von ca. 1,5 rinn gefunden. Diese Umfangsdehnungen

passen sich in das untere Feld der aus gleichartigen bisherigen Versuchen

vermessenen Umfangsdehnungen ein.
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Der Prüfstand für Bündeltests voller Länge (3900 mm elektrisch beheizt)

wurde iriBetrieb genommen und seine Funktion~tüchtigkeit für Versuche in

stagnierender Dampfatmosphäre nachgewiesen.

Der erste Brennstabsimulator voller Länge mit stufenförmigem Leistungsprofil

wurde einem Bersttest in Luft mit anschließendem Fluten in geborstenem Zu­

stand unterzogen. Die zugeführte Leistung entsprach der auf den Profil­

stufen der Abb. 4238~5 angegebenen Nachwärmeleistung. Da in diesem Versuch

die Umgebung nicht mit aufgeheizt wurde, führte diese Leistung zu einem

mittleren Temperaturanstieg von ca. 4,4oC!s. Der Anfangsinnendruck betrug

63,5kp!cm2, der Maximaldruck 92,9 kplcm2 und der Berstdruck schließlich

76 kp!cm2• Die Hüllrohrtemperatur in der Mitte der beheizten Länge wurde

mit 8080 C gemessen. Von einer Gesamtversuchsdauer von 186 sec betrug die

Zeit der plastischen Verformung 47 sec. Unmittelbar nach dem Bersten des

Hüllrohres wurde geflutet (20oC Flutwassertemperatur - 20 cm!s kalte

Flutgeschwindigkeit), die elektrische Leistung jedoch nicht abgestellt.

Nach ca. 11 sec war die Stabmitte benetzt. Die bei diesem Versuch ge­

messenen Endumfangsdehnungen sind in Abb •. 4236-5 über der gesamten be­

heizten Stablänge aufgetragen. Die Abb. 4238-6 zeigt die Umfangs dehnung und

das geborstene Hüllrohr im Bereich der Berststelle. Der Brennstabsimulator

wurde von vier Abstandshaltern gehalten und das 0,5 mm starke Mantelthermo­

element war mit kleinen Zircaloylaschen auf der Zircaloy-Hülle befestigt.

Die axialen Positionen sind in der Abbildung angegeben. Das Bild zeigt

deutlich die Empfindlichkeit der Zircaloy-Hülle gegen thermische und

mechanische Einflüsse. Die Außenstufen mit 1.4,2 W/cmzeigen noch keine

bleibende Verformung, die nächsten Stufen mit 17,6 W!cm jedoch bereits

meßbare Verformungen von 0,1 - 0,2 %. Die Stufen mit 21,6 W!cm weisen Um­

fangsdehnungen von 1,2 ~ 1,3 % auf. Die Mittelstufe mit der größten Um..

fangs dehnung ist geprägt von dem extrem starken mechanischen und

thermischen Einfluß der Abstandshalter. Selbst der thermische Einfluß

des relativ dünnen Thermoelementes mit den kleinen Laschen ist deutlich

an den geringeren Umfangsdehnungen an den entsprechenden axialen Positionen

feststellbar.

Bemerkenswert an diesem Versuch ßind folgende Tatsachen:

die maximale Umfangsdehnung betrug 27 % bei einer Verformungszeit von 47 sec

das Rohrstück mit der Berststelle zeigt genau das bereits von den Ver­

suchen mit verkürzten Brennstabsimulatoren her bekannte Erscheinungsbild:
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gerade Berstmantellinie, gewölbte von den Pellets abgehobene. gegenüber­

liegende Seite.

-die stark ausgeprägte Empfindlichkeit des Zircaloys gegeriüber der

Temperatur, sichtbar an den Übergängen von einer Leistungsstufezur

nächsten durch deutliche Änderungen in der Dehriung, sowie an den

starken Einflüssen von Instrume~tierung und Abstandshaltern.
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4239 Untersuchungen zum Einfluß der· Größe und Form von Kühlkanalblocka­

den auf 4ie Kernnotkühlung in der Flutphase eines Kühlmittelver­

luststörfalles

(5. Malang~ S. Barth, W. Götzmann, U. Harten, K. Hitzig,p. Ihle,

H. Kreuzinger, K. Rust, He. Schneider - IRE)

Ziel dieser Arbeit ist es, den Einfluß einer durch aufgeblähte Brennstab-
\

,hüllen entstandenen Kühlkanalblockade auf die Kühlwirkung hinter der Blocka-

de während der Flutphase zu bestinnnen. Die Größe und die Form der Blockade

werden variiert. Zur Interpretation der aus den Meßdaten errechneten Wärme­

übergangszahlen und zum besseren Verständnis des Einflußes der Kühlkanal­

blockaden soll durch Anwendung derSchnellfilmtechnik ein Einblick in die

zweiphasige Strömung gewonnen werden.

Arbeiten im Berichtszeitraum

Abgeschlossen wurden:

- Verbesserungen am .Flutkreislauf

- Fertigungsverfahren zur Thermoelement-Nut-Herstellung

- Spezifizierung und Bestellung von Heizstäben mit 3,90m beheizter Länge

für 5 x 5 Stabbündel

Referenzversuche an einer Stabreihe, bestehend aus 5 Stäben ohne Kühl­

kanalblockaden

Begonnen wurden:

- Versuchsserie mit der 5-S~ab-Reihe mit KühlkanalblockadeI;l

zunächst mit einer L:o'chplatte~ durch welche62% der Kühlkanalquer­

schnitte versperrt sind

- Darstellung der Meßwerte

- Versuchsauswertung
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1. Versuchsprogramme für die 5-Stab-Reiheund bisherige Ergebnisse

1.1 Parameter

Anzahl der Stäbe

Stabdurchmesser

Stabteilung

beheizte Länge

axiales Leistungsprofil

Nachwärmeleist~ng

Variierte Werte
-------------~-

Flutrate (konstant in jedem Versuch)

Stabtemperatur bei Flutbeginn

Systemdruck (konstant in jedem
Versuch)

Niveau der Nachwärmeleistung

Flutwassertemperatur (konstant in
jedem Versuch)

Blockadetypen (s.Abb. 4239-1).

Blockadefaktor

5 in Reihe

10,75 nun

14,3 mm

290 cm

Cosinus-Profil

in 7 Stufen angenähert

ANS-Standard

1,5 - 10 cm/s

60q - 8000 C
,

1,0 - 4,5 bar

100 - 120 %

40 - 800 C

a) Lochplatte

b) Hül~en von verschiedner Fo~
und Größe

0, 62, 75, 90 %

1.2 Meßwerte

Bis zum Jal1r~swechsel wurden 45Versllchei.n .un.gestörter Kanalgeometrie
.~

und 27 Versuche mit einer Lochplatte durchgeführt.

Die Versuche in ungestörter Kanalgeometrie dienen als Referenzversuche

für die Versuche mit blockierten Kühlkanälen in dieser Testanordnung.
, . , '.

nie Stabreihe wurde als erste Anordnung 'gewählt, um eine gute optischa

Beobachtung zu ermöglichen unter Inkaufnahme eines größeren Wandein­

flusses. Es wurden jedoch keine qualitativen Unterschiede zu bekannten

Experiment~nmit größeren Bündeln festgestellt. nie ftenetzungsfront

wandert von unten nach oben. Ihre Geschwindigkeit ist im wesentlichen

abhängig von der Flutrate. Lediglich b~i hohen Flutraten entsteht auch
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am oberen Stabende eine Berietzungsfront, die über den Bereich kleiner

Stableistung 1angsamabW'ärts wandert, so daß die zuletzt benetzte

Stelle im oberen Drittel der Stäbe zu finden ist.

In der folgenden Tabelle sind/die Daten eines typischen Versuches mit

blockierten Kühlkanälen dargestellt, der im folgenden näher beschrieben

wird:

Lauf"ende Versuchsnummer

Flutrate

Stabanfangstemperatur

Systemdruck abs.

max. Stableistung zu Flutbeginn

Flutwassertemperatur

Blockadetyp

Blockadefaktor

LN 77

6,6 cm/s

750 oe

4,6 bar

27,5 W/cm

60 oe

Lochp1.

62 %

Die Temperaturen in der Heizstabhülle wurden auf folgende axialen

Positionen gemessen:

- 50 mm (50 mmvor der Biockade)

+ 35, + 85, + 135, + 235, + 335, + 870 und + 1120 mm nach der Blockade.

Die Blockade liegt in der Mittenebene der beheizten Zone.

Abb. 4239-2 zeigt den Temperaturver1auf auf Pos. -50 (K9), + 35 (K.10),

+ 85 (K.11) und + 135 (K.12). Die. Temperatur vor der Blockade verläuft
I

in etwa wie in der ungestörten Stabreihe. Nach der Blockade fallen die

Temperaturen jedoch im allgemeinen sofort mit Beginn der Flutphase und

es tritt eine zweit.e nach oben wandernde Benetzungsfrcrnt auf. Ihr Ein­

fluß auf die Benetzungszeit nimmt ab mit zunehmendem Abstand von der

Blockade. Abb. 4239-3 zeigt den Temperaturv~r1auf in den Pos~ + 35 (K.13),

+ 33.5 (K.14), + 870 (K.15) und + 1120 (K.16). Bei kleineren Flutraten

steigt die Hülltemperatur nach der Blockade zwar über den Anfangswert

an, fällt aber eher ab und erreicht nicht die Maximalwerte der Tem-,
peraturen in unb10ckierter Anordnung. Nach d~r Blockade werden die

Stäbe immer früher benetzt als bei vergleichbaren Bedingungen in der

nicht blockierten Stabreihe. In den noch folgenden Versuchen wird des-
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halb der Bereich vor der Blockade intensiver untersucht als es bisher

geplant war, da im allgemeinen hier die höchsten Temperaturen auf..,.

treten.

1.3 Optische Beobachtung

Zu Beginn des Flutvorgangs entwickelt sich sofort eine hohe Dampfge­

schwindigkeit. Tropfen in sehr unregelmäßiger Form mit einem mittleren

Durchmesser von ca. 1 mm werden vom Dampf mitgerissen und benetz en die

Abstandshalter sofort. Trotz eines großvolumigen Puffers und eines

Druckregelventils wurden Druckpulsationen am Bündelaustritt gemessen.

Die gleichen Pulsationen wurden am Bündeleiritritt gemessen und an den

Sichtfenstern als Durchsatzpulsationen des Zweiphasen-Gemischs be­

obachtet. Ein Vergleich des Druckverlaufs im oberen und unteren Plenum

zeigt, daß beide Drücke etwa phasen- und amplitudengleich verlaufen.

Der Differenzdruck steigt von Null auf einen Wert an, der der Höhe der

Wassersäule im Bündel entspricht (s. Abb. 4239-4). Die hier beschrieb..,.

enen Vorgänge verlaufen im unblockierten und im blockierten Bündel in

etwa gleich·ab.

Im blockierten Bündel werden nach der Blockade zu Beginn des Flutvor­

gangs zwei verschiedene Strömungsmechanismen beobachtet:

1) Beim Einsetzen des Dampfstoßes zu Beginn des Flutvorganges wirken

die plötzlichen Erweiterungen beim Austritt aus der Lochplatte

als Tropfenzerstäuber, wobei die Stelle der intensivsten Kühlung

einige Zentimeter hinter der Blockade liegt.

2) Nach kurier Zeit sammelt sich im Totraum hinter der Blockade Wasser,

da.s durch den .Freistrahl des Zweiphasen-Gemisches stark in Bewegung

gehalten wird. Hierdurch wird dieserBereichbesser gekühlt als der
~

Bereich vor der Blockade. Zu diesem-Zeitpunkt gibt es außer den Ab-

standshaltern noch keine benetzten Flächen in der Anordnung mit Aus­

riahme des unteren Teils. Es ist weiter anzumerken, daß die iri frü­

heren Halbjahresberichten beschriebene Teststrecke im oberen Plenum

so ausgebildet ist, daß das aus dem Bündel ausgetragene Wasser über

einen Wasserabscheider in einen Meßbehälter abgeleitet wird. Das in

den Totraum hinter der BloCkade gelangte Wasser stammt· folglich aus

der Bündelströmung selbst. Es wurden große, regelmäßige Tropfen be-



obachtet, die im Dampfgegenstrom abwärts fallen.

2. Versuchsauswertung

2.1 Auswertungsmethode

Die von dem·digital~ Datenerfassungssystem aufgezeichneten Meßwerte

werden mittels eines speziellen Rechenprogrannns in physikalische Größen

umgewandelt und in IBM~kompatibler Form auf ein Magnetband geschrieben~

Zur Verarbeitung dieses Magnetbandes wurde ein Rechenprogramm entwickelt,

mit dem entweder alle oder einige, beliebig ausgesuchte Meßkanäle in

Form von Tabellen und/oder Diagrammen ausgegeben werden können. Das

Progrannn enthält mehrere Glättungsroutinen sowie ein Unterprogramm,

welches die Zeitskala so verschiebt, daß der Flutbeginnbeit = 0 sec

liegt.

Mit diesem Progrannngekoppelt wurde das modifizierte HETRAP-Progra1IlIl1

zur Berechnung der Wärmeübergangszahien aus den Meßwerten. Eingangs­

größen für das HETRAP-Programm sind neben dem Heizstab~Aufbau die

zeitabhängigen Größen:

- Hüllrohrtemperatur (TE-Anzeige),

- Stableistung,

- Kühlmitteltemperatur.

Aus diesen Größen berechnet das Programm die folgenden Werte als Funk­

tion der Zeit:

- Wärmeübergangszahl,

- Wärmestrom

- Oberflächentemperatur,

- Heizleitertemperatur,

- gespeicherte Wärme.

Benötigt wird die Kühlmitteltemperatur in jenen axialen Ebenen, in

denen Thermoelemente im Hüllrohr angeordnet sind undWärmeübergangs­

zahlen berechnet werden sollen. Die direkte Messung der örtlichen

Temperaturen in der zweiphasigen Strömung ist schwierig und nicht

sehr zuverlässig. Anderers:eits können aber sowohl der instationäre
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Wärmestrom an der Staboberfläche als auch die instationäre -~eml>eratur

an der St-aboberfläche ohne Kenntnis der Kühlmitteltempecatur- berechnet

werden, da beide- Größen nicht von der Definition der Kühlmitteltem­

peratur abhängen. Für die Berechnung des Wärmeübergangs ist es daher

wichtiger, eine klar definierte Kühlmitteltemperatur anzunehmen, wo-

'durch es möglich/ist, für eine anders· defini~rte Kühlmitteltemperatur

den Wärmestrom als Funktion der ·Zeit umzurechnen, ~ls irgend eine un­

sichere örtliche Kühlmittel temperatur der Versuchsauswertung zugrunde

. zu legen. Bei Blowdown-Experimenten wird häufig die aus dem geme~senen

Kühlmitteldruck berechnete Sättigungstemperatur verwendet. Ein solches

Vorgehen würde. jedoch bei einem Fl.utversuch zu teilweise negativen

Wärmeübergangszahlen führen, da hier die Stabtemperatur infolge der

niederen Flutwassertemperatur unterhalb der Sättigungstemperatur

liegen kann. Um dies zu vermeiden, wird im folgenden einheitlich die

Temperatur des Flutwassers am Bündeleintritt als Kühlmitteltemperatur

definiert und der Berechnung der Wärmeübergangszahlen zugrunde gelegt~

Die so erhaltenen Wärmeübergangszahlen lassen sich leicht auf anders

definierte Kühlmitteltemperaturen umrechnen:

Es gilt

mit Ta' =
Tl!' =k
0<..* =
Tk =
0(,.. =

Temperatur der Staboberfläche

Flutwassertemperatur am Bllndeleintritt

zu T; gehörende Wärmeübergangszahl

anders definierte Kühlmitteltemperatur

zu Tk gehörende Wäremübergangszahl

Das Hauptproblem der Versuchsanalyse ist die Bestimmung des Wärme­

stromes als Funktion der Zeit. Infolge der im Stab gespeicherten Wärme

wird dieser Wärmestrom zeitlich·zurückbleiben gegenüber der Stablei­

stung während einer Transienten und wird sich ändern in Abhängigkeit

von den Kühlmittelbedingungen. Daher reichen die Angaben über die

entsprechende Hüllrohrtemperatur und die zugehörige lineare Stab­

leistung nicht aus, um für den gewünschten Zeitpunkt die Wärmeüber­

gangszahl zu ermittlen; vielmehr muß das thermische Verhalten des be-.

trachteten Stababschnittes vom Beginn der Transienten an in die Be-



· - 383 """

trachtungen miteinbezogenwerden, wobei die Temperaturabhängigkeit der

Stoffdaten zu berück$ichtigen ist /1/. Diese Auswertung erfolgt mit

einer modifizierten Version des HETMP.,...Progrannnes /2/.

Die wichtigste Option dieses Rechenprogrammes löst das inverse Wärme­

leitproblem für eine eindimensionale Geometrie, wobei die Temperatur

und der Wärmestrom an der Staboberfläche sowie-die Wärmeübergangszahl

als Funktion der Zeit aus den Temperaturen berechnet wurden, die in der

Hüllrohrwand während des Flutvorganges gemessen wurden. Das Ergebnis

der Auswertung eines typischen Flutversuches einer Reihe aus 5 Heiz­

stäben ohne Blockade ist in Abb. 4239-5 dargestellt. Aufgetrag~n sind

als Funktion der Zeit die Temperatur an der Staboberfläche, die Wärme­

übergangszahl in logarithmischem Maßstab und die im Heizstab ge­

speicherte Wärme. Aus der Darstellung geht hervor, daß die Schwankungen

in der Wärmeübergangszahl und dem Wärmestrom wesentlich stärker sind

als die Temperaturschwankungen. Dies ist ein inhärentes Problem bei

der Auswertung von instationären Wärmeübergangs-Untersuchungen, das

umso schwerwiegender wird, je tiefer die Thermoelemente unter der Stab­

oberfläche angeordnet sind. Abb. 4239-6 zeigt die Verbesserung durch

die Anwendung der im vorigen Halbjah~esbericht.beschriebenen modifi­

zierten Beck'schen Methode /3/, /4/ der Itadvanced time stepslt. Zu­

sätzlich wurden die Ergebnisse für den Warmeübergang und Wärmestrom

an der Staboberfläche geglättet, indem für jeden Punkt das arithmetische

Mittel gebildet wurde aus jeweils 19 Werten, wobei 9 Werte vor und 9

Werte hinter dem betrachteten Punkt in die Mittelwertbildung einbe­

zogen wurden.

Ein anderes Problem bei der Analyse von Experimenten; die unter An­

wendung von elektrisch beheizten Stäben durchgeführt werden, ist der

Unterschied,ini thermischen Verhalten zwischen dem Brennstab und dem

Heizstab, bedingt durch ihren unterschiedlichen Aufbau und die un~er­

schiedlichen Materialien. Diese beiden Stäbe weisen bei gleicher

transienter Stableistung in der Regel unterschiedliche Temperaturen

an der Stabo~erfläche auf, auch wenn identi~che Transienten für den

Warmeübergangskoeffizienten als Randbedingungen vorausgesetzt werden.

Daher l\1Urde eine w--eitere Option des Rechenprogrammes entwickelt, um

das Temperaturprofil in beiden Stäben parallel berechnen zu können,
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wodurch auf die Qualität derSimulat!-on geschlo.ssen werden kann. Ein

derartiger Vergleich zwisc,hen einem Heizstab und einem Brennstab ist

in del:' Abb. 4239-7 bezüglich del:' Temperaturen an den Oberflächen der

Stäbe und in Abb. ·4239~8 bezüglich der gespeicherten Wärme dargestellt.

Die Schlußfolgerung aus Abb. 4239-7 ist, daS der Brennstab in diesem

Falle etwas eher benetzt würde als der Reizstab. Es muß jedoch darauf

hingewiesen werden, daßdäs thermische Verhalten des Brennstabes

stark von den vorgegebenen Parametern beeinflußt wird, was VOl;' allem

für den Kontaktkoeffizientenzwischen dem Brennstoff und dem Hüllrohr

c gilt.

3·. Schlußfolgerungen· und ,Ausblick auf den .weiteren Fortgang der Arbeiten

Im Fall der unblockietten Kühlkanäle steigt der Wärmeübergang zu Beginn

der Flutphase sehr schneli an und bleibt dann bis zum Benetzen in etwa

konstant. Im Augenblick des. Benetzens der Staboberfläche nimmt er kurz­

zeitig einen sehr hohen Wert an (s. Abb. 4239-6). Wie zuvor erwähnt,

wird in allen hier gezeigten Fällen die Wärmeübergangszahl auf die

Flutwassertemperatur bezogen und ist deshalb kleiner als beim üblichen

Bezug auf dieSättigungstemp~ratur•. In der bisher untersuchten An­

ordnung~it blockierten Kühlkanälen in Form einer Lochplatte, die 62%

der Kühlkanalquerschnitte versperrt, steigt der Wärmeübergang hinter

der Blockade auf höhere Werte als in der unblockierten Anordnung.

Zum Zeitpunkt der Benetzung weist er eine ähnliche Spitze auf wie in

der unblockier~enAnordnung. Vor der Blockade ~eigtder Wärmeübergang

in etwa gleiche'Größe und ähnlichen Verlauf wie in der unplockierten

Anordnung (~. Abb. 4239-9). Der Wärmestrom an der Staboberfläche ver­

hält sich analog zum Wärmeübergang (s. Abb.4239-10).

Die bishel:' beobachtete, verbesserte Kühlwirkung hinter der Blockade

ist auf eine starke Tropfenzerstäubung durch die Bl,ockade zurückzu­

führen. Außerdem Wul:'de deudich.,daß auch ohne Umströmung einer

Blockade oder HeißeinspeisungWasser gegen den aufsteigenden Dampf­

strom in nicht vernachlässigbarer Menge zurückfallen kann.

Die verbesserte Kühlwirkung hinter der Blockade kann jedoch nicht ohne

weiteres auf andere Blockadeformen und bestimmt nicht auf ein Bündel,
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in dem nur ein Teil der Kühlkanäle blockiert ist, übertragen werden.

Durch die Umströmung einer solchen Teilblockade kommt es nämlich

im blockierten Bereich infolgedes höheren Druckverlustes zu einer

Durchsatzverminderung. In weiteren Versuchen soll geklärt werden,

welcher der beiden gegenläufigen Effekte überwiegt:

- verbesserte Kühlung durch Zerstäubung und Wasseransammlung hinter

der Blockade oder

-verschlechtere Kühlung durch Durchsatzverminderung.

In den folgenden Monaten werden die Versuche an der 5 Stabreihe mit

den in Abb. 4239-1 gezeigten Blockaden fortgesetzt.

Untersuchungen in 5 x 5-Bündeln werden vorbereitet, sie sollen Ende

1976 beginnen und haben zum Ziel:

1) den Fehler durch den Wandeinfluß in bezug auf Reaktorähnlichkeit

zu v~rmindern,

2) .das Problem der B10ckadenumstörmung anzugehen.

Literatur:

/1/ K. Rust, S. Ma1ang,W. Götzmann

"PEW - Ein FORTRAN IV-Rechenprogramm zur Bereitstellung physikalischer

Eigenschaften von Werkstoffen für LWR-Brennstäbe und deren Simulatoren"

KFK-Ext. 7/76-1, Dezember 1976

/2/S. Malang

"HETRAP ~ A Beat Transfer Analysis Program"

ORNL-TM-4555, Septemb~r 1974

/3/ S.Halanget.al.

.PNS-Halbjahresbericht 1976/1

Seite 379-392

KFJ{-2375,Nov. 1976

/4/ J.V.Beck

"Nonlinear Esti,mation Applied to theNonlineartnverse-}Ieat Conduction

Problem'"

Iut. J .. ~eat Mass Transfer, .1970,Vol. 12. pp. 703-717
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Kernschmelzen von LWR

Experimentelle Untersuchung der Abschmelzphase von U02­

Zircaloy-Brennelementen bei versagender Notkühlung

(S. Hagen, E. Mackert, H. Malauschek, H. Schülken,

K. Wallenfels, RBT)

Einleitung

Die in den früheren Berichten beschriebenen Einzelstab­

experimente haben gezeigt, daß das Abschmelzverhalten

von LWR-Brennstäben durch die Wechselwirkung zwischen

U02 und Zircaloy einerseits und dem Zircaloy und dem

Inconel des Pellets andererseits geprägt wird. Das

Ausmaß der Wechselwirkung wird dabei ganz wesentlich

durch die umgebende Atmosphäre beeinflußt.

