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Vorwort

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

Institute und Abteilungen der Gesellschaft fiir Kernforschung zusammen:

Institut fiir HeiBe Chemie THCH
Institut fiir Material- und Festkdrperforschung IMF
Institut flir Neutronenphysik und Reaktortechnik INR
Institut fiir Reaktorbauelemente IRB
Institut fiir Reaktorentwicklung IRE
Institut filr Radiochemie IRCH
Abteilung Behandlung Radioaktiver Abfidlle ABRA
Abteilung Reaktorbetrieb und Technik RBT
Abteilung Strahlenschutz und Sicherheit ASS
Laboratorium fiir Aerosolphysik und Filtertechnik LAF
Laboratorium fiir Isotopentechnik LIT

Die Forschungs— und Entwicklungsarbeiten des PNS sind Bestandteil des
Reaktorsicherheitsforschungsprogramms des BUNDESMINISTERIUMS FUR FORSCHUNG
UND TECHNOLOGIE (BMFT) und werden in Zusammenarbeit mit der Gesellschaft
fiir Reaktorsicherheit (GRS), Herstellern und Betreibern, Gutachtern, Ge-

nehmigungsbehdrden sowie anderen Forschungsinstitutionen durchgefiihrt.

Der vorliegende 11. Halbjahresbericht 1/77 beschreibt die Fortschritte
der Arbeiten des PNS, die von den Instituten und Abteilungen der GfK und
den im Auftrag der GIK arbeitenden externen Institutionen auf dem Gebiet
der nuklearen Sicherheit durchgefiihrt werden. Er enthdlt KURZFASSUNGEN
in deutsch (S. 1 = 51) und englisch (S. 52 - 113.), in denen iiber

- Durchgefiihrte Arbeiten
- Erzielte Ergebnisse
- Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

jedes einzelnen Forschungsvorhaben kurz informiert wird.

Der Bericht wurde von der Projektleitung zusammengestellt.

Zum Druck eingereicht: Dezember 1977



NUCLEAR SAFETY PROJECT

FIRST SEMIANNUAL REPORT 1977

The 11th Project Report 1/77 is a description of work within the
Nuclear Safety Project performed in the first six month of 1977 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. 52 - 113) on
- work completed,
- essential results,

— plans for the near future,

This report was compiled by the project management.
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KURZFASSUNGEN

4100 UMWELTBELASTUNG DURCH KERNKRAFTWERKE UND WIEDERAUFARBEITUNGS-—
ANLAGEN

4110 Luftfilteranlagen in Kernkraftwerken und Wiederaufarbeitungs-
anlagen

4111 Entwicklung von Stdrfall-Umluftfiltern zur Abscheidung von Spalt-

produkten aus der Sicherheitsbehidlter—Atmosphire
(H.-G. Dillmann, A. Weinert, LAF II)

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Die Priifung am Fangrillentropfenabscheider wurde abgeschlossen. Die Ergeb-
nisse zeigten, daf bei den geforderten Abscheidegraden der Abscheider fiir
die Verwendung in einem St8rfall-Umluftfilter einen zu hohen Druckabfall

ergibt. Aus diesem Grund wird der Einsatz von neuen, seit kurzer Zeit auf
dem Markt angebotenen Metallfaserabscheidern mit sehr diinnen Faserstdrken
(d > 4 ym) vorgesehen. Diese Abscheider sollen entsprechende Abscheide-

grade bei wesentlich geringerem Druckabfall erbringen. Ein entsprechender

Einsatz wurde konstruiert und befindet sich in der Bestellphase,

Die Funktionsfihigkeit des Plasmaaerosolgenerators fiir die Schwebstoff-

filterpriifung wurde bei Driicken bis zu 5 bar nachgewiesen.,
Die Konstruktionsarbeiten fiir den Einbau des Generators in den Filterpriif-
stand wurden abgeschlossen. Der Anbau des Generators soll Ende des dritten

Quartals 1977 abgeschlossen sein,

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Untersuchungen zur Tropfenabscheidung mit den bestellten Metallfaserfiltern
werden aufgenommen. Nach Einbau des Aerosolgenerators werden die ersten

Schwebstoffilterpriifungen unter Stdrfallbedingungen durchgefiihrt,



4112 Entwicklung von Abluftfiltern fiir Wiederaufarbeitungsanlagen

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

Durchgefijhrte Arbeiten

Die Hochbeladungsversuche des Jod-Sorptionsmaterials AC 6120/H1 wurden ab-
geschlossen, Die Desorptions—, Standzeit- und Vergiftungsuntersuchungen
werden fortgefiihrt. GC-Untersuchung des Aufldse- und Gesamtabgases werden

durchgefiihrt.

Die fernbedienbaren Filtereinheiten mit gleichen BehilterauBendurchmessern
und klappbarem Deckel wurden konstruiert und befinden sich im Anfragestadium.
Ein Teil der Probeaufgabe- und Probenahmeeinheiten wurde getestet. Ein
Filtergehduse mit klappbarem Deckel wurde gebaut und teilerprobt. Der Auf-

trag zum Bau der PASSAT wurde vergeben. Mit dem Aufbau wurde begonnen.

Erzielte Ergebnisse

Auch bei einer Verkiirzung der Bett-Tiefe der Jod-Sorptionsfilter ergeben
sich keine Schwierigkeiten, die geforderten Abscheidegrade von > 99,9 7 im

simulierten Abgas flir das ankommende Jod einzuhalten.

Beim Einsatz der innerhalb dieses Programmes entwickelten JodmeB8sonde im
Auflbserabgas wurden die Jodkonzentrationen im Verlaufe einer AuflSsung er-
mittelt. Im Aufldserabgas vor den Jodsorptionsfiltern der WAK wurden als
organische Jodkomponenten Methyl-, Ethyl- und Butyliodid gaschromatographisch
bestimmt. Das Gesamtabgas enthielt im meBbaren Konzentrationen nur Methyl-

und Ethyliodid.
Mit dem Muster-Filtergehiuse wurden in kalten Versuchen gute Ergebnisse in
Bezug auf Fernbedienbarkeit, Dichtheit und Funktion erzielt. Aerosolaufgabe

und Probenahmestrecken filir die PASSAT wurden getestet und verbessert.

Ausblick auf den geplanten Fortgang der Arbeiten

Die Messungen der Abgaskomponenten im Aufl8ser- und Gesamtgas der WAK werden

fortgesetzt. Die Funktion der Einleit- und Probenahmestrecken sowie der MeR-




gerdte fiir PASSAT wird iiberpriift. Die MeBgerdte werden nach der Eichung
in den Kreislauf der PASSAT eingebaut. Nach dem Aufbau der Versuchsanlage
PASSAT werden die Einzelkomponenten der Filteranlage auf ihre Funktions-
fihigkeit unter den Bedingungen des Head-end Abgases einer GWA unter-—

sucht.

4114 Abluftfilterung an Reaktoren

Alterung und Vergiftung von Jod-Sorptionsmaterialien

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

Durchgefiihrte Arbeiten

Es wurde ein Prototypfilter fiir den Betrieb mit erhthter Standzeit gebaut
und ersten Priifungen auf dem technischen Priifstand TAIFUN unterworfen. Zweil
neue mobile Priifeinrichtungen zur Beaufschlagung von Filterkohlen mit KKW

Abluft wurden im KKW Biblis aufgestellt,