Im Unfallreaktor würde diese aus Wasserdampf bestehen.

Durch die infolge der Metall-Wasserdampf-Reaktion

entstehende Oxidschicht wird der Einfluß des Abstands­

halters stark reduziert und der Brennstab bei ausreichend

vorhandenem Wasserdampf mit einer festen Oxidschicht um­

hüllt. Das innerhalb dieser Oxidhülle verbleibende Rest­

zirkaloybildet zusammen mit dem U02 des Pellets eine

schmelzförmige Legierung, die bei den am Einzelstab

vorliegenden Verhältnissen bei ca. 1900 oe Oberflächen­

temperatur der Hülle durch sich bildende Löcher austritt.

Für die Untersuchung der Wechselwirkung zwischen den

Komponenten des Stabes beim Aufheizen bis zum Schmelz­

beginn war es ausreichend, das Verhalten von Einzelstäben

zu untersuchen.

Im Reaktor wird der einzelne Stab von Nachbarstäben mit

nahezu der gleichen Temperatur umgeben, so daß die aus­

tretende Schmelze in allen Richtungen eine Umgebung gleich­

hoher Temperatur sieht. Beim Einzelstab ist dies nicht mehr

der Fall. Durch die Abstrahlungsverluste tritt eine stärkere

Abkühlung auf.
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Um das Ablaufen und Erstarren der Schmelzen realistisch

zu simulieren, ist es also notwendig, die von den Nach­

barstäben herrührende Strahlung zu simulieren. Um dies

zu erreichen, haben wir zwei verschiedene Versuchsan­

ordnungen aufgebaut. In der ersten wird der Stab im

Original-Gitterabstand von weiteren Stäben umgeben.

In der zweiten Anordnung befindet sich der Stab in

einem zy1 indrischen Heizrohr , das den aus Vollpellets

aufgebauten Stab durch Strahlung erwärmt.

Die beiden Apparaturen wurden im letzten Halbjahr auf­

gebaut und erprobt.

Aufbau und Erprobung des Versuchskessels für die Durch­

führung der Bündelexperimente

Abb· 4241-1 zeigt auf der linken Seite eine schematische

Darstellung des Versuchskessels. Der wesentliche Unter­

schied gegenüber der früher benutzten Einzelstabanordnung

besteht im Aufbau der Elektroden. Sie gestatten jetzt den

Aufbau eines Bündels bis zu 7 x 7 Stäben. Hierbei kann

der zentrale Stab getrennt von den restlichen Stäben be­

heizt werden. Auf der schematischen Darstellung sieht man

die gemeinsame mittlere Stromzuführung und die Zentral­

stabzuleitung auf der linkEm Seite und diej enige für

das Restbündel auf der rechten Seite. Durch leitenden

oder isolierten Einbau der Stäbe kann ei~e beliebige Zahl

der Stäbe beheizt werden oder als unbeheizte Reflektorstäbe

benutzt werden.

Die Stäbe können parallel oder in Reihe beheizt werden.

Für die beiden Heizkreise stehen zwei unabhängig zu

steuernde Transformatoren von 30 V x 1500 Amp. 'zur Ver­

fügung, die bei Bedarf auf 90 V x 500 Amp. umgeändert

werden können. Das Foto auf der rechten Seite von Abb. 4241-2

zeigt die Elektroden mit Stromanschlüssen und Kühlleitungen

und ein Bündel von 49 Stäben.

Die Länge der Stäbe kann maximal 1 m betragen. Der neue

Versuchsaufbau gestattet die Verwendung von strömendem

Dampf.
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Von den durchgeführten Versuchen .zur Erprobung der

Elektrodenanordnung zeigt Abb. 4241-2 den Einfluß von un­

beheizten Reflektorstäben auf die Temperatur des be­

heizten Zentralstabes in Abhängigkeit von der Stab­

leistung. In Abb. 4241-3 sieht man einen im Zentrum des

Bündels teilweise abgeschmolzenen Brennstabsimulator.

Da~ abgelaufene Schmelzgut ist im unteren. kühlen Be­

reich zusammengelaufen und erstarrt.

Aufbau und Erprobung des Ofeneinsatzes fÜr die Aufheizung

von Stäben mit Vollpellets

Der im ersten Halbjahr 1976 konstruierte Ofeneinsatz

wurde im Berichtszeitraum aufgebaut. Mit der Erprobung

dieses Einsat~es haben wir begonnen.

Abb. 4241-~ zeigt eine schematische Darstellung, aus der man

den zentralen Brennstab, das Heizrohr, den beheizten und

unbeheizten Strahlenschirm erkennen kann.

Die verschiedenen Aufbaustufen sind in den Fotos auf dem

gleichen Bild wiedergegeben. Das Heizrohr, die Isolation

des beheizten Strahlenschirms und der unbeheizte Strahlen~

schirm bestehen aus A120 3 . Der Heizdraht im Heizrohr und

im beheizten Strahlenschirm besteht aus Tantal. Die

Temperatur im Ofenraum ist durch die V~rwendung von A120 3 ,

das sich durch seine geringe .Thermoschockempfindlichkeit

auszeichnet, auf 1950 oe begrenzt. Es ist vorgesehen,

für die Erreichung höherer Temperaturen für das Heizrohr

Zirkonoxyd oder Thoriumoxyd zu verwenden.

Im Heizrohr können die Stäbe in Schutzgas oder Dampf

aufgeheizt werden.

Abb. 4241-5 zeigt als Beispiel den Querschnitt eines zur Er­

probung der Apparatur bis auf 1850 oe aufgeheizten Stabes.

Die Schliffe zeigen, daß auch bei der Heizung durch Ein­

strahlung von außen das gleiche Wechselwirkungsverhalten

zwischen dem Zircaloy der Hülle und dem U02 des Pellets

wie bei den W-Stab-beheizten Brennstabsimulatoren auftritt.
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ABB: 4241-1

Schematische Darstellung des Versuchskessels für die Bündel­
experimente. Die Photographie zeigt den geöffneten Versuchs­
kessel mit einer Bünde1anordnung von 7 x 7 Stäben.
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2 3 4
LEISTUNG [kW]

Einfluß der Reflektorstäbe auf die Oberflächentemperatur
in der Mitte des Zentralstabes als Funktion der Stab­
leistung (Stablänge 22 cm).

e= Zentralstab allein
0= Zentralstab mit 23 Reflektorstäben
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.Abb.: 4241-3
Die linke Seite zeigt die Anordnung und ein Foto des in He aufge­
heizten Bündels aus 7 beheizten Simulatoren C.) und 30 Reflektor­
Stäben CO). Die rechte Seite gibt die sieben Simulatoren und 2 an­
geschmolzene Stäbe nach Entfernen der restlichen Reflektorstäbe
wieder.
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Schematische Darstellung und Aufbaustufen des Strahlungsofens für Stäbe mit Vollpellets.
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Ausschnitt 100: 1

Zirkaloy ~ ... U02

ABB: 4241-5
Beginn der Wechselwirkung z~ischen Hülle und Pellet an einem
im Strahlungsofen auf 1850 C aufgeheizten Brennstab.
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Versuche zur Erfassung und Begrenzung der Freisetzung von Spalt­

und Aktivierungsprodukten beLm Coreschmelzen

(H. Albrecht, K. Nolte, H. Wild, Institut für Radiochemie;

D. Perinic, B. Kammerer, H. Knauß, A. Mack, B. Stuka, Abteilung

Reaktorbetrieb und Technik;

M.F. Osborne, Delegierter der US-NRC)

Einleitung

Seit Ende 1975 werden in der Schmelzanlage SASCHA Experimente durchgeführt,

die der Lösung der folgenden Aufgaben dienen sollen:

- Entwicklung einer Versuchsanordnung, die es gestattet, die Freisetzung

von Spalt- und Aktivierungsprodukten aus LWR-Coreschmelzen unter möglichst

realistischen Bedingungen zu messen

- Ermittlung der relevanten Parameter, die die Freisetzung beeinflussen;

quantitative Erfassung der wichtigsten Abhängigkeiten

- Beschreibung des physikalischen und chemischen Verhaltens der Coreschmelze

und der Freistzungsprodukte

- Diskussion der Übertragbarkeit der im Labormaßstab gewonnenen Ergebnisse

auf die Dimension kommerzieller Leistungsreaktoren.

Zur Entwicklung der experimentellen Technik (Tiegelanordnung, Temperatur­

messung, Analysentechnik) und zur Untersuchung des Verhaltens der. Haupt­

komponenten der Coreschmelze (Stahl, U02 , Zircaloy) wurde bisher nur

inaktives Schmelzgut verwendet, was wesentliche praktische Vorteile bei der

Handhabung der Proben und bei der Zugänglichkeit der verschiedenen Kompo­

nenten des VersuchSstandes mit sich brachte. Parallel dazu wurde eine Anlage

zur Herstellung von schwach aktivem Fissium aufgebaut und weitgehend fertig­

gestellt, so daß ab Frühjahr 1977 die ersten Versuche zur Bestimmung der

Spaltprodukt-Freisetzung beginnen können.

Im folgenden wird eine Bilanz aus den bisherigen Experimenten mit 30 g

Schmelzgut (meist Corium-E) gezogen, um daraus die wichtigsten Gesichts­

punkte für die Fortsetzung des Versuchsprogramms abzuleiten.
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1. Versuchsanordnung

Nach allen bisherigen -Versuchen scheint außer ZweiJel zu. stehen, daß auch

in ZUkunft die aus einem inneren ThOZ- und einem äußeren AIZ03-Tiegelbe­

stehende Anordnung (l)beibehalten wird. Dieses System hat sich sowohl

unter oxidierender Atmosphäre (Luft, Wasserdampf) als auch unter inerten

bzw. schwach reduzierenden Bedingungen (Ar bzw. Ar + 5% H2) bis zu Tempe­

raturen von ca. 30000 C bewährt, wenn eine Aufheizgeschwindigkeit <100oC/min

eingehalten wurde. Allerdings gilt diese Empfehlung· nur für die hochdichten

(90 % TD), gesinterten"Th02-Tiegel der Firma Zircoa; die zusätzlich unter­

suchten gepreßten Th02-Tiegel der Fa. Kelpin erwiesen sich als ungeeignet,

denn sie konnten nur bis ca. 23000 C belastet werden.

Doch auch bei der Verwendung der erstgenannten Tiegel sind eine Reihe von

Einschränk~ngen zu beachten:

a) Ab ca. 18000 c ist eine mit steigender Temperatur zunehmende Diffusion

von Schmelzgut in die Tiegelwand festzustellen.

Unter einer Wasserdampf-Atmosphäre ist der Angriff des Tiegelmaterials

intensiver als unter Luft, weil die metallischen Schmelzgutkomponenten

in stärkerem Maße oxidiert werden und die Verträglichkeit von oxidischen

Tiegeln mit Oxidschmelzen allgemein schlechter ist als mit Metallschmel-

zen.

Unter Argon, wo die Coreschmelze zum überwiegenden Antel1 metallisch

vorliegt; erfolgt der stärkste Angriff auf das Tiegelmaterial durch das

Zircaloy. Dies ergab sich deutlich durch 2 Experimente, bei denen das

Schmelzgut einmal nur aus U0 2 und Zircaloy und einmal nur aus U02 und

Stahl bestand. Im ersten Fall war der Tiegelboden bereits nach 0,6 min

bei T = 26200 C völlig aufgelöst; im zweiten Fall wurde er sogar bis

28000 C nur geringfügig angegriffen.

b) Eine starke Zunahme des Tiegelangriffs setzt ein, wenn die metallischen

Ante1le der Sehmelze zu sieden beginnen, d.h. bei T>2600oC für System­

drücke ~0,8 bar. Diese Siedevorgänge wurden nur unter Ar und Luft be­

obachtet. Die" Schmelze stieg dabei im Tiegel hoch (vgl. Abb. 4243-1),

und es kam zu einem stoßweisen Auswurf vpn Partikeln .mit Massen bis zu

einigen Gramm. Unter Wasserdampf dagegen verhielt sich die Schmelze bis

zu Temperaturen von 29000 C (und Drücken ~1,5 bar) relativ ruhig, d.h.

es kam weder zum Aufquellen noch zur Eruption von Schmelzgutpartikeln

(vgl. Abb. 4243-2).
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Abb. 4243-1 und -2: Corium-E-Schmelze ln Th02-Tiegeln nach Versuchen unter

°Luft (links, T = 2700 C) und Wasserdampf (rechts,max
T = 2900

0
C)max

c) Bei Versuchen mit Maximaltemperatpren ~28000C wurden von der Corium­

schmelze ca. 10 g Th02 aus der Tiegelwand ausgew~schen; umgekehrt sind

mehrere Gramm Schmelzgut in die Tiegelwand eindiffundiert, so daß sich

dadurch eine erhebliche Veränderung der Schmelzgutzusammensetzung er­

gab. Trotz dieser Auswascheffekte an der Tiegelinnenseite konnte ein

Auslaufen der Schmelze bisher in allen Versuchen vermieden werden, denn

ab ca. 25000C sintert der zwischen dem Schmelztiegel und dem äußeren

Schutztiegel befindliche Th0 2-Gries in z~nehmendem Maße am Schmelztiegel

fest und verstärkt so die mechanische Stabilität der Tiegelwand.

d) Für die Freisetzung ist von Bedeutung, daß durch das Hochsteigen der

Schmelze (in Argon und Luft) eine starke Vergrößerung des Oberflächen/

Volumen-Verhältnisses eintrat; dadurch entstanden für das Abdampfen der

verschiedenen Schmelzgutkomponenten extrem günstige Bedingungen, wie

sie bei größeren Schmelzgutmassen als 30 g mit Sicherheit nicht vor­

liegen.
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Konsequenzen: Die Einflüsse der Wechselwirkung zwischen Tiegelmaterial

und Schmelze sowie des extremen Oberflächen/Volumen-Verhältnisses auf

die Freisetzung lassen sich durch Vergrößerung der "Schmelzgutmassen auf

500-1000 g reduzieren. Die entsprechenden experi~entellenVoraussetzungen

hierfür (größere Schmelztiegel, höhere Betriebsleistung des HF~Genera­

tors) sind seit längerem in Vorbereitung (2).

Bei zukünftigen Experimenten sollte der Atmosphärendruck ~2 bar betragen,

denn niedrigere Drücke sind bei einem Coreschmelzen-Unfall weder im

Druckbehälter noch im Containment zu erwarten. Experimentell wirkt sich

ein erhöhter Systemdruck insofern positiv aus, als der Einsatzpunkt des

Metallsiedens und da~it des verstärkten Ti~gelangriffs:zu Temperaturen

>2800oC verschoben wird (vgl. Abb. 4243-3).

Die bisher angewandte Methode, bei der mit Hilfe eines Quotienten-Pyro­

meters die Oberflächentemperatur der Schmelze gemessen wird, hat sich im

wesentlichen bewährt. Die erreichbare Genauigkeit liegt bis zu Tempera­

turen von 25000 C bei ca. +50oC (~!2 %). Dann treten durch zunehmende Ab­

dampfung und Flammen über der Schmelze Abgleichschwankungen in der An­

zeige auf. Besonders nach dem Einsetzen des oben beschriebenen Stahlsiedens

und der Schmelzgut-Eruptionen ist die" Oberfläche zeitweise optisch nicht

mehr zugänglich. Die dadurch entstehende Unsicherheit bei der Beurteilung

der gemessenen Temperatur beträgt schätzungsweise +100oC (diese Angabe

entspricht der Schwankungsbreite des Pyrometer-Schreibers).

Wegen der geringen Schmelzbadt~efe bei 30 gSchmelzgut und der intensiven

Umwälzung durch die induktive Aufheizung" ist anzunehmen, daß im Inneren

der Schmelze die gleiche Temperatur herrscht wie an der Oberfläche.

Als" sehr schwierig erwies es sich, die Schmelzproben entsprechend einer

vorgegebenen Temperatur~urve aufzuheizen und eine bestimmte Zeit auf kon­

stanter Maximaltemperatur zu halten.

Es gibt aafü~~2 wesentliche Gründe:

a) Die Ankopplungsbedingungen ändern sich während bestimmter Versuchs­

phasen sehr schnell und in unterschiedlichem Ausmaß, SO z.B. während

des Schmelzens der einzelnen Komponenten, bei der Diffusion von
.-.~ _ . "r-

Schmelzgut in die Tiegelwand, beim Hochsteigen der Schmelze im Tiegel,

durch Veränderung des elektrischen Widerstandes mit der Temperatur

oder infolge von chemischen Reaktionen (Oxidation).
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p) Der Wärmeinhalt der Schmelze ändert sich zusätzlich durch exotherme

bzw. endotherme Reaktionen der Schmelzgutkomponenten untereinander

sowie mit dem Tiegelmaterial und v.a. mit der Atmosphäre. Die Stärke

und Zeitdauer dieser Reaktionen hängt wiederum ab von der Schmelz­

gut-Zusammensetzung, der räumlichen Verteilung, dem Druck, der Tempe­

ratur etc.

Bis zu e~nem gewissen Grade kann man diese Einflüsse auf die Schmelzgut­

temperatur durch Regelung der Generatorleistung kompensieren; die gezielte

Untersuchung einiger Parameter wie z.B. des Einflusses der Haltezeit bei

vorgegebener Temperatur auf die Freisetzung ist jedoch nur näherungsweise

möglich. Ähnliches gilt für die Reproduzierbarkeit einzelner Freisetzungs­

ergebnisse.

Die aktivierungsanalytische Bestimmung der Freisetzungsprodukte aus in­

aktiven Corium-Schmelzen stellt, wie bereits aus früheren Untersuchungen

(3) hervorging, im vorliegenden Fall die geeignetste Methode dar. Folgende,

im Corium z.T. sogar nur als Spuren vorkommende Elemente lassen sich be­

stimmen

Fe, Cr, Ni, Mn, Co, Sb, Zr, Mo, U.

Bei der Auswertung der y-Spektren ist jedoch darauf zu achten, daß die

Nuklide Zr-95 und Mo-99 nicht nur durch die Aktivierung der Elemente Zr

und Mo ~ntstehen, sondern zusätzlich durch die Spaltung von Uran. Es

zeigte sich, daß der Spaltprodukt-Anteil in den bestrahlten Freisetzungs­

proben in der Regel zwischen 70 und 95 % der genannten Nuklide ausmacht,

so daß nach Abzug dieses Anteils die resultierenden Werte für die Zr- und

Mo-Konzentration mit relativ hohen Uns; cherheiten Ü 100 %) behaftet sind.

Ähnliche Fehlerbreiten können sich bei der aktivierungsanalytischen Be­

stimmung von Co und Ni ergeben, wenn die Schmelzproben auf Temperaturen

<24000 C erhitzt werden, weil dann die freigesetzten Mengen in der Nähe

der Nachweisgrenze liegen. Co ist nämlich in einer 30 g Corium-E-Probe

nur mit einem Anteil von 0,02 g enthalten und Ni kann nur über die

Reaktion Ni-58(n,p)Co-58 bestimmt werden, die bei der Reaktorbestrahlung

mit sehr niedriger Ausbeute abläuft.
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Die freigesetzten Anteile der Eleme~te Fe, Cr, Mn, Sb und U sind dagegen

mit einer Genauigkeit von mindestens +20 % bestimmbar.

Ergänzend sei darauf ',hingewiesen, daß das Analysenverfahren .durch gleich­

zeitig mitbestrahlte Standards un4 durch mehrfache Messung der Proben zu

verschiedenen Zeiten nach der Aktivierung bereits weitgehend optimiert

wurde. Als Fazit ergibt sich daher:

Die quantiative Bestimmung inaktiver Freisetzungsprodukte mit Hilfe der

Aktivierungsanalyse erfordert einen hohen Zeit- und Rechenaufwand. Sie

bleibt auf die angegebenen Elemente beschränkt, da diese eine Matrix bil­

den, die bereits zu sehr komplexen y-Spektren führt und außerdem die

. Spaltprodukte im Durchschnitt in wesentlich geringeren Konzentrationen

vorliegen. Die künftigen Versuche werden deshalb mit schwach aktivem

Fissium durchgeführt. Die Spaltprodukte werden dabei durch direkten y­

spektroskopischen Nachweis bestimmt.

Zur Kontrolle der bisher ermittelten Freisetzungsdaten für die Stahl- und

Zircaloy-Komponenten (s.u.) sollen parallel zu den Versuchen mit Fissium

auch einige Versuche mit Corium durchgeführt werden, bei dem die Stahl- und

Zircaloy-Anteile vorher imFR2 aktivier~ wurden.

2. Ergebnisse

Bei Schmelzversuchen unter Luft wurden aus den Corium-Proben v0l! 30 g bis

zu einer Temperatur von 2850 ~ 1000C maximal 1,2 Gew.-% freigesetzt.

Dieser Wert beinhaltet die aktivierungsanalytisch bestimmten Massenanteile

aller in 1.3 genannten Komponenten; er wurde ermittelt, indem nicht nur

die auf den Membranfiltern abgeschiedenen Aerosole, sondern auch die Ab­

lagerungen an den Rohrwänden der Transportstrecke zwischen dem Schmelztiegel

und den Filtern bestimmt wurden.

Als flüchtigste Komponenten erwiesen sich Mn und Sb mit einer relativen

(d.h. auf die Konzentration im Schme~zgut bezogenen) Freisetzung von 11-17 %

bei 2850oC. Die übrigen Stahlkomponenten sowie Zr zeigten eine mittlere

Flüchtigkeit mit Freisetzungswerten zwischen 1,0 und 5 ~, während U

nur bis maximal '0,4 % freigesetzt Wurde.

Wesentliche Unterschiede ergaben sich auch beim Transportverhalten: während

die freigesetzten Anteile von U und Zr zu ca. 90 % im Glasabsaugsystem ab­

geschieden' wurden, waren es bei den übrigen Elementen nur ca. 30-50 %, vgl.
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(2). aei allen Elementen zeigte sich im Temperaturbereich zwischen 2100°

und 29000 C eine Zunahme der Freisetzung um etwa 2 Größenordnungen. Eine

Variation des Systemdrucks zwischen 1,0 und 2,0 bar führte zu keinen meß­

baren Unterschieden in der Freisetzung.

2.2. Freisetzungsversuche unter Ar und Ar + 5 % H
--------~-----------------------------------------2

Die Schmelzversuche unter neutralen bzw. schwach reduzierendeTh Bedingungen

ließen dagegen im Temperaturbereich zwischen 2600° und 28000 C eine ausge-

2900

2800

2700

2600

2500

Fe

1,61,41,21,00,8
240 0 ~'J--"'-""---r-----..,.---r--~~----;---..........,~--.,.----'

1,8 p(bar)

Abb. 4243-3: Temperatur des Siedebeginns der metallischen Komponenten von

Cori1,lIn-E unter Argon als Funktion de.s Druckes; im Vergleich

dazu die Siedepunktskurven von Fe, Cr und Ni nach Handbook of

Chemistry and Physics, 55. Ed. (1975)
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Unter Wasserdampf wurden bisher 7 Versuche durchgeführt, die jedoch z.T.

noch keinen konsistenten Z~sammenhang der Freisetzungsergebnisse liefern.

Bemerkenswert ist jedoch, daß die integrale Freisetzung im Temperaturbe­

reich zwischen 26000 und 29000 C um etwa eine Größenordnung niedriger aus­

fällt als unter Luft. Der Grund dafür liegt vermutlich in der stärkeren

Oxidation des Schmelzgutes und "dem dadurch bedingten Ausbleiben von Siede­

vorgängen der metallischen Komponenten.

Zur Zeit wird eine Meßreihe durchgeführt, um die Z~it- und Temperaturab­

hängigkeit des Oxidationsverhaltens genauer zu untersuchen.

3. Weiterer Ausbau der Schmelzanlage SASCHA

Zur Vorbereitung der endgültigen behördlichen Abnahme der Anlage wurden

u.a. folgenden Arbeiten durchgeführt:
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- Beschaffung eines hochempfindlichen Druckmeßgerätes für die Dicht­

heitsprüfung der Anlage im Überdruckbereich

Anschluß von Meßgeräten zur kontinuierlichen Überwachung der 'Boxen­

abluft-Anlage und zur Messung der Abluft-Aktivität

- Installation einer Absaugvorrichtung für sämtliche Ofenluken, um

eine Kontamination der Raumluft beim Bruch eines Ofenfensters zu

vermeiden.

Weiterhin.war eine funktechnische P~üfung des Hochfrequenz-Generators

durch die Deutsche Bundespost erforderlich. Sie verlief ohne Beanstan­

dungen.

Die Abwicklung des Auftrags für die Installatiön eines HF-Generators mit

höherer Leistung (2) tror.de mit der Lieferfirma im einzelnen festgelegt.

Die induzierte Leistung im Werkstück soil 30 kW betragen und mit einem

HF-Röhrengenerator erzeugt werden. Bei einer Arbeitsfrequenz von 40-50 kHz

lassen sich sowohl die Induktorspannung wegen der Gefahr von Überschlägen

auf einen Wert <250 V reduzie~en, als auch die Übertragungsverluste tech­

nisch beherrs·chen.

Bisherige Erfahrungen mit einem vorhandenen thyristorgesteuerten Generator

zeigen, daß sich aufgrund des Phasenanschnitts im unteren Leistungsbereich

eine Störfrequenz von 150 Hz auf das übrige Netz auswirkt. Wegen der Be­

einträchtigung von Fernsehaufzeichnungen und anderer am Netz angeschlossener

Meßgeräte müssen diese Störungen eliminiert werden. Dies soll erreicht werden

durch Speisung des Anodentrafos über einen Stell trafo.

Ferner müssen infolge Umrüstung auf Heißwasserkühlung und Temperierung die

J(ombination HF-Durchführung - Induktor gemäß TRD 802, Zwergdampfkessel, neu

gebaut werden.

Das zur Temperierung und Kühlung des Induktors erforderliche Heißwasser­

Heiz-Kühlaggregat konnte bei einer Herstellerfirma bestellt werden.

Zur Beherrschung von Tiegeldurchbrüchen mit Auslaufen von Corium-Schmelzen

in den Ofenkessel und gleiChzeitigem Bruch des Induktors wurde ein techni­

sches Konzept erstellt, das eine Auffangvorrichtung für die Schmelze sowie

eine Abschaltung der HF-Leistung und der Induktorkühlung vorsieht.
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4. Ausbau der Anlage zur Fissium-Fabrikat~on (FIFA)

Bei der Einwaage der Tracernuklide (4,5) wird elne Genauigkeit von ~0,1 mg

angestrebt. Dazu wurde eine Vorrichtung für Manipulatorbetrieb entwickelt

und erprobt. Dabei wird ein zylindrischer Behälter mit konischer Auslauf­

öffnung verwendet, der in die Halterung eines Vibrationsgestelles einge­

spannt wird. Die Dosiermenge wird durch die Neigung des Behälters, Auswahl

der Düsenöffnung und Vibratorzuschaltung gesteuert. Es zeigte sich, daß

bei optimaler Auswahl der Einflußparameter die gewünschte Dosiergenauigkeit

erreicht werden kann.

Abb. 4243-4: Bleizwischenlager für Tracernuklide mit Präzisionswaage

(Abschirmwand abgebaut)

Weitere Versuche dienten der fernbedienten Handhabung beim Mahlen, Pressen

und Chargieren des Sinterofens.

Am 11.6.1976 konnte die Lieferfirma des Sinterofens die Funktion und die

geforderte Leckrate für manuelle Steuerung nachweisen. Seit Ende

Oktober 1976 steht die Boxenlufttrocknungsanlage betriebsbereit zur Ver­

fügung. Die Dichtheitsprüfung der Boxenanlage wurde am 8.12.1976 im Bei­

sein eines Vertreters des Landesamtes für Arbeitsschutz und Arbeitsmedizin

mit dem Nachweis der Integralen Leckrate von <0,05 vol % pro Stunde erfolg­

reich abgeschlossen.
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Zusätzlich wurde eine Handschuhbox installiert, in der die Tracermateri­

alien vor der Bestrahlung unter trockener Atmosphäre in Quarzglas­

ampullen eingewogen werden.

Eine Sicherheitsbetrachtung wurde erstellt und e~ne Erweiterung der vor­

handenen Umgangsgenehmigung beantragt. Entsprechend einer Auflage der

Aufsicht,sbehärde müssen drei y-Meßgeräte vor der Boxenanlage fest instal­

liert werden.

Die Anlage befindet sich z.Z. im Probebetrieb mit inaktiven Tracermateri­

alien; der Betrieb mit aktiven Stoffen kann voraussichtlich im März 1977

aufgenommen werden. Die Abb. 4243-5 zeigt den derzeitigen Ausbaustand der

Anlage.

Abb. 4243-5: Ansicht der Anlage FIFA
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4244 Konstitution und Reaktionsverhalten vonLWR-Materialien beim

Coreschme1zen

(H~cHolleck, 'A.Skokan, IMF)

1. 'Untersuchungen zur Zusammensetzung der SchmelZen iIil'RDB

Als wesentlichste Materialien sind im LWR vor dem Schmelzen im Kontakt

miteinander: U02 + Spaltprodukte mit Zry 'sowie Zry mit Stahl. Hin~u kommt

schon vor einem hypothetischen Unfall eine Teiloxidation sowohl an der

Innenseite des Zry als auch an der ~üllaussenseite. Die Temperaturen des

Schmelzbeginns an diesen Kontaktsteilen werden durch eine zunehmende

Oiidation erhöht, so dass man für den realistischen Fall mit den Tem­

peraturen der zumindest teiloxidierten Systeme rechnen 'kann. Im Laufe

des Abschmelzens nehmen die Schmelzen· weiter Sauerstoff auf, so dass im

RDB ein teiloxidiertes System vorliegt, d.h. es enthält sowohl flüssige

Oxidphasen als auch Metallschmelzen. Diese sind bei Temperaturen, wel­

che nicht allzusehr oberhalb der Schmetztemperatur der Komponenten lie~

gen, nicht mischbar, wie es in Abb. 4244.1 an Hand von Tiegelversuchen

demonstriert ist.

Der Mengenanteil der Oxidschmelze bzw. der Metallschmelze im RDB hängt

vom Oxidationsgrad und von der Menge der aufgeschmolzenen Stahlbestand­

teile ab. Die Zus~ensetzung der beiden Teilschmelzen, die im~echten

Teilbild wiedergegeben ist, wird im wesentlichen vom Oxidationsgrad be­

stimmt. Wenn der Sauerstoff in die Schmelze nur durch den Brennstoff ein­

gebracht wird (inerte Bedingungen), so besteht die Oxidschmelze aus flüs­

sigem (U,Zr)02' die Metallschmelze enthält neben Stahl etwa aequimolare

Mengen U und Zr gelöst. Mit steigender Oxidation der Gesamtschmelze nimmt

der Uran- und Zirkongehalt in der Metallschmelze ab, die Menge der Uran­

Zirkon-Mischoxid-Schmelze zu. Erreicht man den teiloxidierten Zustand,

wo alles Zry'oxidiert ist (in Abb. 4244.1 durch Zr0
2

auf der Abszisse

angedeutet, - der realistische Fall einer Coreschmelze dürfte nahe die­

ser Zusammensetzung liegen),so enthält die Metalischmelze weder Uran noch

Zirkon, sondern ist eine reine Stahlschmelze. Eine weitere Oxidation

führt zuerst zu einer Anreicherung des Chroms in der Oxidschmelze, ver­

bunden mit einer Abreicherung in der Metallschmelze. Dem Chrom folgen

dann Eisen uad zuletzt Nickel, das die instabilsten Oxide bildet.



Abb. 4244-1: Mengenanteile (linkes Teilbild) und Zusammensetzung (rechtes Teilbild) der Schmelzen in
Abhängigkeit vom Stahl und Sauerstoffgehalt

I
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Mit diesen~Änderungen in der Zusammensetzung der einzelnen Schmelzen

ändern sich auch die Eigenschaften. Betrachtet man z.B. die Dichten

der Oxidschmelze einerseits und der Metallschmelze andererseits, so

erhält man ausgehend von etwa gleichen Dichten für Oxid und Metall

bei inerten Bedingungen bei weiterer Oxidation für die Oxidschmelze

eine gleichbleibende Dichte bis zum Zustand der Teiloxidation (Zr0
2
),

gefolgt von einer Abnahme durch Lösung oxidierter Stahlkomponenten;

für die Metallschmelze erhält man eine Abnahme der Dichte bis zum Zu­

stand der Teiloxidation, bei weiterer Oxidation bl~ibt die Dichte 1m

wesentlichen konstant. Für die Frage der Verteilung der Schmelzen im

RDß spielt neben der Dichte auch das Benetzungsverhalten (in diesem

Falle mit dem RDB) und die Thermohydraulik eine entscheidende Rolle.

Es ist in Abb. 4244.2 eine Corium-A-Schmelze zu sehen, erschmolzen ein­

mal im Th0
2
-Tiegel und zum anderen im W-Tiegel. Die Dichten der Oxid­

schmelze einerseits und Metallschmelze andererseits sind hier sehr

ähnlich. Man erkennt, dass im ersten Fall der Thoriumoxidtiegel von

der Oxidschmelze gut benetzt wird, die Metallschmelze in die Oxid­

schmelze eingeschlossen ist, dass im Falle des Wolfram-Tiegels eine

Schichtung auftritt, wobei die Metallschmelze eine grosse Oberfläche

zum Tiegel sucht. Beide Tiegel sind nicht wechselwirkungsfrei ge­

genüber der Schmelze. Im einen Falle dringen Oxidkomponenten in das

Tiegelmaterial ein (oberes rec4tes Teilbild) im anderen Falle Wolfram

in die Metallschmelze (unteres rechtes Teilbild).

2. Untersuchungen zum Reaktionsverhalten der Spaltprodukte 1n der

Kernschmelze

Um die Freisetzung zu verstehen, ist die Kenntnis des Reaktionsver­

haltens der Spaltprodukte in der Schmelze Voraussetzung. Nach 10% Ab­

brand (vgl.Ab-b.4244.3; dieser hohe Ab1>rand soll die Reaktionen der Spalt­

produkte deutlich werden lassen) würde die Menge 4er Spaltprodukte in mo­

laren Anteilen bei einer Gesamtmenge der Schmelze entsprechend dem

Flächeninhalt des grossen Kreises dem Flächeninhalt des kleinen Krei­

ses entsprechen. Obwohl man nun mit 3-4% rechnet, bleibt die Menge

beträchtlich (bei Corium-E sind es wegen des relativ geringen U0
2
­

Anteils entsprechend weniger). Hierbei sind auch die Spaltprodukte

mitberücksichtigt, die leicht flüchtig sind - in der Abbildung durch
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Abb. 4244-2: Verteilung der Teilschmelzen (Corium-A)
und Wechselwirkung mit Tiegeln bei Er­
schmelzen im Th02-Tiegel (obere Teilbil­
der) bzw. im W-Tiegel (untere Teilbilder)
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Abb. 4244-3: Spaltproduktgehalt (Mol-%) in einer
Kernschmelze entsprechend Corium-A
und Corium-E nach 10% Abbrand
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das grobe Karo gekennzeichnet - und wahrscheinlich nicht in die Schmel­

ze gelangen werden. Der grössere Anteil (die Menge der einzelnen Ele­

mente entspricht der Fläche der Segmente in Abb. 4244.31 wird jedoch

in der Schmelze gelöst sein. Dies sind die Seltenen Erden, Zr, Mo und

Tc, Sr und Ba sowie die Platinmetalle Ru, Rh und Pd.

Typische Ergebnisse der bisherigen Experimente über das Reaktionsver­

halten der Spaltprodukte in der Schmelze sind in Abb. 4244.4 bis 4244.7

dargestellt. Die Untersuchungen wurden in Schmelzen entsprechend einer

Zusammensetzung von Corium-A und Corium-E durchgeführt. Die Aufteilung

der Spaltprodukte auf die Oxid- bzw. Metallphase wurde für beide Fälle

in gleicher Weise gefunden. Die in Abb. 4244.4 bis 4244.7 wiederge­

gebenen Experimente entsprechen Versuchen mit Schmelzen entsprechend

der Zusammensetzung von Corium-A, da hier das Verhalten der Spaltpro­

dukte bei gleichem Abbrand infolge des höheren U0
2
-Anteils deutlicher

wird. Um die Anreicherungen der einzelnen Spaltprodukte deutlicher zu

machen, wurden immer P~obenstellen untersucht, wo sowohl Oxid- als auch

Metallphase erfasst wurde. Abb. 4244.4 zeigt das Schliffbild des Über­

gangs zwischen der Oxid- und der Metallphase einer Corium-A Probe mit

20% Abbrand und markiert die mit der Mikrosonde untersuchte Stelle.

Abb. 4244.5 zeigt dazu die entsprechenden Röntgenbilder. Besonders deut­

lich wird die Verteilung der Spaltprodukte ~nd der Corekomponenten)

auch bei der Betr.achtung eines sphärischen Oxidpartikels in der Me­

tallschmelze in Abb. 4244.6. Man erkennt, dass bei inerten oder leicht

Abb. 4244-4: Schliffbild der Übergangszone Metallschmelze
~> Oxidschmelze einer Corium-A Probe mit ei­
nem simulierten Abbrand von 20%.
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Probenstrombild (negJ
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Mo Ru

Abb. 4244-5: Röntgenbilder der Übergangszone Metallschmelze
-> Oxidschmelze einer Corium-A Probe mit einem
simulierten Abbrand von 20%
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Probenstrombild (neg.)

u

Cr

Zr

Ni

Fe

Nd Ce Sr

Mo
Abb.4244-6:

Ru
Röntgenbilder eines Oxidpartikels in der Metall­
phase einer Corium-A Probe mit einem simulierten
Abbrand von 20%
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Schliftbild

U - Untergrund

Nd - Untergrund

-- Ce - Untergrund

Zr -Untergrund

Sr ~Untergrund

er - Untergrund

Fe - Untergrund

Ni - Untergrund

Mo-Untergrund

Ru- Untergrund

4244-7: Konzentrationsprofil der Elemente in
der Oxid- und Metallphase einer Corium-A
Probe mit einem simulierten Abbrand von
20%
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oxidierenden Bedingungen U und Zr sowohl in der Metallphase wie in

der Oxidphase, die Stahlkomponentennur in der Metällschmelze auf~

treten. Die Spaltprodukte aus .derReihe der Seltenen Erden sind ho­

mogen in der Oxidphase verteilt~ Die Erdalkalimetalle treten in der

Oxidphase auf und zeigen hier besondere ~endenz sich an das Zr zu

binden. Die Platinmetalle sind homogen in der Metallphase gelöst. Mo

tritt ebenfalls in der Metallschmelze auf und zeigt dort Tendenz sich

an das Cr des Stahls 'zu binden. Obwohl solche Anreicherungenim flüs­

sigen Zustand sicherlich nicht in dieser Form existieren, deuten sie

doch auf zusätzliche Bindungskräfte hin, die bei der Spaltproduktfrei­

set.zung möglicherweise manches Verhalten erklären können. Dü~se Bin­

dung verschiedener Elemente in bestimmten Phasen oder mit bestimmten

anderen Elementen wird noch deutlicher'bei Betracptung der Konzentra~

tionsprofile der Elemente bei der gleichen Probe, die in Abb.4244.7

wiedergegeben sind. Die Konzentrationsprofile entsprechen einer Mes­

sung von der Metallphase über den Oxidpartikel in die Metallphase,

wie auf dem Schliffbild der Abb. 4244.7 angedeutet;,. Bei den hier

durchgeführten experimentellen Untersuchungen konnten die entstehenden

Actinoide nicht simuliert werden. Uran tritr, wie gezeigt, sowohl in

der Metallphase als auch in der Oxidphase auf, mit zuneqmender Massen­

zahl werden die Actinoide jedoch durch zunehmende Lokalisierung der

f-Elektronen den Seltenen Erden ähnl~cher, so dass Pu, Am und Cm nur

in der Oxidphase zu erwarten sind.

Eine weitere Diskussion des Reaktionsverhaltens muss nun den fort­

schreitenden Oxidationsgrad der Schmelze berücksichtigen. Untersu­

chungen an teiloxidierten Schmelzen sind im Gange.

3. Reaktionsverhalten der Coreschmelze mit aufgeschmölzenem Beton

Die bereits im letzten Halbjahr begonnenen Untersuchungen zur Wech­

selwitkung Corium/Beton wurden fortgesetzt. Die Auswertung der teil­

oxidierten Proben wurde weitergeführt, darüber hinaus wurden Versuche

an vollständig oxidierten Proben sowie an nicht voroxidierten karbo­

nathaltigen Proben durchgeführt.
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3.1 Proben mit· teilweise o~idiertem Corium

3. 1.1 'O~idationsverhalten der'Coreschmelzemit Beton

, Es liegen nunmehr auch die chemischen Analysenwerte der erstarrten Oxid­

schmelzen aus den Proben mit teilweise oxidiertem Corium vor (s. Tab.

4244.1). Im Vergleich zu den Proben mit nicht voroxidiertem 'Corium, de~

ren Analysendaten bereits veröffentlicht sind /1/, weisen diese Proben

in der Tat einen höheren Gehalt an Eisenoxidenauf. Dies war bereits

vermutet worden, da bei teiloxidiert'em Corium wegen des Überschusses

an Sauerstoff (Zr verbrauchte hier keinen Sauerstoff, da es bereits

als Oxid eingesetzt wurde) der Stahl verstärkt oxidiert werden konnte.

Anhand der Mikrosonden-Profilaufnahmen am Übergang Oxid-Metallschmelze

(Abb. 4244.8) einer Probe mit teiloxidiertem Corium lassen sich Aussa­

gen über die Reihenfolge der Oxidation der verschiedenen Stahlbestand­

teile gewinnen. Aus Abb. 4244.8 wird ersichtlich, dass die Fe-Konzen­

tration ebenso wie die Ni-Konzentration in der Oxidschmelzestark ab­

fällt (auf nahezu Nullpegel), während der Cr-Gehalt in der Oxid­

schmelze etwa demjenigen in der Metallschmelze entspricht. Die klei­

nen Fe-peaks in der Oxidschmelze stehen den Cr-Minima gegenüber und

sind demzufolge, wahrscheinllchauf metallische Einschlüsse zurückzufüh-'

ren. Die Minima von Fe;Cr und Ni in der Metallschmelze sind durch

Wolframauss.cheidungen zu erklären, wie aus dem W-Profil zu entnehmen

ist.

Diese Profilaufnahmen zeigen~ dass unter den Stahlkomponenten zunächst

Cr vor Fe und Ni oxidiert wird. Dieser Befund steht im Einklang mit

den freien Bildungsenthalpien der Oxide von Cr, Fe und Ni, die in

Abb. 4244.9 zusammen mit denen einiger anderer Oxide aus cler Corium/

Beton-Schmelze in Abhängigkeit von der Temperatur aufgetragen sind.

Das Diagramm enthält auch die Daten der Sauerstofflieferanten im Be­

ton, in erster Linie H20 und darüber hinaus - bei karbonathaltigem

Zuschlag - auchC02• Aus der Lage der Kurven (je niedriger die Bil­

dungsenthalpie !J.Go, desto stabiler ist das Oxid) ist zu entnehmen,

dass aus der Coreschmelze zunächst eventuell noch metallisch vorhande­

nes Zr, dann Cr, dann Fe, und erst bei höheren Sauerstoffpartial­

drücken Ni oxidiert wird. Die Oxidation des Eisens durch COi und HZO



Mischung +) T (oC)Probe Corium Cor. :Beton "s" U0
2

Zr0
2 Fe20

3
Rest u0

2
+zr0

2 s

11 (A+R) 2 3:1 51,8 15,1 3,3 29,8 66,9 "'1870

12 (E+R) 2 3: 1 38,7 11,2 2,4 47,7 49,9 "'1680

13 (A+R) 2 1: 1 37,9 5,0 3,9 53.,2 42,9 "'1550

+) 3-Wertigkeit nur angenommen, bei Berechnung als FeO verschieben sich die Werte

unwesentlich
I

+:­
I\)
\)J

I

Tabelle 4244-1: Chemische Analysendaten (in Gew.%) und Schmelztemperaturen T der
s

erl;ltarrten Oxidschmelzen aus drei teiloxidierten Corium/Beton "S"-

Schmelzproben
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( U,Zr,CaJSS-AlJC[.,. )02_x

( CrJFeJNi)

Schliffbild

Oxid Metall

Abb. 4244-8: Schliffbild und Konzentrationsprofile der
Elemente U,Zr,Ca,Cr,Fe und Ni in der Oxid­
und Metallschmelze einer teiloxidierten
Probe (Corium (E+R)2!Beton"S tt =3:1)

allein würde bei T >600°C nur bis zum FeO erfolgen. Freigesetzter

Wasserdampf kann bei T >830°C durch CO2 (aus karbonathaltigem Zu­

schlag) entsprechend der Reaktionsgleichung H2+C02<->H20+CO (Wasser-
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Abb. 4Z44-9:" Freie Bildungsenthalpien e~n~ger

wichtiger Oxide aus der Schmelze
Corium+Beton

gasgleichgewicht) wieder oxidiert werden.

3.1.Z Schmelzteinperaturen der erstarrten Oxidschmelzen

Die (phänomenologischen) Aufschmelztemperaturen der erstarrten Oxid­

schmelzen von Proben mit teilweise oxidiertem Corium (s.Tab. 4244.1)

hängen in gleicher Weise wie bei den nicht voroxidierten Proben /1/

vom Gehalt an den hochschmelzenden Oxiden UO Z und zrOZ ab. Abb. 4244.10

enthält alle bisher gemessenen Schmelztemperaturen als Funktion des

UOz+ZrOz-Gehaltes (in Gew.%). Der Kurvenverlauf zeigt, dass bei fort­

laufender Verdünnung der oxidischen Kernschmelze durch aufgeschmolzenen

Beton die Schmelztemperatur kontinuierlich erniedrigt wird. Die Erstar­

rungstemperatur konnte vorläufig noch nicht experimentell bestimmt

we~den, sie dürfte jedoch in der Nähe der gemessenen Schmelztempera­

tur liegen. Zwar existieren Eutektika in den beiden binären Systemen

UO
Z
-Si0

2
/Z/ und ZrO

Z
-Si0

2
/3/ und somit wahrscheinlich auch im Viel­

stoffsystem K~rnschmelze-Beton"S", doch interessieren in diesem Zu­

sammenhang nicht die wahren Solidus- und Liquidustemperaturen, sondern
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)-Gehalt. (Beton"S" = Beton mit

Silikat-Zuschlag)
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diejenigen, bei denen,s.ic4- die,HauptIllsss.e derScbmelze verfestigt oder
. '

wiederaufschmilzt - und diese liegen zwischen Solidus und Liquidus.

Durch die Verdünnung der'Kernschmelze mit Beton sinkt andererseits auch

die Temperatur der Schmelze infolge abnehmender Wärmequellendichte. Bei

Kenntnis der Konzentrationsabhängigkeit dieser Temperatur als auch der

Erstarrungstemperatur lässt sich 'der Schnittpunkt beider Kurven als

Erstarrungstemperatur der Schmelze am jeweiligen Ort 'festlegen. Die­

ser Zusammenhang erscheint wichtig im Hinblick auf eine modelltheo­

retische Beschreibung der Aktivitätsfreisetzurig aus der Schmelze und

der Betonzerstörung bzw. der Ausbreitung,des Stillstands und einer

eventuellen Krustenbildung der Schmelze.

3.2 Proben mit vollständig oxidiertem Corium

Bei diesen Versuchen wurden die Corium-Mischungen (A+R)3 bzw. (E+R)3

verwendet, die sich aus den Oxiden U0 2 , Zr02 , Fe
3
0

4
, Cr20

3
und NiO

zusammensetzen. Als Beton wurde Beton"S" (= mit silikat.Zuschlag) ver­

wendet. Die Proben wurden im Induktionsofen bei 600 Torr Ar in Wolf­

ram-Tiegeln bis 20000 C aufgeheizt. Der Schmelzbeginn wurde bei ~1350oC

beobachtet, nach einer Haltezeit der Schmelze von 2 Min. betrug der

Verdampfungsverlust im Mittel 30 Gew.%. Es wurden vereinzelte metal­

lische Einschlüsse beobachtet (s.Abb. 4244.11), die wahrscheinlich auf

Dissoziation von NiO zurückzuführen sind.

3.3 Abschätzung der Menge an Beton "S", die für eine vollständige

Oxidation metallischer Coreschme~zanteilebenötigt wird

Die Coreschmelze wird nach dem Versagen des RDB durch Wechselwirkung

mit Beton kontinuierlich aufoxidiert. Dabei wird der Anteil an metal­

lischer Sch~elze allmählich aufgebraucht und in oxidische Schmelze

überführt, welche sich mit dem aufgeschmolzenen Beton vermischt. Als

Endprodukt bildet sich eine vollständig oxidische Schmelze'aus. Die

Gewichtsanteile an Beton "s" (= mit Silikatzuschlag), die hierfür

aufgeschmolzen werden müssen, wurden für verschiedene Corium-Mischungen

in unterschiedlichem Oxidationszustand abgeschätzt und sind in Tab.

4244.2 angegeben. Hierbei wurde vereinfachend davon ausgegangen,

dass der 'gesamte Wassergehalt des Betons zur Oxidation der Coreschmelze
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10 mm

Abb. 4244-11: Schmelzversuch mit vollständig oxidiertem

Corium + Beton "S" C= mit Silikat-Zuschlag);

Übersicht (oben) und Detail aus der Oxid­

schmelze
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Tab.: 4244-2: Gewichtsverhältnisse Corium/Beton "8", die
aufgrund der aus dem Beton freigesetzten
Wassermenge zur vollständigen Oxidation der
jeweiligen Coreschmelze führen können

verwendet wurde. Diese Annahme ist sicherlich nicht gerechtfertigt,

liefert aber brauchbare Anhaltspunkte für die erforderlichen Mindest­

mengen an Beton. Aus Tab. 4244.2 ist zu entnehmen, dass für den wahr­

scheinlich realistischen Fall einer teilweise oxidierten Kernschmelze

(Zr = oxidiert zu Zr02) je nach Stahlgehalt - entsprechend (A+R) bzw.

(E+R) - etwa das doppelte bis vierfache Gewicht an Beton "s" zur voll­

ständigen Oxidation benötigt wird. Für die Zahlen in Klammern ist der

mit dem aufgeschmolzenen Beton mit eingebrachte Anteil an Arrnierungs­

stahl mit berücksichtigt. Die Bereichsangaben (z.B. 1,5 - 2) deuten an,

dass es für Fe und Cr verschiedene Oxidationszustände gibt.

Um einen Eindruck von den im LWR tatsächlich zu erwartenden Mengen~

verhältnissen zu gewissen, sind in Ahb. 4244. 12 die Mengenverhältnisse

(in Gewichtsanteilen) für drei verschiedene fiktive Aufschmelzstadien

angegeben. Bei senkrechtem Durchschmelzen über den RDB-Querschnitt

(~,~ 6m) wird ~as zur vollständigen Oxidation von Corium (A+R)2 be­

nötigte Gewichtsverhältnis Corium/Beton "s" = 1:2 erst mit der insge­

samt vorhandenen Betonschichtdicke von ~ 5.75 m erreicht. Für Schmel­

zen mit einem höheren Stahlgehalt als er (A+R) entspricht, ist in

diesem Falle auch dann noch mit dem Vorhandensein eines metallischen

Schmelzanteils zu rechnen, so dass für diesen Fall erst bei sehr brei-
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innerhalb

Contain ment

10 6 m J h 2)5m

( A + R) I Beto n ..., 1: 1

( E + R) I Beton IV 1: 0,5

in nerhalb + außerhalb

Containment

f2f Sm , h 5,75m

IIV 1: 21
"" 1: 1

innerhalb + außerhalb

Containmen t

020m,h 5J 75m

I'V 1: 10

I'" 1: 51

Corium I Beton Verhältnisse. bei verschiedenen hypothetischen Aufschmelzstadien

Abb. 4244--12: Mengenverhältnisse Corium/Beton "s" (in
Gewichtsanteilen) fü~ drei fiktive Auf­
schmelzstadien.
Abschätzung am Beispiel Biblis B.

tem Durchschmelzen eine homogene Oxidschmelze gebildet werden kann.

Diese groben Abschätzungen zeigen, dass im Verlaufe der Betonaufschmel­

zung nicht mit einer schnellen Oxidation der metallischen Kernschmelze

gerechnet werden kann. Das bedeutet wiederum, dass der hinsichtlich

Thermohydraulik und Wärmequellenverteilung kompliziertere Fall einer

zweiphasigen Schmelze wahrscheinlich nicht nur auf die Anfangsphase der

Betonwechselwirkung beschränkt bleibt.

Für karbonathaitigen Beton haben diese Abschätzungen keine Gültigkeit,

da hier auch CO
2

auf Fe und Cr oxidierend wirkt und dadurch eine schnel­

lere Oxidation möglich wird.
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10 mm

1mm

Abb. 4244-13: Schmelzversuch mit Corium (A+l{)l + Beton "Kif
(= mit Karbonatzuschlag); Corium/Beton = ]:1.
Übersicht (oben) und Detail am Kontakt
Wolframtiegel-Metallschmelze-Oxidschmelze
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3~4 Proben mit Beton "K"'(e= 'mit. Karbonat-Zuschlag)

Beton lfKu 'WUrde 4US- Zement 03,34 Gew.%) pulverisiertem Kdk (80,5:5

Gew.%) undW4sser (6 Gew.%) hergestellt. Die Lagerzeithc!trug etwa

zwei Monate.

Es wurden zqni!chst zwei Vorversuche durchgeführt mit den Mischungen

Bn 16: Teil Corium (A+R) + 1 Teil Beton "K" undBn 17: 1 Teil

Corium (E+R) 1 + 1 Teil Beton "K".· Beide Proben wurden in Wolfram­

tiegeln bei 600 Torr Ar auf 20000 C aufgeheizt und bei Erreichen die­

ser Temperatur sofort abgekühlt. Der Schmelzbeginn konnte ab etwa

14000 C deutlich beobachtet werden. Der Verdampfungsverlustlag

bei 37 Gew. % für Bn 16 und 17 Gew. % für Bn 17. In der ers tarrteno-xid­

schmelze beider Proben wurde röntgenographisch neben CaO ein Misch­

oxid Ca2 (u,Zr)04 nachgewiesen. Beide Proben enthielten noch metal­

lische Schmelze (s. Abb •. 4244. 13).

Literatur:

/1/ PNS-Hj.Bericht 197611,KFK 2375, S. 432

/2/ S.Lungu et a1., J,Nucl.Mat. 48 (1973), S.165 - 171

/3/ W.C.Butterman and W.R.Foster, Am. Miner. 52 (1967), S.884
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4245 Technologie und Stoffdaten zum Coreschmelzen

(S.Nazare, G.Oridracek, IMF)

Der Kernschmelzunfall ergibt sich als Konsequenz der höchst 4nwahrschein-
. .

lichen Annahme, daß bei einem Leichtwasserreaktor das gesamte Kühlsystem

~leichzeitig versagt. Er beginnt beim Druckwasserreaktor mit der Kühl­

wasserverdampfung und Aufheizung (I.Periode) und wird bei Erreichen der

Schmelztemperaturen von Coreeinbaumaterialien zu~ Abschmelzvorgang

II.Periode) /1,2/. Nach Abschluß des Abschmelzens und Abstürzens der

Coreeinbauten in den Reaktordruckbehälter bildet sich dort eine "CORIUM"­

Schmelze mit Spaltprodukten als innere Wärmequellen (III.Periode). Die

von ihnen produzierte Wärme führt nach dem derzeitigen Wissenstand zur

Aufheizung des Reaktordruckbehälters bis zum Schmelzen seines Stahls

und damit zum Versagen des Reaktordruckbehälters. Die Coriumschmelze

mit eingeschmolzenen Teilen des Reaktordruckbehälter-Stahls befindet

sich nun im Bet,onunterbau des Reaktordruckbehälters (IV. Periode). Da

Beton bei seiner Herstellung keine Wärmebehandlung ~rfährt, bringt allein

der Kontakt mit der heißen Schmelze Veränderungen mit sich, die durch

Wechselwirkungen ergänzt werden., Insbesondere kommt es zur Abspaltung

des im Beton gebundenen Wassers, dessen Reduktion durch die mit Beton

wechselwirkende Kernschmelze zur Wasserstoffentwicklung führt. Die

folgenden Untersuchungen galten der Beschreibung des Zustandes des

Systems am Beginn dieser Unfallperiode.

Von den sechs möglichen Grenzfällen der Coriumschmelze (s.Abb.4245-1)

Corium-EX1 als experimentelles Ausgangsmaterial gewählt, weil dieser

Zustand im weiteren Verlauf des Leichtwasserreaktor-Kemschmelzunfal1es

alle anderen denkbaren Ausgangszustände der Kernschmelze auf Cori~E~

Basi.s (z.B.Corium-EX2~ EX3 /3,4/) durchläuft. Er ist im Vergleich zur

Kerns'chtnelze auf Corium-A-Basis als denkbärer Endzustand zu betrachten,

da sich in Kernschmelzen auf Corium-E-Basis alle, in solchen auf Cori~

A-:gasis nur ein Teil del Coreeinbaüten befinden. Vergleichbare Arbeiten

mit der durchaus berechtigten Annahme einer KernschmelZe auf Corium-A'"

Basis laufen an anderer Stelte /5/.
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Corium-EXJwutde -ohne Berück$ichti,gung von möglichen Abdampf- und

Reaktionsvorgängen mit dem verwendeten Tiegelmaterial - als praktisch

homogene metallische Schmelze nach folgendem technologischen Rezept

hergestellt: Eine Charge aus 55 Getv.% Stahl 1.4550, 10 Gew.% Zry-4 und

35 Gew.% U02 , entsprechend der Zusammensetzung von Corium-E wird ~n

ThQ2-Tiegeln unter Inertgas (600 Terr Helium) erschmolzen. Dabei tritt

eine makrpskopisch homogene metallische Schmelze auf, deren Zusammen­

setzung durch Abdampfverluste und Wechselwirkung mit dem Tiegelmaterial

von der Ausgangszusamml7nsetzung abweicht. - Die Chargengröße betrug

zwischen 30 und 250 g. Die Heizung erfolgte in einer Mittelfrequenz­

induktionsanlage mit einem Graphitzylinder als Suzceptor. Das Schmeli­

gut wurde in einer Scheibenschwingt!1ühle zerkleinert und anschließend

chemisch analysiert (19,9±1,3 Gew.% U; 50,5±2,4 Gew.% Fe; 7,6±0,4 Gew.%

Ni; 13, 1±1,0 Gew.% Cr; 5,2±1,2 Gew.% Zr; 0,5±O,2Gew.% 0; 0,Z5±0,08 Gew.%

C; 0,66±0,4 Gew.% Th).

Das so hergestellte CoriumcEXl wurde dann unter Wasserdampf oxidiert

(5 g CoriumcEX1, Th02-Tiegel, 1 atme H20 Dampf, 1800 K, Aufheiz- und

Abkühlzeit 7 min, Haltezeit auf Maximaltemperatur 5 min); es bestand

danach zu etwa gleichen Teilen aus einer oxidischen und einer metalli­

schen Phase. Wie Mikroanalysen zeigten, waren die Elemente Uran und

Zirkon des Ausgangsmaterials überwiegend in der oxidischen, die Ele­

mente Eisen, Chrom und Nickel überwiegend in der metallischen Phase

konzentriert. Während die CoriumcEX1-Schmelze bereits oberhalb 2100 K

erstarrt, tritt bei der metallischen Phase des teiloxidierten Zustan­

des (~ Corium-EX2 /3/) Erstarrung erst unterhalb 1800 K ein. Bei dem

beschriebenen Oxidationsexperiment wird die stahlähnliche Metallphase

daher bereits flüssig /10/.

Durch die relativ niedrige Oxidationstemperatur und die kurze Oxidations­

dauer wurde erreicht, daß die Wechselwitkungen zwischen der Oxidphase

und dem ThOz-Tiegel vernachlässigbar klein waten. Die Oxidation durch

Wasserdampf kommt den realistischen Bedingungen beim Unfall näher als

die Oxidation in Luft oder die Simulation.des zweiphasigen Coriums EX2

über oxidische Ausgangskomponenten /4/. Andererseits wird die Entstehung

des oxidierten Coriums unter tatsächlichen Unfallbedingungen eher be­

schleunigt, da die Oxidationsgeschwindigkeit von flüssigem Corium-EXI

höher sein dürfte als diejenige von festem, wie im beschriebenen Ex­

periment.
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In weiteren Versuchen wurden ThOz-Tiegel mit Beton (BN 250; Analysen-

wette: 12;..13 Gew.% Ca; 0,6-0,7 Gew.% Fe; 1,3-1,4 Gew.% Al; 41,5"';46., I

Gev.r.% Of 2,9-3,9 Gew.% C; Rest Si) ausgekleidet, mit oxidiertem Corium

(metallische Phase unten, oxidischePhase oben) gefüÜ t (s .Bild in Abb.4245....2)

und in einer Differentialthermoanalyse-Apparatur erhitzt (Betort: Corium­

EX2-Volumenverhältnisse variabel ~ I; atm. Wasserdampf; Maximaltempe-

ratur 1800 K; 4ufheiz- und Abkühlzeit 7 miu; Haltezeit auf Maximaltem-

peratur 5 min). Dabei kommt es zunächst zur Abspaltung des Wassers aus

dem Beton /1/, zu'dessen Schmelzen in dem in Abb.2 angegebenen Tempera­

turbereich und zu einer Reaktion zwischen aetonschmelze und fester Oxid-

phase des Corium-EX2. Bei allen verwendeten Volumenverhältnissen von

Beton und Oxidphase CoriumrEX2 (>9) existieren. dann zwei Schmelzen uüter 1800.K

(s. Bild in Abb. 4245-2), wobei nach Mikroanalysen die metallische

Schmerze in ihrer Zusammensetzung praktisch der Metallphase des Corium­

EX2 entspriqht, während die homogene oxidische Schmelze aus den Bestand­

teilen des Betons und denjenigen der Oxidphase des Corium-EX2 besteht.

Das Ergebnis ist konsistent mit Solidustemperaturbestimmungen an Mischun­

gen aus Beton, U02 und Zr02, deren Solidustemperaturen bei Betonvolumen­

anteilen von über neun Zehntel des Gesamtvolumens unter 1800 K liegen '/6/.

Dieser Befund stütZt die Wahrscheinlichkeit, daß die Erosionsergebnisse

aus Großversuchen mit Stahlschmelzen, die in Beton gegossen wurden

(Erosionsgeschwindigkeit 24-100 cm/h) /7/, bei Verwendung von Corium­

schmelzen anstelle von Stahlschmelze nicht wesentlich anders ausfallen

dürften, solange der Anfangszustand betrachtet wird.

Gefügebilder der Schmelze im Beton zeigen eine Entmischungstendenz der

Phasen an, bei der die metallische Phase unter der·oxidischen angeord­

net ist. Diese Segregationstendenz soll durch Dichteabschatzungen für

die beiden flüssigen Phasen der Schmelze genauer untersucht werden.

Dazu laufen zur Zeit

- Dichtemessungenbei Raumtemperatur an Pulvern der metallischen und
der oxidischen Phase mit variablen Betonanteilen

- Ausdehnungsmessungen an pulvertechnologisch hergestellten Proben der
metallischen und der oxidischen Phase in festem Zustand, wobei die
thermische Ausdehnung durch die Porosität nicht beeinflußt wird /8/.

Mit Hilfe der Meßergebnisse kann die Dichte der jeweiligen Phase am

Schmelzpunkt im festen Aggregatzustand extrapoliert werden. Unter Be­

rücksichtigung· der Tatsache, daß sich die Dichte von Metallen beim
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Übergang in den flüssigen Aggregatzustand in der Regel um etwa 3% ernie­

drigt und bei Oxiden um etwa 20% /9/, erhält man die gesuchten Dichten

der beiden Schmelzphasen.

Zusammenfassend läßt sich ~er Ausgangszustand für die IV.Periode des

Leichtwasserreaktor-Kernschmelzunfalles wie folgt beschreiben: Im festen

Betonfundament befindet sich eine zweiphasige Schmelze. Die Zusammen­

setzung. ihrer metallischen Phase entspricht derjenigen von Stahl, in der

oxidischen Phase ist der größte Teil des vorhandenen Urans und Zirkons

sowie der Bestandteile des Betons gelöst, nicht- noch nicht - dagegen

nennenswerte Anteile der Oxide der Stahlkomponenten. :Beide Phasen sind

- B~tonüberschuß von etwa 9:1 vorausgesetzt - bei ~ 1800 K flüssig. Die

metallische Phase befindet sich unter der oxidischen Phase. In der Grenz­

fläche ist durch thermisch bedingte Turbulenzen und infolge der durch

die Schmelze aufsteigenden Wasser- bzw. Wasserstoffblasen aus dem ,Beton

eine Zone unvollständiger Segregation anzunehmen. Da sich die Core­

schmelze auf Corium-~und CoriumrE-Basis nur tm Eisengehalt unterscheiden

(Abb.4245-I) und das zusätzliche Einschmelzen des Reaktordruckbehälters

- sowie außerdem der S'tahlarmierung des Betons - lediglich den Stahlan­

teil, d.h. den Anteil der metallischen Schmelzphase erhöht, gilt diese

Beschreibung des Ausgangszustandes allgemein.
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Abb. 4245-1: Coriumschmelztypen

Abb. 4245-2: Corium in Beton
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Experimente zur Simulation großer Kernschmelzen

(Vorprojekt)

(D.Perinic, B.Kammerer, A.Mack, B.Stuka,· RBT/IT)

1. Schmelzanlage

Einige wichtige Anlagendaten wie u.a. einzuspeisende elektrische

Schmelzbadleistung, Arbeitsfrequenz, Arbeitsspannung, Atmosphäre,

Schmelzbadgeometrie wurden untersucht.

Zur Erreichung ähnlicher Bedingungen an der Schmelzfront bei

Versuch und Unfall wurde die max. ·Schmelzleistung in folgender

Weise bestimmt. Die elekt~isch erzeugte Wärmestromdichte an der

Schmelzfront einer Versuchsschmelze soll der Wärmestromdichte

entsprechen, die bei Unfall eines Referenz DWR mit 3500 MW

Nennleistung rd. 30 min nach der Reaktorabschaltung alleine

durch Zerfallsleistung zu Stande kommt. Unter Annahme eines

Wertes für die Wärmestromdichte von q = 0,71 MW/m2 errechnen

sich folgende maximalen einzuspeisenden Schmelzbadleistungen:

Schmelzmasse kg 100 1000 10000

Schmelz leistung für H =D MW 0,213 . 0,987 4,586

Schmelzleistung für 4H = D MW 0,268 1,243 5,771

Für die zylindrische Schmelzbadgeometrie H=D wurde eine Unter­

suchung zur Optimierung der Arbei.tsfrequenz und Arbeitsspannung

durchgeführt. Zur Uhterdrückung der Arbeitsspannung unter 1000V

werden die Arbeitsfrequenzen von 3000 Hz für 100 k<;r und 1000 Hz

für 1000 kg unter gleichzeitiger Minimalisi.erung der Windungs­

zahl festgelegt. Wegen der Durchsc111agsgefahr unter einer Atmos­

phäre aus Sattdampf sollen Vorversuche unter ähnlichen Atmos­

phärebedingungen und gleichen Induktorspannungen vor dem Bau

der Anlage durchgeführt werden.
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Zur Simulation einer spezifischen Unfallatmosphäre oberhalb

des Schmelzbades wurden technische Konzepte ausgearbeitet,

die einen druckfesten Sicherheitsbehälter (6 bar) vorsehen.

Durch Aufsprühen von Wasserdampf auf die Schmelzbadoberfläche

wird die Containmentatmosphäre simuliert. Zur Haltung des

Gasdruckes im Sicherheitsbehälter stehen zwei Alternativen

zur Auswahl: Druckhaltung über ein nichtkondensierbares Gas

bei gekühlter Wandung oder mit Wasserdampf bei temperierter

Wandung. Dabei sollte nicht nur der Sicherheitsbehälter auf

einer Temperatur oberhalb des Sättigungspunktes (rd. 160 °C)

gehalten werden sondern auch die gesamten Inneneinbauten wie

Tiegel, Induktor, Jochgestell und Stromzuführungen. Die Druck­

haltung mit einem nichtkondensierbaren Gas ist technisch ein­

facher. Zur besseren Simulation der Unfallverhältnisse kann

auch Luft eingesetzt werden, es besteht jedoch die Gefahr

einer Wasserstoff-Luft-Reaktion.

Es wurden Wasserstoff-Entstehungsraten bei einer Reakti..on von

Wasserdampf mit Corium-Schmelzen bei 28000 C untersucht. Es ist

dabei mit einer ~xtrem hohen Metallverdampfungsratezu rechnen,

so daß es eher zu einer Wasserdampf-Metalldampf- als Wasserdampf....

Schmelze-Reaktion kommt. Bei den Schmelzversuchen an der Anlage

SASCHA wurde oberhalb 22000 C eine heftige Verbrennung oberhalb

des Tiegelrandes beobachtet, die auf die Metalldampfverbrennung

zurückzuführen ist. Es wurden dabei Verbrennungsratenauf 10 mg.

Metall/cm2s geschätzt. Für die zylindrische SChmelzbadgeometrie~
ergeben sich daraus unter Armahme H=D und FeO-Bindung 'folgende

maximalen Wasserstoffentstehungsraten:

Schmelzbadmasse kg 100 1000 1000Q

Schmelzbadoberfläche 2 0,0499 0,231 1,07m

Metallverbrennungsrate gis 4,99 23,1 107,0

Wasserdampfmassenstrom gis 1 ,61 7,44 34,4

Wasserstoffvolumer.strom Nm3/h 7,23 33,3 154,0
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Zur Untersu~hung der Eintrittswahrscheinlichkeit. einer Wasser",,:,

stoff-Explosion sowie einer,Wasserdampf-Explosion und zur Fest­

legung von Sicherheitsmaßnahmen wurde ein Forschungsauftrag an

das Institut für Chemie der Treib- u,nd Explosionsstoffe der

Fraunhofer Gesellschaft spezi'fiziert (für die Genehmigung der Anlage
erforderlich). .

Weiterhin wurden Untersuchungen folgender Problemkreise durchge-

führt: Abgaskühlung- und Filterung, Schmelzzusammensetzung,

Fissiumeinsatz, Tiegelherstellung, ·Temperaturmeßverfahren, Nach­

untersuchung, Entsorgung des radioaktiven Abfalls und Versuchs­

halle.

2. Versuche

Zur Untersuchung der Phänomenologie der Schmelze/Beton-Reaktion

und zur Entwicklung von betriebssicheren Betontiegeln wurden

Schmelzversuche mit kleinen Corium-Schmelzen an der Anlage

SASCHA (PNS 4243) und Eingießversuche mit Graugußschmeüz.en

bis zu 300 kg in einer Industriegießerei durchgeführt.

In einer Reihe von 14 Versuchen mit rd. 30 und rd. 300 g Corium­

schmelzen unter Argon-, Luft- und Wasserdampfätmosphäre wurde die

Ausbreitung einer volumenbeheizten Schmelze in Beton· studiert. Es

zeigte sich, daß die Variation der Atmosphäre keinen wesentlichen

Einfluß auf die Schmelzfront-Ausbreitungsgeschwlndigkeit hat. Es

wurden bei einer mittleren dehydrierten Betonschi.chtstärke von

5 - 20 mm mittlere Ausbreitungsgeschwindigkeiten axial 4 mm/min

und radial 1 mm/min gemessen (Abb. 4246-1). Es wurden maximale

Oberflächentemperaturen bei den 30g-Schrrielzen von 2100 °c und

bei den 300g-Schmelzen von 1700 °c gemessen.
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Abb. 4246-1: Schnitt durch einen Beton­
tiegel mit CORIUM-Schmelzregulus

Wegen der bei früheren Versuchen immer beobachteten Zerstörung

der Betontiegeldurch Wärmespannungen, die sich in Auftreten

von Rissen und einem Auslaufen der Schmelze durch die Risse

äußerte, wurde eine Glasfaserbewehrung der Tiegel entwickelt.

Diese Bewehrung kann das Auftreten von Rissen nicht verhindern,

sie hält aber die Tiegelwandung zusammen und verhindert das

Auseinanderklaffen der Risse.
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Bei vier Eingießversuchen mit Schmelzbadmassen zwischen 100

und 300 kg wurden glasfaser- und asbestzementrohrverstärkte

Betontiegel (Abb. 4246-2) eingesetzt. Es wurde Grauguß aus

einern Kupolofen mit einer Temperatur von rd. 14300 C in die

Tiegel eingegossen. Dabei karn es zu einer heftigen Reaktion

der Metallschmelze mit dem Beton, die sich bei den tieferen

Schmelzen in einern starken Auswurf der Schmelze, in Funken­

bildung, Flarnrnen- und Rauchentwicklung äußerte. Die flachen

Schmelzen zeigten ein völlig anderes Verhalten. Dort verlief

die ,Reaktion wesentlich ruhiger, mit nur kleiner Verspritzung

der Schmelze und kleiner Flarnrnen- und Raucpentwicklung. In

beiden Versuchen mit flachen Schmelzen wurde eine toriodale

Umwälzzelle, die mit einer verhältnismäßig hohen Geschwindig­

keit rotierte beobachtet. Die Rotationsrichtung dieser Zelle

deutet auf eine dominierende Düsenwirkung des aufwärts strömenden

Wasserdampfes in der Randzone des Schmelzbades.

Abb. 4246-3: Betontiegel mit herausgezogenem
Grauguß-Regulus
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An den Tiegeln sind bereits in den ersten Minuten nach dem

Eingießen Risse entstanden, durch welche Wasserdampf aus~

strömte; Es kommt zur Kondensation des Dampfes im Riss, so

daß noch 30 min nach dem Eingießen Wasser aus den Rissen

herausfloß. Die Rißbreite am Außenrand der glasfaserver­

stärkten Tiegel erreichte max. 7 mm (Abb. 4246-3), an

einem nur mit einem ~ternitrohr verstärkten Tiegel dagegen

20 mm. Zu einem Austreten der Schmelze aus den Rissen kam

es nicht.
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4300 AUSBRElTUNGS- UND REAKTIONSVORGÄNGE VON NUKLEAREN

SCHADSTOF:FENBEI SCHWEREN STÖRFÄLLEN

4310 Untersuchungen der zeitabhängigen Ausoreitungs- und

Reaktionsvorgänge von Spaltprodukten und Aerosolen

bei schweren Störfällen

4311. Untersu~n ~ur Wechselwirkung von Spaltprodukten

und Aerosolen in LWR-Containments

(Ho Bunz, G. Haury, ·C. Sack, W. Schöck)

Im letzten Halbjahresbericht L-1_7 wurde über die Sensitivity-Studie zum

Aerosolverhalten in der Nachunfallatmosphäre eines tWR-Containments be­

richtet. Die Studie' verfolgte das Ziel, anhand realistischer Contain­

mentrechnungen mit dem Modell NAUA-Mod1 unter der Menge der nichtgenau

genug bekannten Parameter jene zu identifizieren, deren Relevanz eine

genaue experimentelle Bestimmung erfordert, um die Modellrechnungen auf'

eine abgesicherte Grundlage zustellen.

Nachdem dieses Ziel erreicht war /-2, 3 7, galt es, im Berichtszeitraum_. - .
die Durchführbarkeit der notwendigen Messungen zu überprüfen und die

Konstruktion des Versuchsstands abzuschließen. Die hierzu durchgeführten

Arbeiten sowie weitere Arbeiten zur Verbesserung des NAUA-Modells sind

Gegenstand dieses Berichts.

1. Moq.elltheorie

10 1. Einführung von Temperaturf'unktionen

Die f.fodellversion NAUA-Mod1 enthält als temperaturabhängige Größen nur

den Wasserdampfdruck und den Wasserdampfgehalt. Da man jedoch nach einem
(4

Kühlmittelverluststörfall im LWR-Containmentmit Temperaturänderungen

von mindestens 1000e zu rechnen hat, stellt sich die Frage, wie weit die

Temperaturabhängigkeit verschiedener Größen sich auf das Verhalten des

Aerosolsystems von trockenen Partikeln und Tröpfchen auswirkt.

Sehr stark temperaturabhängig sind die Größen Wasserdampfdruck und

Wasserdampfgehalt sowie damit auch die Dampfsättigungo Le~ztere be­

stimmt· :die Dynamik der Kondensationsprozesse und damit den Verlauf des

Partikelabbaus. Daher sind diese Größen von Anfang an als Temperatur-
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funktionen im Mod1 enthalten. Die Funktionen [-4_7 lassen sich mit der

eri"orderlichen Genauigkeit durch Polynome fünften Grades darstellen, ihr

Verlauf ist in Abb. 4311-1 dargestellt.

5 5

Ps 95

[Bar] [~;J
3

2 2

ob===:::::::::===--.....L...----..:....----lo
50 100 T [0 C ] 150

Abb. 4311-1: Tem,Peraturabhängigkeit von Wasserdampfgehalt ts
und Wasserdampf'partialdruck Ps

Darüberhinaus sind auch viele andere Größen temperaturabhängig, zum

Beispiel:

- Viskosität der Luft,

- Visko~ität des Wasserdampfs,

- W'armeleitfähigkeit der Luft,

- Wärmeleitfähigkeit des Wasserdampfs,

- mittlere freie Weglänge der Gasmolekeln im Luft-Wasserdampf-Gemisch,

'- Oberflächenspannung-des Wassers und

- Kondensationswärme

Die Daten für Luft konnten aus L-5_7, die für Wasser und Dam:pf aus [-4_7

entnommen werden. Die für das Modell geeigneten Funktionen wurden aus

diesen Daten berechnet. Dabei ergab sich für den benötigten Temperatur­

bereichvon 150 bis 50oC, daß die Viskositäten, die Wärmeleitfähigkeit

und die Oberflächenspannung des Wassers sehr genau linear approximiert

wer,den können. Aus den Viskositäten für Luft und Dampf und aus dem

Sättigungsdampfgehalt läßt sich dann die Viskosität des Luft-Wasserdampf­

Gemischs berechnen, wie in Abb. 4311-2 dargestellt • .
Bei der Beschaffung der Daten ergaben sich insofern Schwierigkeiten, als

die Werte f'ür gesättigten Wasserdampf Differenzen in den Angaben aus

verschieden,e~ Quellen aufweisen, insbesondere bei der Wärmeleitfähigkeit

des Dampfs. Neueste Daten ergeben einen deutlich verschiedenen Verlauf
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[-6, 7_7 als den in [.-4_7 angegebenen. Die Unsicherheiten von 5 %(nach

L~6_7> erlauben jedoch auch hier eine Li,neariSierung im verlangten

Temperaturbereich.

Die mittlere freie Weglänge wird ve~nünftigerweiseaus den Funktionen

für die Viskosität ,dem Sättigungsdampfgehalt und der thermischen Ge­

schwindigkeit der Gasmolekeln berechnet.

2.0'r----------------------,

1.4

1.2

150100
1.0'------------'----"--------J

'50

Abb. 4311-2: Mischviskosität des Luft-Wasserdampf­

Gemischs als Funktion der Temperatur

1.2. Auswirkungen auf die Modellrechnungen

Um sich ein genaues Bild über die Relevanz der Temperaturabhängigkeiten

ZU machen, müssen noch detaillierte Rechnungen mit dem temperaturab­

hängigen Modell Mod2 im Vergleich zu den bisherigen Ergebnissen durch­

geführt 'Werden. Qualitative Abschätzungen lassen sich aber bex-eits durch

Betrachtungen allgemeinerer Art gewinnen.

Besonders einfach ist dies bei der Viskosität, die direkt in die Beweg~

lichkeit eingeht und somit alle Partikelabbaumechanismen beeinflußt. Da

die Viskosität mit steigender Temperatur wegen des steigenden Wasseran­

teils mit der im Vergleich zu Luft niedrigeren Viskosität abnimmt, sind

eine Beschleunigung der Abbauprozesse und der Koagulationsraten zu er­

warten. Die bisherigen Rechnungen dürften daher als konservativ ange­

sehen werden.

Weniger leicht überschaubar . ist der Effekt bei den anderen Größen. Da

die Wärmeleitfähigkeit mit steigender Temperatur zunimmt, wird nach der

verwendeten Modellgleichung L-8_1 die Kondens~tionsgeschwindigkeitund

damit der Abbau der Übersättigung und das Tröpfchenwachstum zunehmen.
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Die langf'ristige Auswirkung dieses Vorgangs läßt sich nur durch Rech...,.

nungen-rt temperaturabhän~iger.Leit~ähigkeit best~en.

Die -rttlere freie Weglänge des Trägergases nimmt mit steigender Tem­

peratur wegendeserhöhten·Wa!3serdamp~geh8.l.tsab. Sie geht ausschließ­

li.ch als lCorrektur~ak.tor (Cunningham-Korrektur·) in die .Beweglichkeit der

kleinen Partikeln ein. Eine Verkleinerung der f'reienWeglänge führt zu

einer Abnahme der Beweglichkeit, d.h. die bisherige Annahme einer kon­

stanten freien Weglänge resultiert in einer Überschätzung des Abbaus der

kleinen Partikeln. Wieweit dieser E~~ekt den entgegengesetzten bei der

Viskosität kompensiert muß durch wei,tere Rechnungen geklärt werden.

Die Verminderung der Ober~lächenspannungdes Wassers mit steigender

Temperatur ~ührt z.u einer DampI'druckabnahme über den Tröp~chen, d. h. zu

einer weiteren Verkleinerung des kritischen Radius. Auch hier kann nicht

ohne genauere Untersuchungen gesagt werden, ob die bisherigen Rech­

nungen konservativ oder nicht konservativ waren.

Insgesamt läßt sich zur Ein~ührung der Temperaturabhängigkeiten in das

NAUA-Modell ~olgendes zusammen~assen.

Der Ein~luß der. Temperaturabhängigkeiten der bisherigen "Konstanten" ist

sicher nicht vernachlässigbar. Die Modellversion NAUA-Mod2 enthält daher

alle Temperatur~unkt.ionenin einer dem numerischen Ver~ahreIi angepaßten

Darstellung, deren Genau~gkeit der Güte der ver~ügbaren Daten und der

Relevanz der Parameter entspricht.

Andererseits ist der Ein~luß der Temperatur mit Sicherheit kleiner als

der Ein~luß vieler der in der Sensitivity-Studie identi~izierten anderen

Parameter. Temperaturabhängige Rechnungen mit Mod2 werden daher erst

durchgeführt, nachdem beispielsweise die Aerosolparameter experimentell.

bestimmt sind.

Die Ersteliung der temperaturabhängigen Modellversion Mod2 ist aber eine

wichtige Vorarbeit für spätere Vergleiche mit anderen Aerosol.verhaltens­

und Transport-Codes wie z.B. CORRAL L-9_7 oder HAARM-2 L-,o_7, die mit

sehr detaillierten Temperatur~tionenarbeiten.
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2. Ergänzungen zum·· experaentellen .Konzept

2.1. Anforderungen·an ·die ·Versuehsanlage

Die thermodynamischen und aerosolphysikalischen Zustände, die bei den

Experimenten einzustellen sind, werden durch die im Störf'all zu er­

wartenden Bedingungen bestimmt.• Dies gilt,ztUiä.ehst ohne Rücksicht ~auf,

ob sich ein zu untersuchender Ef'fekt bei diesen Bedingungen besonders

gut isolieren und beobachten läßt. Die "realistischen" Bedingungen wer­

den auf' jeden Fall für die Untersuchungen zur Verifikation des NAUA­

Modells benötigt.

Die bei Blowdownrechnungen erreichten maximalen Temperaturen liegen um

130°C. Als obere Grenze des experimentellen Temperaturbereicns wUrden

150°C festgelegt. Der zugehörige Totaldruck des Luf't-Wasserdampf-Ge­

mischs von 6,3 Bar liegt damit so hoch, daß alle im C.ontainmentmög­

lichen Temperaturen und Drücke auch im Experiment eingestellt werden

können.

Die Versuchsanlage muß weiterhin die im Containment nach·dem Blowdown

zu erwartenden Wasserdampfsättigungen und'Wasserdampfquellen simulieren

können. Ebenso wird ein Spraysystem notwendig, um die in der Sensitivity­

Studie berechneten Sprayeffekte experimentell zu überprüfen.

Wegen großer Unsicherheiten über die physikalischen Eigenschaften des

im Störfall freigesetzten Aerosols muß in den Experimenten mit einer

großen Auswahl verschiedener Aerosolquellen gearbeitet werden. Die

wiChtigste wird dabei ein U02-Aerosolgenerator sein, da U02 den über­

wiegenden Bestandteil der beim Kernschmelzen freigesetzten luftge­

tragenen Partikeln bildet. Die erforderlichen Partikel- und Massen­

konzentrationen sind im Störfall sehr groß, so daß an die Leistungs­

fähigkeit des Generators besondere Anforderungen zu stellen sind.

2.2. Durchführbarkeit der Messungen

In der Sensitivity-Studie wurden die zu messenden Parameter bestimmt.

Als nächster Schritt war zu untersuchen, welche Meßeffekte zur Be­

stimmung dieser Parameter geeignet sind, und wie die Messungen durchge­

führt werden können. Dabei ist anzustreben, daß diejenigen Effekte iso'"

liert werden, die überwiegend durch nur einen unbekannten Parameter

bestimmt werden.
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Die Formparametel:" des Aerosols, äiein die Definition der Beweglichkeit

und der Koagulationsquerschnitte eingehen, können in Einzelexperimenten

bestimmt werden. Dabei gilt es, ein~nZusammenhangherzustellen zwischen

der aus rein rechentechnischen Gründen gewählten unabhängigen V~iablen

Itpartilelmasselt und den tatsächlich;für den Aerosolabbau verantwort­

lichen Parametern.

Die Beweglichkeit läßt sich direkt durch Sedimentationsmessung in einer

Aerosolzentrifuge bestimmen. Hinzu kommt eine Bestimmung der Partikel~

masse und der Vollständigkeit halber eine ~essUng der Partikelgröße mit

elektronenmikroskopischen Methoden. Es ist zu erwarten, daß sich der Zu­

sammenhang zwischen Masse und Beweglichkeit für verschiedene Aerosole

unter Zuhilfenahme der Dichte einheitlich darstellen läßt.

Der Koagulationsquerschnitt kann nur aus zeitabhängigen Messungen der

Partikelgrößenverteilungen ermittelt werden. Dabei ist, es günstiger,

stationäre Zustände in einem strömenden System zu verwenden, und so die

Zeitabhängigkeit durch eine Ortsabhängigkeit zu ersetzen. Damit wird

das Verfahren unabhängig von der jeweils eingesetzten Meßmethode. Eine

Vereinfachung der Messung ergibt sich daraus, daß die Koagulation im

LWR-Containment überwiegend zwischen Partikeln und Tröpfchen abläuft;

d.h. daß ein Partner 'kugelförmig ist.

Die Kondensationsgeschwindigkeit des Wasserdampfs an den zunächst

trockenen Partikeln ist ein sehr wichtiger Parameter, der auch von ent­

scheidendem Einfluß auf den langfristigen Aeroeolabbau ist. Die Messung

des Tröpfchenwachstums kann nur mit optischen Verfahren durchgeführt

werden. Um diesen Meßeffekt zu isolieren wird die Wasserdampfübersätti­

gung durch adiabatische Expansion erzeugt.

Die Wände des Versuchsbehälters sind thermostatisiert,'um Wandeinflüsse

bei der Messung von Kondensationseffekten und Thermophorese nach Erfor­

dernis ausschalten zu können. Bei einigen Messungen ist es jedoch unter

Umständen nicht möglich und bei der Verifizierung des Modells als ganzem

nicht erwünscht, die Wandeffekte von den Volumeneffekten'zu trennen. In

diesem Zusammenhang ergab sich die Frage, wie sich die in. der Sensiti~

vity-Studie berechneten Abbauraten und die Anteile der einzelnen Abbau­

mechanismen verhalten, wenn man von der Containmentgeometrie übergeht

zur Geometrie des geplanten Versuchsstands, der ein wesehtlich größeres

Oberflächen/Volumen-Verhältnis hat.
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Abb. 4311-3: Abbau der freigesetzten Aerosolmasse im Containment

M - luftgetragene Massea
Ms - durch Sedimentation abgeschiedene Masse

Md - durch Diffusion abgeschiedene Masse

100

M
[g]

50

2 4 t [h] 8 10

Abb. 4311-=:-4: Abbau der Aerosolmasse im NAUA-Versuchsstand

Bezeichnung der Kurven wie in Abb. 4311-3

In den Abb. 4311-3 und 4311-4 ist ein typisches Beispiel dargestellt.

Abb. 4311-3 zeit den in der Sensitivity-Studie gerechneten Fall D1: die

luftgetragene Partikelmasse M , die .durch Sedimentation abgeschiedenea
Masse Ms und di~ durc~ Diffusion abgeschiedene Masse Md als 'Funktion der

Zeit" wobei die insgesamt freigesetzte Gesamtmasse 1000 kg ist~ Der

gleiche Fall wurde :für den Versuchsstand gerechnet, wobei nur die geo­

metrischen Daten geändert wurden. Abb. 4311-4 zei~ das Ergebnis. Bei

gleicher treigesetzterMassenkonzentration beträgt die aufintegrierte
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'" • V . 3 ••Masse dann 1cO g entsprechend dem kle~neren olumen von 3 m • Qual~tat~v

sind beide Fäile gleich. Quantit~~iv fällt im Versuchsstandsmaßstab so­

fort die verkürzte Zeitskala auf. Dies ist. von Vorteilt da ein Vorgang,

der sich im Containment über 20 Stunden erstreckt, bei den Versuchen nur

4 Stunden benötigt. Ebenso vorteillul.ft ist es, daß die Diffusionsabschei­

dung um einen Faktor 10 verstärkt ist. Die Diffusion trat bei den Be­

rechnungen der Sensitivity-Stud~enur als kleiner Effekt auf. Dies gilt

aber nur unter der Voraussetzung, daß die den Rechnungen zugrundegelegten

Grenzschichten richtig sind. Es ergibt sich jetzt aber die Möglichkeit,

die Diffusionsgrenzschicht experimentell zu bestimmen, wenn man die

stärkere Diffusionsabscheidungim Versuchsstand ausnutzt.

Insgesamt läßt sich feststellen, daß alle in der Sensitivity-Studie be­

rechneten Vorgänge auch im Versuchsstandsmaßstab auftreten~ Damit ist

sichergestellt, daß die bei den Containmentrechnungen aufgetretenen

Effekte auch experimentell beobachtet werden können und darüberhinaus

zum Teil besser meßbar sind, wie es bei gezielt durchgeführten Unter­

suchungen wünschenswert ist. Wesentlichen Anteil daran haben die Thermo~

statisierung des Behälters, die es gestattet, einige Wandeffekte nach

Bedarf auszuschalten,und die Expansionsvorrichtung, mit der die Konden­

sationseffekte von allen anderen Vorgängen isoliert werden.

3. KonstrUktion der Versuchsanlage

3.1. Versuchsstand

Das Konzept der Versuchsanlage ist im wesentlichen unverändert gegenüber

dem im Abschnitt 4. des 2. ~albjahresberichts 1975 gesagten. Daher

werden hier nur die Änderungen und Ergänzungen aufgeführt.

In der früheren Planung war vorgesehen, die Kondensationsversuche nur

'Dis 1300 C durchzuführen. Der Auslegungsdruck wurde nun auf 7 Bar erhöht,

um den Temperaturbereich bis 1500 C bei gesättigter Wasserdampfatmosphäre

auszudehnen.

Die adiabatische Expansion wird jetzt mit einem Federbalgkompensator aus

Edelstahl durchgeführt. Das wurde durch den erhöhten Temperatur- und

Druckbereich notwendig. Die Lebensdauer der ursprünglich vorgesehenen

Membrane wäre zu kurz, und ein mehrfaches Auswechseln w:rde insgesamt

teurer als die Lösung mit dem Kompensator. Das l!;xpansionsvolumen wurde
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auf' .200 1 erhöht., und eine Ablesevorricht.ungtür den genauen Stand des

ICoiapensat.ors Wurde vorgesehen.

Die Betätigung des Kompensators erfolgt·überoDruckluf't und Ausgleichs­

leitungen. Diese Teile ,sind innerhalb des t.h~statisiertenBereichs·

untergebracht und demontierbar. Die dabei freiverdenden Anschlüsse !tön'!'!"

nen nach Beendigung der Kondensationsversuche zum Einbau der Spraydüsen

genutzt werden.

Mit diesen Änderungen wurde der Versuchsstand Ende 1976 bestellt. Der

zylindrische Teil des Kessels hat einen Durchmesser und eine aöhe von

je 150 cm. Mehrere Flansche sind für die Aufnahme der Meßinstrumen~

tierung und f'ür den Aerosolgenerator vorgesehen. Das Tröpfchengrößen­

spektrometer kann durch andere StreUlicht- oder Absorptionsmessungen

ergänzt werden, wobei die Anordnung der Fenster unter verschiedenen

Winkeln ,zueinander eine genügende Flexibilität zUläßt. Alle anderen

Meßinstrumente sind konventionell und mit elektrischen Meßwertausgängen

ver~ehen, die der zentralen Datenerfassung zugeleitet werden.

Zur Erzeugung von U02-Aerosol ist ein Generator in der Entwicklung, in

dem das Material zwischen U02-Elektroden im Lichtbogen verdampft wird.

Erste Versuchspeihen verliefen erfolgversprechend, an der Steigerung

des Wirkungsgrads und an der Stabilisierung der Bogenentladung wird

noch gearbeitet.

3.2. Meßtechnik

Das Tröpfchengrößenspektrometer wurde in etner Reihe von Testmessungen

erprobt. In Abb. 4311-5 ist der Strahlengang schematisch gezeigt. Die

erste Blende in Beleuchtungsstrahl gestattet eine stufenlose Ab­

schwächung der Intensität, um d,as Gerät auf die jeweils benötigte Emp­

findliehkeit einzustellen. Der Beobachtungsstrahlengang ist dagegen

starr, die Streulichtimpulse ge~angen über einen Lichtleiter zu dem

außerhalb des Kessels gelegenen Detektor. Eine Beschreibung des Spektro­

meters wurde an anderer Stelle gegeben l-11, 12_7.

Der Konzentrationsmeßbereiekvu.rde Dis zu 105 T/cm3 ausgedehnt, wobei

allerdings Kompromisse zu Lastender Partikelgrößenmeßgenauigkeitein­

gegangen werden müssen.' Diese SChwierigkeiten sind prinzipieller Art

und können liicht behoben werden. D.h. daß die Einstellung des Spektro-
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meterf? deJn Meßobjekt ange;paßt werden muß. Die berechnete Untergrenze der
,

P~tikelgrößenempfindiichkeit liegt bei 0,4 pm~d ist für die Tröpfchen-

größenmessung voll ausreichend.

Spülluft

Laserstrahl ---MblP1f:::=----Jl-\

lichtleiter

Abb. 4311-5: Optik des Tröpfchengrößenspektrometers

(schematisch)

Die in Abb. 4311-5 gezeigten optischen Komponenten des Spektrometers be­

finden sich im Versuchsk~ssel. Sie sind in einem Gehäuse untergebracht,

das mit trockener Luft gespült wird, um ein Beschlagen der Optik zu ver­

hindern. Das Gehäuse wird z.Z. konstruiert, die Spü1lui'tversorgung kann

jedoch erst nach Lieferung des Versuchsstands aufgebaut werden.

Die Meßgeräte für die nichtoptischen Meßdaten sind geliefert~und ein~

satzbereit, soweit sie nicht die Temperaturmessung betreffen. Ähnlich
I

wie bei der kchnellen Druckmessung zur Bestimmung des.Wasserdampfge-

halts muß bei den Expansionsvorgängen auch eine schnelle Temperatur­

messung eingesetzt werden. Die Möglichkeit dazu ist mit Hilf.evop. lI~b­

leiterfühlernprinzipiell gegeben, jedoch existieren keine Erfahrungen

über deren Zuverlässigkeit bei den im Versuchsstand herrschenden Tem­

peraturen und Feuchten. Sollten sich hier SChwierigkeiten ergeben, so

kann jedoch auf andere erprobte Methoden zurückgegriffen werden, wenn

man ~eringere Zeitauflösung in Kauf nimmt.

Das Datenerf'assungskonzept ha.t sich nicht geändert~ insbesondere soweit

es die Messurig der Tröpf'chens~ktrenbetrifft. Die Elektronik für die

Erfassung der Kontrolldaten, die bei der Durch:f'ührung eines Versuchs

anfallen, wurde bestellt. Das System ist in der Lage, sowohl. die sehr

schnell verl,nder11chen Größen wie WasserdampfgehaJ,.t und Gastemperatur
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als a.uch die langsamen Daten wie Wandtemperatur, Quellparameter etc.

gleichzeitig unabhängig vone{nander zu erfa.ssen. Die Auswertung der Meß­

daten ert'il>1gt ausschließlich auf der Anlage der AD1, da die Umformung

fast aller Meßsignale in die Meßgrößen nichtlinear ist und somit einen

größeren Rechenaufwand erfordert. Die zugehörigen Programme sind für

die Tröpfchenspektren erstellt, die für die Kontrolldaten sind in Be­

arbeJ.tUng.
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Theoretische und experimentelle Untersuchung der Ausbreitung radio­

aktiver Gase und Aerosole sowie der wahrscheinlichkeitsbewerteten

Strahlendosen in der Umgebung nuklearer Anlagen nach Störfällen.

(H. Dilger, J. Hiller, W. Hübschmann" K. Nester,

H. Schüttelkopf, P. Thomas, S. Vogt, ASS)

Im Rahmen des übergeordneten Zieles der Entwicklung von Modellen und An­

lagen zur Berechnung von Strahlendosen nach einem angenommenen Störfall

wurden folgende Einzeluntersuchungen durchgeführt: Feldmessungen (Ab­

schni tt] und 2), Vorbereitung von 'fetroonflügen (Abschnitt 3), stati­

stische Analyse gemessener meteorologischer Daten (Abschni tt 4), Bei trag

zur Risiko-Analyse kerntechnischer An~agen (Abschnitt 5).

1. Ausbreitungsversuche

(J. HilleT, H. Schüttelkopf, P. Thomas)

Im 2. Halbjahr 1976 wurden die drei in Tab. 43]2-] zusammengestellten

Ausbrei tungsversuche durchgeführt. Mi t Ausnahme des Versuches 4] wurden

zwei verschiedene Tracer in den Höhen 60 mund 100 m freigesetzt. Bei

jedem Versuch wurQen an mehr als 50 Stellen Proben genommen. Die Probe­

nahmedauer betrug außer bei Versuch 42 zweimal 30 min.

Um Ausbreitungsparameter auch bei stabiler Luftschichtung experimentell

zu ermitteln, wurden '.die Versuche jeweils ca. drei Stunden nach Sonnen­

untergang durchgeführt. Wegen der Dunkelheit waren die Arbeitsbe­

dingungen für das Personal entspr~chend erschwert.

Die automatischen Sammelstationen kamen, wie im ]. Halbjahr,- bei allen

Versuchen erfolgreich zum Einsatz. Der maximale Abstand der Probenahme­

geräte zur Ouelle betrug über 8 km.

Bei Kategorie F soll in Zukunft die Emissionsstärke und die Sammelstellen­

dichte erhöht werden. Dazu wird nur noch während einer Periode an bis zu

]20 Stellen gesammelt. Die, zusätzlichen Lei,tgeräte sind bereits in der

Fertigung.



Tab. 4312-1 Zusammenstellung der durchgeführten Ausbreitungsversuche, '

Laufep.de Kategorie Prqbenahme- ' I

Nr. zeit
Emissionshöhe in m und Tracer

,c'

41 E/F 20.30-21.30 60 CFC13

42 D' 20.30-21. 00 60 CFC13 100 CBr2F2

43 E 19.30-20.30 60- CFC1
3

' 100 CBr2F2

Für die Emissionshöhe 60 m liegen jetzt zu den Kategorien Abis E Aus":'"

preitungsparameter von mindestens einem Versuch vor. Allerdings sind

weitere Versuche bei den Kategorien A, D und E'nötig, um die Parameter

stat,istiscll' besser abzusichern. Die' Abbn. 4312-1 und -2 zeigen die aus

den Versuchen 35 (siehe Halbjahresbericht 1976/1, KFK 2375) ~nd 43 ge­

wonnenen Ausbreitungsparameter a und a • Während dieser Versuche, y z
herrschten die Kategorien A bzw. E.

Abb. 4312-3 zeigt die bei Versuch 35, Periode I gemessene Konzentrations­

verteilung des Tracers CBr2F2 inFom von Höhenlinien. Die Höhenlinien

,wurden durc~ Interpolation der Meßwerte vom Computer berechnet und ge­

zeichnet. Die Positionen der Meßstellen sind durch die offenen Quadrate

dargestellt. Die Treppenkurve gibt die um 1800 gedrehte Windrichtungs­

verteilung iri 40 m Höhe während d~r 1. Sammelperiode an.

2. Feldmessungen

(H. Dilger)

Im"Rahmen der Feldmessungenüber verschieden rauhem Untergrund wurde ein

15 mhoher Kurbelmast auf einer Wiese in der Nähe von Spöck aufgestellt.

Der Mast ist in 2 m, 5 mund 15 m Höhe mit je einem Schalensternanemometer

un.d in 15 m Höhe mit einer Vektorfahne bestüc:kt. Zur Datenerfassung wird

ein tragbares, netzunabhängiges und wetterfes tes Gerät, verwendet. Es er'", '
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faßt sowohl digitale Signale der Anemometer als auch analoge Meßwerte

der Vektorfahne. 'Die Daten werden in 16-bi t-Worte umgeschrieben auf

Kassette gespeichert. Parallel dazu ist zur Kontrolle eine Analog­

registrierung der Vektorfahnenmeßwerte vorgesehen. Mit den 3 Ane­

mometern wird mittels des Windprofils bei adiabatischer Schichtung

die Rauhigkeitslänge z am Standort bestimmt~ Die Vektorfahne liefert
o .

Aufschluß über die Turbulenz über dem gewählten Untergrund. Der Meß-

ort ist in jeder Richtung mehr als 2 km vom nächsten Wald und mehr

als I km vom nächsten Ort entfernt, so daß die dort erhöhte Turbulenz

weitgehend abgeklungen sein dürfte. Die am Standort.in Spöck gewon­

nenen Turbulenzparameter o~ und oe werden mit denjenigen' im KFZ ver­

glichen und zwar sowohl während Einzelzeiträumen von ein bis zwei Stun­

den als auch im statistischen Mittel über mehrere Monate. Bisher wurde

bei neutraler Wetterlage ein Meßlauf über eine Stunde registriert.

3. Ausbreitung von Schadstoffen 1m Mesoscale

(P. Thomas, S. Vogt)

Es ist geplant, die Ausbreitung von Schadstoffen im Mesoscale (10-100 km)

mittels radarverfolgter Tetroonflüge zu untersuchen. Diese Methode ist

im PNS-Halbjahresbericht 1976/i, KFK 2375., beschrieben.' Fliegt der Tetroon

sehr niedrig oder ist die Entfernung zwischen Tetroon und Radar sehr groß,

wird der zu messende Höhenwinkel klein. Dann treten Schwierigkeiten beim

Verfolgen durch die am Boden reflektierten Radarechos auf. Ein in Amerika

entwickeltes sogenanntes Transponder-System beseitigt diese störenden

Bodenechos. Der etwa 2SQ g schwere Transponder wird am Tetroon befestigt.

Er besteht aus Sender und Empfänger. Empfängt dieser ein genügend starkes

Signal des Radars, dann sendet er auf der ihm eigenen Frequenz, welche sich

von der Frequenz des Radars unter~cheidet, ein Signal zurück. Dieses Signa~

wird über zusätzliche Antennen und Empfänger in das automatische Nachführ­

system des Radars eingespeist. Ende Oktober fand eine Besprechung mit E. F.

Pound, dem amerikanischen Hersteller der Transponder,statt. Dieser stellte

zu Testzwecken zwei Transponder zur Verfügung.

Das Radar soll geliehen werden. Dazu werden Verhandlungen mit dem Meteoro­

logischen Institut der Universität Karlsruhe (MIK), Besitzer eines PLESSY'"

WF 3 (Wind !,inding :rada:rJund mit dem Amt für Wehrgeophysik, Besitzer eines
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PHILIPS MBVR 120 (!!obil-es ·~allon ~erfolgui:lgs .!?dar) , geführt. Beide Radar-·

systeme sind mobil. Für einen Betrieb mit Transpondern sind sie nicht aus­

gerüstet •.Grundsätzlich ist das jedoch nach entsprechenden Umbauten möglich.

Bei den Umbauten handelt es sich um eine Leistungsminderung des Radars und

um das Einspeisen der empfangenen, verstärkten urtd entsprechend geformten

Transpondersignale. Antenne,.Empfänger, Verstärker und Wandler der Trans­

pondersignale müssen angeschafft werden.

Wegen der Umbauten und Neuanschaffungen werden Verhandlungen mit den Her­

stellerfirmen geführt. Die Umbauten des PLESSY-WF 3 erscheinen aufwendig.

Bei diesen Besprechungen wurden auch andere Lösungsvorschläge diskutiert,

die nicht auf der Verwendung von Transpondern beruhen. Diese Vorschläge

werden geprüft. Eine Fluggenehmigung für Tetroons wurde eingeholt-

4. Auswertung meteorologiscner Messungen

(S. Vogt)

Die umfangreichen Messungen meteorologischer Parameter am 200 m hohen Meß­

mast wurden hinsichtlich der Ausbreitungsstatistik, der Niederschl~ge, der

Strahlungsbilanz und der besonderen Ausbreitungssituationen ausgewertet.

Hier wird als Beispiel solcher Auswertungen die für Berechnungen der

Umgebungsbelastung durch eine Schadstoffquelle wichtige A,u$hreitungsstatistik

aufgeführt.

Unter Ausbreitungsstatistik wird die dreiparametrige Häufigkeitsverteilung

der Windrichtung, der Windgeschwindigkeit und der Ausbreitungskategorie ver­

standen. Eine solche Statistik ermöglicht u. a. die Berechnung der. Strahlen­

exposition in der Umgebung kerntechnischer Anlagen und dient der Berechnung

von Langzeitausbreitungsfaktoren. Die Ausbreitungskategorien sind wie üblich

mit Abis F bezeichnet. A bedeutet sehr labil, F bedeutet sehr stabil. Sie

wurden aus I-h-Mittelwerten der Windrichtungsfluktuation bestimmt. Der Wind­

geschwindigkeit liegen ebenfalls l""h-Mittelwerte der Höhe 60 m zugrunde.

Tabelle 4312-2 zeigt die richtungsunabhängige Ausbrei tungss tatis tik

des meteorologischen Jahres 1976. Die vollständige, d. h. richtungsab­

hängige Statistik kann KFK 2433 entnommen werden. /1/.
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Tab. 4312-2

AUSBREITUNGSSTATISTIK·AUFSUMMIERT ÜBER ALLE WINDRICHTUNGSSEKTOREN

1.12.1975 - 30. 11 .1976

(IN PROZENT)

WG (M/S) AUSBREITUNGSKATEGORIE

A B C D E F SUMME

0.0-' 0.4 0.01 0.05 0.14 0.12 0.02 0.03 0.37

0.5- 0.9 0.16 0.29 0.43 0.47 0.34 o. 17 1.86

1.0- 1.4 0.25 0.73 1. 06 1.09 0.53 0.49 4.15

1.5- 1.9 0.50 0.83 1. II 2. 14 1.43 0.94 6.95

2.0- 3.9 1.58 4.30 5.38 12.45 11.31 7.43 42.45

4.0- 7.9 0.05 1. 76 7.60 20.09 6.72 4.06 40.28

8.0-14.9 0 0 0.36 3.55 0 0 3.91

15.0-30.0 0 b 0 0.02 0 0 0.02

SUMME 2.56 7.96 16.10 39.91 20.36 13. 12 100.00

Literatur
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Jahresbericht 1976 der Abteilung Strahlenschutz und Sicherheit,
KFK 3433
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HÖHE VON 60 m
VERSUCH 35, 'KATEGORIE A
VERSUCH 43, KATEGORIE E
(--- NACH PASQUILL/GIFFORD)
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ABB. 4312-2 ERGEBNISSE DER AUSBREITUNGSVERSUCHE BEI EINER EMISSIONS­
HÖHE VON 50 m
VERSUCH 35, KATEGORIE A
VERSUCH 43, KATEGORIE E
(--- NACH PASQUILL/GIFFORD)
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4312-TIJH Erstelllll1g lll1d Erproblll1g eines neuen Rechenprogramms für die

Berechnlll1g der Ausbreitlll1g von Schadstoffen in der Atmosphäre

lll1ter instationären Bedingllllgen in ausgedehnten bebauten Regionen

H. Schultz, E. Voelz, C.D. l\Tüneke, Arbeitsgruppe für Technischen

Strahlenschutz der 1U Hannover

Vorbemerkung

Im Laufe der weiteren Erstellung des numerischenparticle-in-cel1

Rechenprogramms XPIC wurde dieses Programm im letzten Halbjahr

durch Aufteilung in zwei Versionen für die praktischp- Anwendung

flexibler gestaltet.

Außerdem wurde der mögliche Umfang der Teilchen- und Zellenan­

zahlen beträchtlich erweitert.

Mit diesem verbesserten Programm wurden Untersuchungen mit höhen­

abhängigen turbulenten Diffusionskoeffizienten und Windgeschwin­

digkeiten, sowie mit Windrichtungsscherungen durchgeführt.

Das Prinzip und die Vorteile des Rechenprogramms XPIC, das den

Transport und die turbulente Verdünnung von konventionellen und

radioaktiven Schadstoffen in der Atmosphäre mit Hilfe der par­

ticle-in-cell Methode berechnet, wurden bereits ausführlich im

ersten Halbjahresbericht [l975aldiesesErstellungsauftrages er­

läutert. Auf die Möglichkeit der Bestimmung der turbulenten Dif­

fusionskoeffizienten wurde im 2. Halbjahresbericht [1975bl näher

eingegangen.

Erstellung des Prögramm:s XPIC

Im Verlauf unserer Untersuchungen stellte es sich als zweckmäßig

heraus, für die in der 'Praxis häufiger vorkommenden Ausbreitungs­

fälle zwei unterschiedliche Versionen des Programms vorzubereiten.

Zur Berechnung der Ausbreitung größerer Schadstoff-Einzelwolken

über größere Strecken und Zeiten ist ein.Programmtyp zweckmäßig,

bei dem das Zellensystem in seinen Abmessungen schrittweise durch

Vergrößerung der Zellenabmess.ungen an die größer werdende Wolke

angepaßt werden kann. Wenn dagegen in einem begreIlztengrößeren

Gebiet das Verhalten von Schadstoffwolken mehrerer Quellen über

längere Zeiten verfolgt werden soll, dann ist es für eine hin­

reichend genaue Erfassung in einem System mit entsprechend vielen

Zellen wegen der begrenzten Speicherkapazität der Rechenanlage

unumgänglich, die Rechnungen gruppenweise für die den Schadstoff

repräsentierenden Teilchen und abschnittsweise für das Zellen­

system·durchz~führen.
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Außerdem ergibt sich bei diesem festen Zellensystem die Belastung

an einem Detektorpunkt unmittelbar durch Aufsummierung der

Konzentrationen in der untersten Schicht entsprechend den ein­

zelnen Zeitschritten, während in der Version A eine einfache

Berechnung der Belastung nur unter bestimmten Annahmen möglich

ist.

Somit teilt sich die Programmerstellung in die Schaffung zweier

Versionen A und B.

Version A:

Für eine Einzelwolke wurde das Programm XPIC in der Version A

weiterentwickelt. Dabei wird der Koordinatenursprung des Zellen­

systems mit dem Wolkenschwerpunktmitgeführt, und die Zellendf­

mensionen werden durch schrittweises Vergrößern an die expan­

dierende Wolke angepaßt. Die die turbu+.ente Diffusion bestimmen...,

den Größen werden für jede Zellecke jeweils neu berechnet. An den

Zellenrändern zur freien Atmosphäre hin werden sie aus den Grös­

sen in den inneren Zellen ermittelt. Für die Zellenränder, die

durch eine reflektierende oder absorbierende Schicht, wie z. B.

durch den Erdboden, abgeschlossen werden, wurde ein Mechanismus

eingeführt, der dafür sorgt, daß sich die Teilchen physikalisch

sinnvoll über dem Erdboden bewegen. Während im Gaußschen Modell

durch eine Spiegelquelleeine totale Reflexion erzeugt wird,

deren Wirkung sich momentan über die ganze Wolke fortsetzt,
\,.

stauen sich in der "particle-in-cell" Methode die Teilchen na-

turgemäß entsprechend der abnehmenden Diffusionskonstanten und

der ~geschwindigkeitüber dem Erdboden. Dadurch steigt die Kon­

zentration in der untersten Zelle stärker, aber der St:au pflanzt

sich nur schrittweise langsam und zeitlich verzögert nach oben­

hirP fort.

Die Belastung wird vorerst dadurch bestimmt, daß zu einem festen

Zeitpunkt die Konzentrationen in den Zellen längs der Bewegungs­

richtung der Wolke aufsummiert werden. Das heißt, daß die Wolke

wie im Gaußschen"Modell als unveränderlich angesehen wird, so­

lange sie am Empfänger vorbeistreicht. Die Belastungen sind mit

der particle-in-cell Methode sowohl mit einem passend gewählten

Mittelwert für die Windgeschwindigkeit als auch mit einem höhen-
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abhängigen Geschwindigkeitsprofil berechnet worden. Beide Male

stimmen sie gut mit denjenigen des Gaußsehen Modelles unter ent­

sprechenden Bedingungen überein.

Wenn man zusätzlich eine höhenabhängige Wiridrichtungsscherung

einführt, sOJbewirkt derduxchdie Scherung v-erdrehte BOdenwind

im Gegensatz zu einem einheitlichen Transport in der Hauptwind­

richtung, daß die Belastung unterhalb der Zentrallinie abnimmt,

während sie in Richtung desbodennahen Windes zunimmt. Abbildung 1

zeigt dieses für eine punktförmige Emission in 100 m Höhe.

Die Rechnungen lassen sich auch mit höhenabhängigen turbulenten

Diffusionskoeffizienten wiederholen, wie sie z. B. vOE Wipper­

mann [1973] und Blackadar [1962] angegeben werd~n, siehe hier­

zu Schultz et ale [19ry6]. Dabei ergeben sich für beide Fälle

in den bisher durchgeführten Rechnungen einheitlich niedrigere

Belastungen aufgrund kleinerer Kz(z)-Werte gegenüber dem Gauß­

sehen Modell.

Die .Untersuchungen können bisher noch nicht als endgÜltig ange­

sehen werden, da. noch weitere Punkte in rechentechnischer wie

iri meteorologischer Sicht untersucht werden müssen, z. B.

1.) Der Einfluß der Emissionshöhe auf die Belastung am Erd-

boden bei .höhenabhängigen Piffusionskoeffizienten, oder

2.) die Frage, ob es überhaupt zulässig ist, die höhenabhän­

giger Diffusionskoeffizienten K (~) in der Vertikalen nach, z
der Grenzschichttheorie mit den transportzeitabhängigen

Keeffizienten K (x) und K (x) in der Horizontalen nach derx y .
statistischen Theorie zu kombinieren oder

3.) die Zuordnung und Anpassung der Zellendimensionen an die

Kz(z)~Werte, usw.

Version B

Durch die Behandlung der Teilchen in Gruppen können so große

'Teilchenanzahlen durchgespielt werden,. wie es die Computerzeit

erlaubt.
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Bei der abschnittsweisen Behandlung der Ausbreit.ung im Zellen­

system durch Scheiben in der yz-Ebene ist es sinnvoll, wenn

die Teilchen nach ihrer x-Komponente sortiert vorliegen. Denn

im ~llgemeinen wird man eine Scheibe des Zellensystems so groß

wählen, daß sie gerade noch im Kernspeicher bearbeitet werden

kann, und die Daten und Inhalte der übrigen Scheiben (Abschnitte)

auf externe Dateien auslagern. Wären die Teilchen nicht sortiert,

würde sehr viel Rechenzeit für das Hereinholen und Auslagern der

Dateien verbraucht. Da aber leider die Teilchen im Laufe des

Ausbreitungsvorganges außer Sortierung geraten werden, muß nach

etlichen Rechenschritten neu sortiert werden. Um ein häufiges

Sortieren zu vermeiden, arbeitet man mit in-der x-Richtung über~

lappenden Scheiben (Abschnitten).

Mit Hilfe dieser abschnittsweisen Abarbeitung des Transportes

im Zellensystem können bis jetzt bis zu 100 000 Zellen behan­

delt werden. Diese Version B befindet sich vorläufig noch in

der Testphase, um zu einer optimalen Ausnutzung der verfügbaren

Speicherkapazität und Rechenzeit zu gelangen.
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Untersuchung der radiologischer Folgen von Reaktorunfällen

unter probabilistischen Gesichtspunkten

Atmosphärische Ausbreitungsmodelle für das Unfallfolgenmodell in der

Reaktor-Risiko-Studie

(W. Hübschmann, S. Vogt, ASS)

Im Rahmender deutschen Risiko-Studie zur Beurteilung der Sicherheit von

Kernkraftwerken mit Druckwasserreaktoren an Standorten in der Bundesre­

publik (Leitung: Prof. Dr. A. Birkhofer, München) wurde GfK/PNS die

Aufgabe übertragen, das Unfallfolgenmodell zu erstellen. Dies hat die

Aufgabe, die durch die freigesetzten Schadstoffe resultierenden Schäden

und Risiken gesundheitlicher Art zu ermitteln. Das Programmsystem gliedert

sich in zwei Teile. Das Basisprogramm UFO-BAS geht von den Freisetzungs-
. .

daten aus und errechnet das Zeitinterval der bodennahen Luftkonzentration

der freigesetzten Nuklide. Die y-Strahlung aus der Wolke und zusätzliche

Effekte, die die atmosphärische Verdünnung beeinflussen, wie thermischer

Auftrieb, Fallout, Washout und radioaktiver Zerfalls werdenin UFO-BAS

berechnet. Das ProgrammUFO-DOWI (Dosiswirkung) geht aus von den abge­

speicherten Konzentrationsintegralen und errechnet unter Anwendung der Dosis­

Wirkungsbeziehungen die resultierenden gesundheitlich~n Schäden. Die

Zwischenergebnisse vonUFO-BAS sind abzuspeichern, um in der Wahl des

Inhalationsmodells (UFO-DOWI) und des Evakuierungsmo4ells flexibel zu

sein.

In der deutschen Reaktor-Risiko-Studie ist neben dem Ziel, solche Ergeb­

nisse' darzustellen, die sieh mit der amerikanischen Reaktors i cherheits s tudie

(WASH-1400) vergleichen lassen~ vor allem di~ Berechnung des ortsabhängigen

Individualrisikos geplant. Dies hat zur Folge, daß das atmosphärische Aus­

breitungsmodel1 aus WASH,1400 nicht verwendet werden kann. Nach mehreren

Voruntersuchungen zeigte es sich, daß die atmosphärische AUSbreitung in

zwei Fälle unterteilt werden muß~ Für den Nahbereich, d.h. bis 30 km,

~ird ein quasi-stationäres Modell verwendet w~rden, das im Gegensatz

zum amedkanischen Modell die Windrichtung berücksichtigt. In diesem

Modell müssen .-allerdings Aufpunkte in alle Richtungen und sehr viele

Wetterabläufe berUcksichtigt werden, um die statistische Verteilung der

Ausbreitungssituationen richtig wiederzugeben. Das füp.rt zu großen Rechen-
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zeiten und zu einer Überschreitung der zur Verfügung stehenden Speicher­

plat~kapazität (350 Mio. Speicherplätze):

Für den Fernbereich von 30 km bis 500 km wurde ein dynamisches :Hodell

entwickelt. Hierbei werden zwar die Änderungen der atmosphärischen Tur­

bulenz während des ~ransportsder emittierten Schad~toffe berücksichtigt,

die Windrichtung wird jedoch vernachlässigt und eine geradlinige Aus­

breitung angenommen (Modell A). Diese Vernachlässigung ist ohne Einfluß

auf das Ergebnis; denn in größerer Entfernung wird die Bevölkerungsver­

teilung nur noch entfernungs- und nicht mehr richtungsabhängig ange­

geben. Wichtig is t aber, 'die Änderun'g der Ausbrei tungsbedingungen während

des Transports zu berücksichtigen; denn die Transportzeit~n liegen, wie

Abb. 4330-1 zeigt, selbst bei dem vereinfacht~n Modell A fast durchweg

über einen Tag. Noch längere Transportzeiten ergäben sich, wenn ein

realistischeres zweidi.mensionales T~ajektorienmodell,Modell B, verwendet

würde, siehe Abb. 4330~1. In der Phase Ader Reaktor-Risiko-Studie wird

das Ausbreitungsmodell für den Fernbereich auch im Nahbereich verwendet.

,Um aie statis.tische Repräsentanz der Ergebnisse zu gewährleisten, sollten

alle innerhalb eines Jahres möglichen Wetterabläufe in die Berechnungen

einb,e~ogen werden. Infolge der dabei auftretenden Schwierigkeiten bei

Speicherkapazität und Rechenzeit muß die Anzahl der ,Wetterabläufe einge­

schränkt werden. Es wurde gezeigt, daß im Nahbereich 4300 Wetterabläufe

ge~ügen, um sicher zu sein, daß im Mittel die Ergebnisse um nicht mehr als

15 % von den Ergebnissen abweichen, die erzielt würden, sofern alle

Wetterabläufe ~erücksichtigt würden. Für den Fernbereich genügen 115

Wetterab l'ä.ufe.

Für die weitere Arbeit am Unfal lfolgenmodel I ist es wichtig, solche

Situationen zu analysieren, in denen besonders schwerw~gendeUnfall­

folgen zu erwarten sind; so daß Gegenmaßnahmen wie Räumung und Dekonta­

minierung erforderlich werden. Für die Ber~chnung einer derartigen Un­

fallsituadon konnte eine Programmversion des UFO-Dm.J'I verwendet werden,

welche das unveränderte Modell aus /1/ enthält, und der Analyse der

Ergebp.isse d,er Rasmussen-Studie diente, s. /2/.
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Für das Rechenbeispiel wurden folgende Randbedingungen gewählt:

Freisetzun~skategoriePWR 2, s. /1/;

Wahrscheinlichkeit der Freisetzung 8 ,Io-6/a;.,

Freisetzungsbeginn 10 h;

Ausbreitungskategorie D, Regen, Niederschlagsmenge 6,25 mm in

der Zeit von 10 - 14 h;

Windgeschwindigkeit während dieser Zeit 6 - 8 mls in 60 m Höhe.

Die Niederschläge bewirken eine Auswaschung der Aktivität aus der aktiven

Wolke, was eine verstärkte Strahlung vom Boden zur Folge hat. Nieder­

schläge der obigen Intensität treten nur wenige Male pro Jahr auf (Häufig­

keit ca. 1 %/a), so daß Unfallfolgen dieser Art eine sehr geringe Wahr­

scheiniichkeit (10-8 bis Io-9/a) aufweisen. Abb. 4330~2 zeigt die Kurz­

zeit-Knochenmarksdosis nur durch Inhalation (untere Kurve) und über alle

drei Belastungspfade (externe Strahlung aus der Wolke, externe Strahlung

vom Boden über 24 h integriert, sowie interne. durch Inhalation, obere

Kurve). Die Strahlung aus der Wolke macht nur einen Bruchteil der Kurz~

zeit-Inhalationsdosis aus, so daß die hohen Dosen der oberen Kurve

nur bei zu langem Aufenthalt einer Person im verseuchten Gebiet erreicht

werden. Während die Inhalationsdosis selbst am Ort des Maximums

(25 rem in2 km Entfernung) noch zu keinen akuten Strahlenschäden führt,

ist die Strahlung der vom Regen ausgewaschenen Aktivität unmittelbar

unter der Ausbreitungsachse so intensiv, daß ein Aufenthalt von wenigen

Stunden an ungeschützter Stellezu akuten gesundheitlichen Schäden führen

würde. Die in Abb. 4330-2 ebenfalls eingetragene Wahrscheinlichkeit

für a.kut~n Strah.lent:od ist: in dieser allerdings relativ schmalen Zone

bis in 10 km Entfernung bei 24-stündigem Aufenthalt gleich eins. Das

Bei,spiel zeigt, daß selbst in einem solchen äußerst unwahrscheinlichen

Fall das Vorüberziehen der radioaktiven Wolke allein noch zu keinen akuten

Strahlenschäden führt, daß aber die abgelagerte Aktivität, besonders im

Fall von Niederschlägen, einen längeren Aufenthalt in einem begrenzten

Gebiet verbietet. Selbst wenn man berücksichtigt, daß die für Reaktoren

amerikanischer Bauart errechneten Raten der Spaltproduktfreisetzting

für deutsche Reaktoren zu hoch 'erscheinen, zeigt dieses Beispiel doch

die große Bedeutung der Aktivitätsmessungen im betroffenen Gebiet, der
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schnellen und gezielten'Räumung und der späteren Dekontaminierung

dieses Gebietes.

Rechenmodell zur Berechnung der Schäden aus. den Aktivitätskonzentrationen

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

Auf der Basis von Vorschlägen für die Schadensberechnung der deutschen

Risikostudie wurde ein Konzept für das gesamte Rechenprogramm des Unfall­

folgenmodells erstellt (Abb. 4330-3), sowie Überlegungen über die dafü~

benötigte Rechenkapazität angestellt. Auf der Grundlage dieser Ab­

schätzungen wurde ein überarbeitetes Parameternetz vorgeschlagen /3/.

Zusammen mit dem Institut für Unfallforschung (IfU) wurden Überlegungen

zur Implementierung eines Evakuierungsmodells in das Unfallfolgenmodell

angestellt. Das Evakuierungsmodell selbst wird vom Institut für Unfall­

forschi.rng entwickelt.

Es wurden erste Überlegungen zur Berechnung des Personenschadenssowie zu

dessen Darstellung angestellt. Dabei wurde sowohl eine beliebige Zeitabhängig­

keit der Dosisraten als auch eine beliebige Zeit- und Alterabhängigkeit

der Dosls-Wirkungsbeziehungen zugelassen. Letztere werden von der GSF

berei tges te11t.

Für den Zwischenbericht der Pha~A, die dadurch charakterisiert ist, daß

am Beispiel von Biblis B in möglichst enger Anlehnung an die amerikanische

Risikostudie WASH:"'1400 Ergebnisse erzielt werden sollen, die sich mit den

Ergebnissen der amerikanischen Studie vergleichen lassen, wuxde -mit

der Nachprogrammierung der Dosis- und Schadensberechnung begonnen.

Schließlich wurden von einigen Risikostudien, die von Dritten in Auftrag

gegeben wurden, jene Teile analysiert, die mit dem Unfallfolgenmodell

thematisch im Zusammenhang stehen.

Literatur:

/1/ Reactor Safety Study, final version, WASH 1400
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/2/ W. Hübschmann,S. Vogt;

Strahlenrisiken in der Umgebung von Kernreaktoren nach störfall­

bedingten Aktivitätsemissionen,

KTG-Fachtagung, 1./2. Juni 1976, Karlsruhe

./3/ M. Schückler;

Zur Konzeption des Rechenprogramms für dasUnfallfolgenmodell der

deutschen Risikostudie: Parameternetz, Schnittstellen und Kapazitäts~

Überlegungen, Okt. 1976 (unveröffentlicht)
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EINDÄMMUNG UND BESEITIGUNG DER FOLGEN VON STÖRFÄLLEN

Isolierung und Beseitigung von Kontaminationen

Entwicklung von Dekontaminationsverfahren

1. Optimierung eines flüssigen Reinigers für Dekontaminationszwecke

(S. Kunze, ABRA)

Einleitung

Reiniger zur Entfernung von radio~ktiven Kontaminationen müssen für alle

Oberflächen (Anstrichsysteme, Bodenbeläge, metallische und nichtmetal-

lische Werkstoffe) hohe Dekontaminationswirkung haben. Bei der Aufkonzen­

trierung der radioaktiven Dekontaminationsabwässer z.B. durch Verdampfung,

soll keine störende- Schaumbildung auftreten und bei. der Verf'estigung dieser

Verdampferkonzentrates dürfen bis ca. 2000 C keine exothermen oder endo­

thermen Reaktion mit dem Matrixmaterial (Bitumen, Kunststoff, Zement) aus­

gelöst werden.

Um dieses Ziel zu erreichen, wurden zuerst alle für einen Reiniger infrage

kommenden Grundsubstanzen auf ihre thermische Stabilität geprüft. Dann

wurde bzw. wird aus den thermisch stabilsten waschaktiven Substanzen eine

wasserverdünnbare, schaumregulierte Reinigergrundlösung gemischt und durch

Zusätze an Reinigungsverstärkern bzw. Komplexbildnern erst einzeln, dann

in Mischungen, die Dekontaminationswirkung optimal eingestellt.

Erzielte Ergebnisse

1. Thermische Stabilität von Grundsubstanzen

Diese Ergebnisse wurden in Tab. 4411-1 zusannnengefaßt.Es lassen sich

nachfolgende Tatsachen entnehmen:

Zu I Von den Produkten mit temperaturabhängiger Schaumentwicklung

sind die Alkylphenolpolyglycoläther beständiger als die Fett­

alkoholpolyglycoläther.
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Von den s~haumarmen Produkten sind diejenigen auf Fett­

aminäthylenbasis am stabilsten. Der exotherme Zers~tzurigs­

bereich aller anderen Produkte liegt zwischen 125 und 180oC.

Zu 111 Bei den Komplexbildnern nimmt die Stabilität wie folgt

ab:

Natriumfluorid, Natrtumpolyphosphate >

Aminoacetate, Phosphorsäureester, Ascorbin- u. Weinsäure>

Zitronensäure

Zu IV Reinigungshilfsprodukte wie spezielle Fettlöser und Schaum­

bremsen sind mäßig stabil.

2. Reinigermischungen

Ihre wichtigsten Ergebnisse sind in Tab. 4411-2 gegenüberge­

stellt.

Da im allgemeinen der konventionelle Schmutz der Träger der

Kontamination ist und mit seiner Beseitigung in vielen Fällen

auch ein großer Teil der radioaktiven Stoffe entfernt wird,

wurde zuerst aus den waschaktiven Substanzen unter Konstant­

haltung der Komplexbildner und der zur Schaumregulierung er­

forderlichen Hilfsprodukte ein Grundreiniger entwickelt.

Reinigergemische aus Alkylphenolglycoläthernmit schaumdämpfen­

den Pr()pylenäthylenoxidaddition.sprodukten (s.I) ergaben die

besten Resultate. Vergleiche mit Papan-Dekopan zeigen, daß die

thermische Stabilität und die Schaumwerte bei IOOoC verbessert

wurden, die Dekontaminationsergebnisse hingegen schlechter

waren.

Anschließend wurde der Einfluß von Komplexbildnern in Reiniger­

mischungen die als reinigungsaktive Grundlage Alkylphenolpoly­

glycoläther und Propylenäthylenoxidadditionsprodukte enthielten

untersucht. Mit den bisher getesteten Komplexbildnern (s.II)

lagen die Dekontaminationsergebnisse im Vergleich zu Papan~

D k b • 106R t·l . b 137C ' • fO.. •••e opan el u el welse esser, s gerlng uglg ungunstlger

und 60co immer schlechter.
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Durchgeführte Arbeiten

1. Thermische Stabilität

Die Untersuchung thermischer Eigenschaften von Substanzen wurde

mit Hilfe der Differential-The~oanalyse(DTA) durchgeführt. Als

Vergleichssubstanz diente bei ca. 10000 C ausgeglühtes Aluminiumoxid­

pulver. Bei festgelegter Aufpeizgeschwindigkeit und vorgewählter

Endte~peratur von 300°C wurden alle exothermen und endothermen Vor­

gänge aufgezeichnet.

2. Schaumwerte

Die Schaumentwicklung und- beständigkeit von Reinigerlösungen

wurde (aufgrund der Ein-und Ausgangskonzentrationen im Verdampfer)

mit Wasser im Verhältnis 1:200 und 1:10 verdünnt durch Reiben einer

Perlonbürste an einem Siebzylinder bei konstanter Tourenzahl mit

dem Verfahren nach Dr. H. Wilmsmann bei 100°C bestimmt.

3. Dekontaminationswirkung

3.1 Herstellung der kontaminierten Werkstoffproben

Edelstahlplättchen (Werkstoff - Nr. 1.4541, 25 mm x 25 mm x 1 mm)

wurden mit 0,1 ml einer schwach salz- oder/und salpetersauren Radio-

kl 'd' h I h 106 137C d 60C ' 'Oh d l' hnu 1 m1SC ung, we ce' Ru', s, un ° 1n anna ren g e1c. er

Konzentration enthält (spez. Aktivität der Lsg ca 5 ~Ci/ml) konta­

miniert und bei 200°C zwei Stunden eingetrocknet.

3.2 Dekontaminationsprüfungen

Zwei kontaminierte Plättchen wurden an einem Edelstahlrührstab be­

festigt und bei 500 Upm 20 Minuten in jeweils 400 ml einer l%igen

wässrigen Reinigerlösung bei 60°C gerührt, die Plättchen herausge­

nommen, 10 Sekunden in desto Wasser gespült, 'getrocknet und die

Restaktivität an einem'Vielkanalanalysator ermittelt.
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Fortgang'der Arbeiten

Es werden noch weitere. Komplexbildner, dann Komplexbildnergemische

an kontaminierten Edelstahlproben getestet.

Die besten Reinigermischungen werden dann in Abhängigkeit vom pH-Wert

optimal auf Dekontaminationswirkung eingestellt werden. Außerdem muß

die Wirkung an Glas, PVC-Bodenbelag und Anstrichsysteme~ überprüft und

gegebenenfalls die Reinigerzusammensetzung auf universale Verwendbarkeit

abgestimmt werden.

Abschließend werden thermisches Verhalten und Schaumwerte überprüft

und die Dekontaminationsergebnisse mittels standardisierter Prüfverfahren

nachgewiesen. Diese Dekontaminationsergebnisse werden den mit Papan-Deko­

pan 85 erhaltenen gegenübergestellt.

Nun werden mehrere größere Reinigerchargen hergestellt, in der Geräte­

dekontamination der ADB er~robt und falls erforderlich die Zusammensetzung

auf optimalen Erfolg abgeändert.
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Abb. 4411-1

Thermische Stabilität von Reinigerbestandteilenbis 3000 C

Reinigerbestandteile

I. Alkoholpolyglycoläther

(temperaturabhängige Schaumentwicklung
der Produkte) .

Fettalkoholpolyglycoläther (BASF)

Alkylphenolpolyglycoläther (BASF)

Alkylphenolpolyglycoläther (Hoechst)

Alkylphenolpolyglycoläther (Hüls)

Thermische Stabilität
Zersetzungsbeginnin oe
endotherm exotherm

155-175
,
175-200

195-240

IBO-200

11. Alkylenoxid~Additionsprodukte

(schaumarme Produkte)

Äthylenpropylenoxidbasis (BASF) >

Alkylphenoläthylenoxidbasis (BASF)
•.

Äthylenpropylenoxidbasis (Hoechst)

Fettalkoholäthylenoxidbasis (Hoechst)

Fettaminäthylenoxidbasis (Hoechst)

Fettalkoholalkylenoxidbasis (Hüls)

Alkylphenolalkylenoxfdbasis (Hüls)

vergleichbares Produkt (Henkel)

90-220

40

J

220

125-160

145-170

130-180

130-200

I BO-220

ISO-ISS

155

170

IH. Komplexbildner für Radionuklide
,

Aminoacetate (A,B,C,D) 150-168 200-2BO

Ascorbinsäure 180 210

Natriumfluorid stabil stabil

Natrium-{Poly-) phosphate stabil stabil

Phosphorsäureester 90-200 70-210

Weinsäure 160 190

Zitronensäure 75,160

IV. Hilfsprodukte

spezielle Fettlöser 170

spezielle Schaumbremsen 20-70 140-280



Abb. 4411-2

+:-­
00
w

Thermische Stabilität. Schaumverhalten und Dekontaminationswirkung von Reinigermischungen

+) 6 Gew.% Alkylphenolpolyglycoläthermischung + 10 Gew.% Phosphorsäureester + 5 Gew.% Zitronensäure + Wasser
++) + 5 Gew.% Prop'ylenäthylenoxidadditionsp.rodukte + Wasser
+++) auf Edelstahl (1.4541) nach 20 Min,. Dekont. in I%iger wäss. Reinigerlsg. unter Rühren bei Konst. Drehzahl(500 Upm)

Reinigerzusammensetzung Thermische Stabilität Schaumentwicklung Schaumbeständigkeit R k····· +++). esta t1.V1.tat 1.n
Zersetzung'sbeginn in ml bei 1000 e in beiloOoe in mine %
in oe . Reinigerlösungen in Reinigerlösungen
endotherm exotherm 0,5%ig 10%.ig 0,5%ig lO%ig

I Variation von 5 Gew%
schaumdämpfender
Zusätze zur Reiniger-
mischung +)

Fettalkoholäthylen-
add.-prod. 180 100 800 0 1,50 27,3 5,9 )(" I
Aminpolyglycolkon-
densate 180 150 400 0 0,85 25,8 9,4 22,2
Propylenäthylenoxid-
add.-prod. 195 0 300 0 0,90 18,5 4,8 13,2
Propylenäthylenoxid-
add. prod.(stick-
stc:>ffhaltig) 205 0 100 0 0,90 36,4 6,5 18,4
vergleichbares Produkt
(Fa. Henkel) 210 150 850 2,5 1,20 22,6 3,8 10,7 .

11 Variation von 10 Gew%
Komplexbildner in
Reinigergrundmischung +~

AminoacetatA I

190 0 150 0 0,90 26,8 0,2 3,2Aminoacetat B 150 0 100 0 0,85 6,6 0,6 2,8
Aminoaceta~ e 190 0 150 0 0,85 7,9 0,6 3,7Aminoacetat D 200

I
0 150 0 0,80 6,3 0,4 3, IAscorbinsäure 190 170 0 200 0 0,90 25,6 0,2 2,1Zitronensäure

! 140 180 0 150 0 0,80 6,7 0,2 2,9Methylphosphorsäure-
ester 215 0 100 0 0.75 16.2 0.4 2.7
Papan-Dekop.an 145/210 200 250 0,50 0,90 8,2 0, I 1,3
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2. Optimierung der Dekontamination großer Komponenten

(D. Hentsche1, ABRA)

Einleitung

Die in der Literatur beschriebenen Dekontaminationschemikalien wurden in

einem Verzeichnis zusammengestellt und nach ihrem Einsatz - auch in der

Praxis -ausgewertet.• Es ergab sich, daß in den meisten Fällen nach einem

Zweistufenverfahrengearbeitet wird. In der ersten Stufe soll oxydativ die

kontaminationstragende Oxidschicht zerstört werden. Dazu kommt im allge­

meinen die alkalische Permanganatlösung zur Anwendung. Daran schließt sich

eine Behandlung mit Komplexbildnern oder sauren Salzen an. Am häufigsten

werden hier Oxalsäure, a~oniakalische Citronensäure, eine Kombination bei­

der, ammoniakalische Citronensäure mit EDTA, Amidosu1fonsäure und Natrium­

bisulfat genannt.

Als weitere Chemikalien werden Salpetersäure und 3/20-iger Reagenz (HF/HN0
3

)

eingesetzt. Das Ziel des Vorhabens ist es, durch ~enkung der Konzentration

dieser Chemikalien die entsprechenden Abfallmengen zu reduzieren.

Ergebnisse

Als erste Versuchsergebnisse sind zu nennen:

Erwartungsgemäß zeigten alle Dekontaminationsmittelbei erhöhten

Temperaturen (80oC) ein besseres Dekontaminationsverhalten als beL.

.Raumtemperatur

Aus d~n bisherigen Versuchen ist ersichtlich, daß bei der alkalischen

Permanganatlösung der Anteil der Natronlauge von 180 gll auf 30 gll

Wasser gesenkt werden kann. Zu beachten ist die gute Dekontaminations­

wirkung für Ru-I 06 bei den aLkalischen Permanganatlösungen (Restakti­

vitäten < 5%).

I%ige Oxalsäure zeigt gegenüber höheren und niedrigen OXalsiurekon.zen-

trationen das beste Dekontaminationsverhalten (RAC· • 20%, RA....,. ::: 45%,. e --':Ru
RACo ~ 25%). Die Ergebnis~emüssen noch durch weitere Versuche abge-

sichert werden.
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- Die Kombination Citronensäure/Oxalsäure zeigt bei den in der Literatur

beschriebenen Konzentrationen (Q~2 bzw. 0,3 m) die besten Dekontamina­

tionswerte. Die erzielten RA liegen jedoch bis auf die des 60Co(~ 15%)

höher als bei der I%-igen Oxalsäure. Auch hier ist eine Überprüfung der

Werte erforderlich.
\

Bei der Salpetersäure stellt die Konzentration von 20%'ein Optimum

dar (RAce ~ 15%, ~u ~ 35%, RACo = 30%); hier sinkt zwar die RA bei

Erhöhung der Konzentration, jedoch ist der Effekt geringfügig. Weit~re

Versuche sind erforderlich (Abb. 4411-3).

- Das 3/20er Reagenz'zeigt bei Halbierung der Konzentration die gleichen

Dekontaminationsergebnisse wie dieOriginallösung (RA = 0 für alle unter­

suchten Nuklide)

Durchgeführte Arbeiten

Das Verzeichnis der Dekontaminationschemikalien wurde aus der Literatur

insbesondere aus dem Standardwerk von J.A. Ayres {I} zusammerigefaßt. Für

die Versuche dienten die dort angegebenen Konzentrationen als Stammlösungen.

Sie wurden nach den erzielten Ergebnissen variiert, das heißt in der Regel

gesenkt. Die Versuche wurden mit den einzelnen Lösungen bei Raumtemperatur

und bei 800 C durchgeführt. Da bei Raumtemperatur im allgemeinen schlechtere

Ergebnisse erzielt wurden, wurden späterhin nur Versuche bei 80°C angesetzt.

Als Probenmaterial dienten wie bisher im Autoklaven kontaminerte Plättchen

( 25x25xl.5 mm) des Werkstoffs 1.4541. Sie wurden jeweils 15 Minuten mit

der Lösung behandelt, die Restaktivität und das Gewicht bestimmt, und an­

schließend wieder in die gleiche Lösung getaucht. Als Dekontaminationszeit

wurden zwei Stunden ( 8 x 15 Minuten) festgesetzt.

Zur Untersuchung kamen bisher folgende Lösungen:

- Alkalische Permanganatlösung verschiedener Zusammensetzung

Oxalsäure(Konzentration: 0,25-, 1-, 5-, 10%-ig)

Citronensäure/Oxalsäure(Konzentration: 0,2/0,3 m bzw. 1:1 u. 1:4 verdünnt)

Salpetersäure (Konzentration: 10- 2/-, 40-, 60%-ig)

3/20-Reagenz (Konzentration: 3% HF und 20% HN03 und 1: 1 verdünnt)
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Teilweise sind diese Versuche jedoch noch zu wiederholen.

Ausblick

Die Versuche mit den Dekontaminationslösungen in Tauchbädern können

nicht wie geplant zum Jahresende abgeschlossen werden, da die Ergebnisse

der bisherigen Versuche weitere Experimente erforderlich machen. So

waren wegen der Wichtigkeit der alkalischen Permangantlösungmehr Ver­

suche als ursprünglich geplant notwendig. Neuer Termin für die noch not­

wendigen, weiteren Versuche in Tauchbädern ist Februar 1977. Der Aufbau

des Labor-Dekontaminationskreislaufs beginnt im Januar 1977.

Literatur

{1} J .A•. Ayres

Decontamination of Nuclear Reactors and Equipment

TheRonald Press Comp. N.Y. 1970
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4412 Wanderung langlebi~er Transuranisotope (z.B. Pu-239, Am-241)

im Boden und in geologiSchen F.ormationen

Wanderuna und Verteilung von Plutonium in natürlichen Böden

(A. Jakubick, ABRA)

Durchgeführte Arbeiten

Die Zeitgeschichte des Plutonium-Inputs in den Boden aus dem Bomben­

fallout der vergangenen Jahre wurde für den Heidelberger Raum ermittelt.

Mit Hilfe einer Korrelation zwischen den Messungen in Ispra und Heidel­

berg konnte der Verlauf der Pu-Konzentration in der Luft rekonstruiert

werden.

Zur Bestimmung der Ablagerung waren weiterhin die Ablagerungsraten so-

wohl des Naß- wie auch des Trocken-Fallouts erforderlich. Durch eine

empirische Beziehung zur Niederschlagshöhe und Luftkonzentration konnten

die Ablagerungsraten des Naß-Fallouts berechnet werden. Für die Abla­

gerungsrate des Trocken-Fallouts wurde eine lineare Abhängigkeit von der

.Plutoniumkonzentration in der Luft und von einer Ablagerungsgeschwindig­

keit von 0,5 cm/s angenommen. Die Summe der Integrale des Naß- bzw. Trocken­

Fallouts ergab die Gesamtablagerung über den gewünschten Zei~raum.

Bei Laborbestimmungen an nicht aufbereiteten Bodenproben wurden die fol­

genden bodenphysikalischen Eigenschaften und die mineralogische Zusammen­

setzung bestimmt. Um das Eindringen von Fall-out-Plutonium in den Boden

verfolgen zu können, mußten anschließend geeignete Stellen zur Entnahme
. I

von Bodenproben gefunden werden. Die Standorte wurden nach spezifischen

Kriterien so ausgewählt, daß angenommen werden konnte, daß der Boden den

ganzen Pu~Beitrag der vergang~nen Jahre enthält.

Die Entnahmestellen liegen auf einem ~ndboden, einem Lößlehmboden und

organisch-tonigem Boden.
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Auf der Probenentnahmestelle wurde die Vegetation auf 2 bis 3 cm abge~

schnitten und ein länglicher Schacht (L: 90 cm, B: 60 cm, T: 60 cm) aus­

gegraben. Eine Wand wurde vertikal zur Oberfläche geglättet. Von dieser

Wand aus wurden kann 2 cmdicke Schichten abgetragen. Dabei wurde so ver­

fahren, daß das Gewicht und die Tiefe des Bodenmaterials in direkte Be­

ziehung zur Fläche gesetzt werden konnte.

Im Labor wurden die Bodenproben je nach Bedarf mehrere Tage lang getrock­

net und danach die Bodenaggregate zerlegt. Die Vegetationsreste wurden

kleingeschnitten und homogen im übrigen Material verteilt. Die trockenen

Proben wurden gewogen und von größeren Steinen befreit. Anschließend

mußte jede Bodenprobe gemahlen, gemischt, quartiert, pu~verisiert und

wieder gemischt werden.

Alle Feldarbeiten wurden mit dem Zweck eines späteren Vergleichs mit

Labordaten durchgeführt. Für die experimentelle Modellierung der Pu­

Migration wurde die Aufstellung einer Handschuhkastenlinie vorbereitet.

Sie besteht aus 5 Einheiten: Eingangs- und' Vorrat~b'ox, Versuchsbox, Proben­

entnahmebox, Box für die Herstellung der Meßpräparate und Meßpräparatsam­

melbox •.

Zur Modellierung der Pu-Wanderung im Boden wurde eine Apparatur entwickett.

Sie besteht aus einer Hochdruckflüssigkeitspumpe mit der das Perkolat bei

konstantem Druck durch eine Bodenkolonne gepreßt werden ~ann. Die Kolonne

ist auf einer elektronischen Waage angebracht, so daß die Änderung im

Wassergehalt der Bodenkolonne jederzeit ~erfolgt werden kann. Die Ent­

nahme des kontaminierten Perkolats am anderen Ende der Kolonne erfolgt

dureh einen Fraktionensammler, der in seiner Drehgeschwiridigkeit dem

schnellen Ausfluß des Perkolats angepaßt ist.

Erzielte Ergebnisse

Die Berechnung des Pu-Inputs in den Boden ergab für die Umgebung von

Heidelberg:
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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.
Ablagerung 1,61 2,09 2,32 . 2,39 2,41 2,48 2,51 2,54
{mCi/km2}

, Bodenphysikalische Eigenschaften auf den Standorten:

Die Ablagerung der weiteren Jahre trägt zur Pu-Gesamtmenge im Boden nur

unbedeutend bei. Damit ist gleichzeitig ungefähr auch die Basislinie

der momentanen Pu-Konzentration gesetzt-. Eine wei tere Erhöhung der Pu­

Konzentration im Boden würde eine zusätzliche Kontamination z.n. aus

einer Pu-verarbeitenden Anlage bedeuten.

Die Laborbestimmungen an nicht aufbereiteten Bodenproben ergaben:

Der Lößlehmboden und organisch-toniger Boden besteht aus Quarz,

Tonmineralen, Feldspat und Calcit.

Die Tonmineralien wurden als Chlorit und lilit bzw. Chlorit, lilit und

lllit-Montmorillonit identifiziert.

Der Sandboden setzt sich praktisch nur aus Quarzkörnern zusannnen.

Für die Standorte können folgende bodenphysikalische Eigenschaften an­

gegeben werden:
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\
, ,

S..a n d b ode n Löß b 0 den o r g. ton. B 0 den
--

Tiefe Lagerungs";' Porosität Lagerungs- Porositä-t Lagerungsdi~hte Porosität·
dichte -dichte 3·

{dIl} {g/c;m3} {%} {~/cm3} {%} { g/cm } { %}

\

0- 2 1,05 60 0.81 68 0,46 82

0- 4 1,06 59 1.05 59 1,50 42

0- 6 1,29 50 1,03 57 1,25 52
-

0- 8 1,71 34 1, ]9 53 1,4] .. 46

0-]0 1,75 33 ] ,20 53· ] ,.08 59 r

0-12 ],70 35 1, ]6 55 ],09 59

0-14 1,72 34 1,32 48 1,47 45

0-16 ],74 33 1,37 46 0,88 67

0-]8 ],76 32 1,21 53 ]1]8 55

0-20 ],74 '" 33 1,50 4] 0,88 67

0-22 ],77 33 ],39 47

0-24 1,73 35 ],37 4-7

0-26 ] ,72 ~ 35 1,28 51

0-28 1,69 36 ] ,13 57

0-30 1,73 35 1,37 47

Mit der Meßapparatur können an Bodenkomponenten und Bodenproben aus natürlichen

Böden in weitem Bereiche t~ilgesättigte Zustände eingestellt werden. Die Zeit­

r,afferwirkung der Apparatur beträgt ]:3000.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Zur Prüfung der Feldergebnisse und des Pu-Verhaltens unter veränderten Rand­

bedingungen werden Lab~rversuche durchgeführt.

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

mittlere Verweilzeit zu berechnen und nach Abhängigkeiten zwischen Konzentrations­

verteilung und Lagerungsdichte, PorosUät und spez. Oberfläche zu suchen.
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Technik der Räum- und Demontagearbeiten

Entwicklung von Methoden und Verfahren zur

Stillegung und Endbeseitigung nuklearer Anlagen

Im Rahmen der Erstellung einer Gesutanalyse sicherer Stillegung und.

Endbeseitigung von Kernkraftwerken wurde eine Reihe von Teilproblemen

bearbeitet:

1. Ausbau, Zerkleinerung - Stahl/Beton,

Konditionierung großer Komponenten

Der Ausbau einer aktivierten und kontaminierten Primärkomponente eines

Kernkraftwerkes kann im wesentllchendie folgenden Arbeitsschritte um­

fassen:

Entfernen von Setzwänden, Decken "und Bühnen, sowie der thermischen

Isolierung,

Abtrenne"n der Loopleitungen,

Demontage oder Teildemontage der Komponenten,

Zerlegung oder Teilzerlegung der Kompon,nten,

Verladen in Abschirmbehälte~? Transport innerhalb des Reaktorgebäudes,

Demontage und Zerlegung außerhalb des Reaktorgebäudes.

Zur Einsparung von Personendosisleistung ist nach Möglichkeit fernbedient

zu arbeiten, dabei ist das Freiwerden von Aktivität zu verhindern oder
lJ

zumindest so weit wie möglich einzuschränKen.

Zum Abtrennen von Loopleitungen sowie anderer dünnwandiger Profile

eignen. sich pneumatische Rohrsägen und Fräsen, die sich bis zu automa­

tischem Betrieb ausbauen lassen.

Di6 gegebenenfalls zur Vereinfachung des Transportes durchzuführende

Demontage .iner Komponente ist mit fernbedienbaren Druckluftgeräten

wie Schraubern, Schlagschraubern und Mei~eln vorzunehmen.
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Eine Zerlegang vor dem Ausbau istz'Q,mindest beim Reaktordruckbehälter

(RDB) neller Siedewasserreaktoren (SWR) erforderlich. Wegen der Kompo­

nentengröße sowie der Wanddicken sind thermische Trennverfahren wie

Plasmaschme~zschneidenund autogenes Brennschneiden bevorzugt einzu­

setzen. Der kombinierte Einsatz beider Verfahr.n ermöglicht auch das

Trennen einseitigaustenitisch plattierter Komponenten mit Wanddicken

über 11 Cllt (mu:. Schnittdicke beim Plasmaschltlelzschneiden).

Wegen der zu erwartenden hohen Dosisleistung muß die Führung der Werk­

zeuge fernoedient mit Manipulatoren erfolgen.

Sollte sich eine Zerlegung von Primärkomponenten innerhalb des Reaktor­

gebäudes als nij':ht zweckmäßig el!'weisen, kann je nach Endlagerkonzept,

die Serlegung in einer noch· zu bauenden Konditionieru~gsanlageerforder­

lich werden (Ausnahme: RDB eines SWR).

Nach dem Ausbau der Primär-Komponenten sind bei der Stillegung eines

Kernkraftwerkes, abhängig von der gewä.hlten Stillegungsvarianten, auch

aktivierte und kontaminierte Betonstrukturen zu beseitigen (z.B.

Biologischer Schild), wofür sich die folgenden Geräte und Techniken

eignen:

Sauerstofflanze, Pulverbrenner, Spreng~n, Kernbohrer, Hydraulische Pressen,

Preßlufthämmer.

2. Hilfssysteme

Ym bei Ausbau, Demontage und Zerlegen von Primärkomponenten sowi~bei

der Beseitigung von Betonstrukturen eine Ausbreitung von Kontamination

zu verhindern, ist der Einsatz von Hilfssystemen notwendig.

Bei zu erwartender .Entstehung von Aerosol-Aktivi tät ist es zweckmäßig,

unter einem Schutzzelt mit Absaugung und Filter zu arbeiten. Eine zu­

sätzliche örtliche Absaugung verringert die Kontaminierung der näheren

Ymgebung der Arbeitsstelle.
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Auch bei Unterwasser-Arbeiten sind diese Vorsichtsmaßnahmen zu treffen,

da Kontamination aufschwimmen und über die Wasseroberfläch~ freigesetzt

werden kann. Der weitaus 'größte Anteil der bei Unterwasser-ArbeiteR 'frei­

werdenden Kontamination bleibt im Wasser und kann durch entsprechende

Reinigungskreisläufe ausgefiltert werden •

.Bei Sprengungen von Betonstrukturen mit in der Regel sehr starker Staub­

entwicklung ist die Verwendung von Explosionsdämpfungsmatten zweckmäßig.

Weiterhin läßt sieh mit Hilfe eines Nebelsprühsystems ein Großteil des

Staubes binden, der dann aus dem Niederschlag herausgefiltert werden

kann.

Unter dem Aspekt des Schutzes von Personen vor negativen' Auswirkungen

bei der Arbeit an aktivierten und kontaminierten Reaktorkomponenten

ließen sich auch die folgenden Geräte unter dem Begriff Hilfssysteme

einordnen:

Schutzanzüge, Atemmaske, Lärmschutzkapseln, Mikrofon, Fernsehkamera,

Meßgeräte (Strahlungs-, Temperatur-).

3. Transportmöglichkeiten von Reaktor-Komponenten ab Kernkraftwerk

Alternativ stehen für den Transport von aktivierten und kontaminierten

Reaktorkomponenten drei Möglichkeiten zur Verfügung: Bahntransport,

Schifftransport und Straßentransport.

Bahn.transport

Abmessungen und Gewichte der auf der Schiene z·u transportierenden.

Komponenten liegen in der Regel ,durch das Lademaß fest. Uberschreitung

des Lademaßes sind nach eingehender Prüfung möglich. Als Grenzwerte

können die folgenden Abmessungen angesehen werden:

Länge: 12.400 mm, Breite: '4.000 mm, Höhe: 4.550 mm, Gewicht: 450 t.
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Da die Primärkomponenten ohne vorhergehende lange Zwischenlagerung nur

innerhalb einer mehrere Zentimete~ dicken Bleiabschirmung transportier­

bar sind, ist ausschließlich der Transport der unzerlegten Pumpe auf

dem Schienenwege möglich. Dafü~ sind Fahrzeuge höchster Tragfähigkeit,

sogen. Tragschnabelwagen, erforderlich.

Schifftransport

Zum Transport der Primärkomponenten eignen sich insbesondere Schiffe

der Europaklasse I und II. Die max. nutzbare ~adehöhe beträgt unter

Berücksichtigung der Durchfahrtshöhe und des maximalen Tiefgangs

ca. 6,00 m, so daß auch für den Schifftransport eine Zerlegung der

meisten Primärkomponenten erforderlich ist.

Straßentransport

-Wegen der begrenzten Brückentragfähigkeit eignen sich Straßenfahrzeuge

nur für den Anschlußtransport derartiger Lasten.

Im anderen Falle ist eine weitere Zerlegung der meisten Primärkomponenten

notwendig.
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Veröffentlichungen und Berichte' zuArbeiten im 2. Halbjahr J 9]6.
8. Halbjahresbericht 1 1. Halbjahr 1976

KFK 2395 (1976)

M. Fischer,

Wichtigste Ak.tivitäten und Ergebnisse des Projekts Nukleare Sicherheit

im Jahl;' J976,

Jahreskolloquium des Projekts Nukleare Sicherheit. 23. November 1976,

KFK 2399 (in Vorbereitung)

K. Hassmann, E. Herkonnner, J.P. Hosemann,

Zum Verlauf hypothetischer LWR-Kernschmelzenunfälle,

Jahreskolloquium des Proj ekts Nukleare Sicherh~it, 23. November' 1976,

KFK 2399 (In Vorbereitung)

M. Bocek; M. Fischer,

Cladding Research in Germany,

Paper to be presented at the

USNRC Fourth Wa~er Reactor Safety Research Information Meeting,

Washington, D.C., Sept. 27 - 30, J976

D. Barschdorff, G. Class, R. Löffel, J. Reimann,

Hass Flow Measuring Techniques in Transiertt Two Phase Flow,

Specialists' Meeting on Transient Two Phase Flow,

OECD!NEA , Toronto (Canada), Aug. 3 - 4, J976

Z.R. Martinson, G.W. Cawood, S. Dagbjartsson,

Power Cooling Mismatch Test Series, Test PCM-3,

TFBP-TR-129, July 1976

S. Leistikow, H. ·v. ~erg, D. Jennert,

Comparative Siudies of Zircaloy 4 High Temperature Steam Oxidation

under Isothermal artd Temperature - Transient Conditions,

Specialists' Meeting on the Behavior of Water Reactor Fuel

Elements un4er Accident Conditions,

Spatind, Nord-Torpa, Norwegen, 13. - J6.9.1976
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R. Meyder, S. Raff, W. Sengpiel~

Sinsitivity Studie on Some Parameter of Internal Pressureof

LWR Fuel During BlowdQwn of a LOCA Using SSYST~od ]

Specialists' Meeting on the Behavior of Water Reactor Fuel

Elements under Accident Conditions,

Spatind, Nord-Torpa, Norwegen, 13~ ;.. 16.9.']976

S. Malang, G. Schanz,

Discription and Verification of SIMTRAN-T - AComputer Code for the

Calculation of the High Temperature Steam Oxidation of Zircaloy

dito

H. Albrecht, M. Osborne, H. Wild,

The Release of Fussion and Activation Products During Core Meltd.own,

dito

F. Erbacher, H.J. ~eitzel, M. Reimann, K. Wiehr,

Out-of-pile- Experiments on Baliooning in Zircaloy Fuel Rod

Cladding in thw Low Pressure Phase of a Loss-of~Coolant Accident,

dito.

D~ Hentschel, T. Dippel, S. Kunze,

Dekontamination kerntechnischer Komponenten mit Salzschmelzen ,

atw, Sept.IOkt. 1976, S. 467-68

S. Malang,

Berechnung der Oxidation von Zircaloy-Hüllrohren durch Lösung

der Dif'fusionsgleichung, .,

atw, Sept.IOkt. 1976, S. 488 ff.

W. Schöck,

Messunß~n von Tröpfchengrößenspektren in übersättigter Wasser~

dampfatmosphäre mit einem Laser-Streulichtspektrometer,

Gesellschaft für Aerosolforschung, Bad Soden, 2 .... 5.]],]976

U. Schumann,

Instationäre Potentialsträmung in komplexer Geometrie am Beispiel

von DWR-Blowdown-Strömungen, KFK 2324, Juli 19]6
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H. Dilger,

Statistik besonderer Ausbreitungssituatiönen,

.KFK 2383 (1976)

A. Weinert,

Vor-Ort-Prüfung großer Schwebstoffilteranlagen - Betriebserfahrungen

und Erweiterung'des Verfahrens auf Prüfungen unter simulierten LWR.­

Störfällen, Kommission der Europäischen Gemeinschaften, 22. - 25.11.]976

G. Class, J. Kadlec,

Survey of the Behaviour of BWR-Pressure Suppression Systems during

the Condensation Phase of LOCA,

American Nuclear Society 1976

In~ernational Confere~ce

Nov. 17 - 19, 1976, Washipgton

G.W. Köhler, M. Selig, M. Salaske,

Manipulator Vehicles of the Nuclear Emergency Brigade in the Federal

Republic of Germany,

Proceedings of the 24th Co~rence on Remote Systems Technology, 1976

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

lAEA-Interregional Training Course, Karlsruhe 1976

W. Gulden, et al.,

Synopsis of the basic models implemented in the fuel rod behavior

codes FRAP-T and SSYST and some comperative calculations,

CSNI-Specialists' Meeting, Spatind, Norway, 13. - 16. Sept. 1976
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E. ~~rb, G. Harba~er, W. Legrier, L.Sepold, K. Wagner,

Theoretische und experimentelle Untersuchungen zur Gasströmung in

LWR-Brennstäben bei Kühlmittelverluststörfällen,

KFK 2411, Dez. 1976

K. Rust, S. Malang, W. Götzmann,

"PEW - Ein FORTRAN IV-Rechenprograrmn zur Bereitstellung physikalischer

Eigenschaften von Werkstoffen für LWR-Brennstäbe und deren Simulatoren"

KFK-Ext. 7/76-J, Dez. 1976

G. Haury ,W. Schöck '.

The removal of radioactive aerosols from the post accident atmosphere

of an LWR-containment, 14th Air Cleaning Conference, Sun Valley)

Idaho, Aug. 2 - 4, 1976

S. Jordan, W. Schikarski, W. Schöck,

Research 'on aerosol formation, aerosol behavior, aerosol filtration,

aerosol measurement techniques and sodium fires at the Laboratory

for Aerosol Physics and Filter Technology at the Nuclear Research

Center Karlsruhe, IWGFR Specialists' Meeting on Aerosol Formation,

Vapor Deposits and Sodium Vapor Trapping, Cadarache, Dec. 13-17) 1976
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Interne Projektberichte (beschränkter Verteiler)

D. Enderle,

Entwurf eines zweidimensionalen· MOdells fn~ den Fluiddynamik­

Code FLUST 1

Juli 1976

H. Schüttelkopf,

Zur 129J-.Emission aus einer Wiederaufarbeitungsanlage für einen

Durchsatz von 1500 t/a

Juli 1976

S. Dorner,

Beiträge zu einem Arbeitsprogramm für eine GfK-KWU-Studie tlH
2

­

Entwicklung aus der mit Beton wechselnden Kemschmele tl

Juli 1976

H. Mösinger,

Kopplung der Fluid- und Strukturgleichungen eines 1 1/2-dimensiona1.en

Modells und über ihre Behandlung mit dem Charakteristikenverfahren

Aug. 1976

W. Sengpiel,

Über die probabitistische Betrachtung des Brennstabverhaltens bei

einem hypothetischen Kühlmittelverluststörfall,

Aug. J976

s. Dagbjartsson,

Bericht über das Zircaloy Cladding Review Group Meeting und

Diskussionen im Argonne National Laboratory, 20. - 22. Juli ]976,

Aug. 1976

W. Pfeiffer, G. Neffe,

Berechnung von Rektifikationskolonnen zur Trennung eines polynären

Gemisches nach der Relaxionsmethode, angewendet auf das fünf

Komponentengemisch N2, Ar, 0,2' Kr, Xe

Okt. 1976
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E.G. Schlechtendahl,, .,
Uberlegungen zur Datenstruktur dreidimens{onalerModelle im Code

FLUST unierotopologischen und geometrischen Gesiehtspunkten,

\Sept. 1976

G.Weber,

Failure Diagn~sis and Fault Tree Analysis;

Okt. 1976

S. bagbjartsson,

1. Berieht über die Mitarbeit beim PBF~Programm und bei der Code­

Entwicklung der ANC,

Juli 1976

G. Hofmann,

Bericht über.einen Informationsbesich im Idaho National Engineering

Laboratory, 7. und 8. Juli ]976,

Aug. 1976

K~ Schulz,

Berechnungsmöglichkeiten von Mischphasengleichgewichten,

Okt. 1976

M. Schückler,

Zur Konzeption des Rechenprogramms für das Unfallfolgenmodell der

deutschen Risikostudie, Parameternetz, Schnittstellen und

Kapazitäten, Überlegungen,

Okt. 1976

A. Bayer,

. Several Statements on the GESMO-Report and Recommendations for

anEuropean Version of a Simulator Study (Parts Su~mitted to the

ad 'hoc-Group on "Radiological Health Assessments and Radiologic~al

Hazards" on the European Commission) ,

Okt. 1976
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S. Vogt,

Die Ausbre~tungsmodelle in der amerikanischen und. in der deutschen

Reaktorsicherheitsstudie,

akt. 1976

R. Lö'ffel,

Zwischenbericht über die bei den Mqrviken~II-Experimentenam

Bruchstutzen durchgeführten Versuche,

akt. 1976

H.Schnaude:r, K.D. Appelt,

Versuchsprogramm zur Untersuchung verschiedener Meßleitungstypen

und Störpegelmessungen im HDR,'

akt. 1976

G. Hailfinger, R. Krieg,

Elastisch-plastische Spannungs- und Verformungsanalyse für die

Kernmanteleinspannurig bei den DWR-Blowdown-Versuchen am HDR­

Reaktor,

akt. 1·976

K.D. Appelt,

Aufbau und Übertragungsverhalten der verschiedenen Meßketten der

HDR-RDB-Instrumentierung nach dem derzeitigen J<enntnisstand,

Nov. 1976

H. Schöllhammer,

Einsatz eines richtu~gsabhängigmessenden. Thermo-Lumineszenz­

Dosimeter zur Berechnung von Kontaminationen des Primärkreises

eines Dru'ckwasser-'Reaktors,

Nov. 1976

J. Vehlow, C.H. Leichsenring,

Ergebnisse 'der bosisleistungsmessungen im Kernkraftwerk Biblis A in

der Abschaltphase April bis Juli ]976

Novo 1976
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S. Vogt,'R. Kubsch,

Untersuchungen zum Ausbreitungsmodell im Fernbereich für die

deutsche Risik6sicherheitsstudie,

Nov. 1976

G. Hofmann,

Reisebericht von einem Informationsbesuch beim 4. Water Reactor

Safety Information Meeting vom 26. ;.. 30.9.1976 in Gaithersburg,

Okt. 1976

S. Dagbjartsson,

Beiträge zur Modellentwicklung für das Dehnungsverhalten und Versagen

von Zry-Hüllrohren,

Sept. 1976

P. Hofmann,

Über die mechanische Beanspruchung von Zirconium, Zircaloy und anderer

Werkstoffe durch die Bildung von.0xidschichten (Literaturstudie),

Dez. 1976

K. Stölting,

Vorausberechnung der HDR-Blowdown-Untersuchungen (Fall 3) mit

dem Rechencode YAQUI,

Nov. 1916

St. MÜlj!I.er,

Verfahren und Einrichtung zum Identifizieren einer 2-Phasen-Strömung,

Dez. 1976

F. Eberle,

Beitrag zur Entwicklung von Meßfehlerkorrek~urverfahrenfür

transiente Meßsignale,

Dez. 1976

R. Krieg,

Obere Abschätzung für die horizontale Verschiebung des HDR-Rea.ktor­

druckbehälters, hervorgerufen durch innere Kräfte bei den geplanten

Blowdown-Versuchen,

Nov. 1976
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H. Unger et alt,

Bericht über die i11). Auftrag des p~S geleisteten Arbeiten des
"-

lKE Stv.ttgart im Zeitr~um "April --Juni] 976,

Juli 1976

S. Vogt,

Überlegungen und Berechnungen zur Anzahl der Wetterabläufe

für die deutsche Risikostudie,

Jan. 1977

D.Perinic,

Experimente zur Simul~tion große~Kernschmelzen,

DurchfUhrbarkeitsstudie" Vorläufige Ergebnisse,

Stand. Oktober 1976, ,

Dezember 1976




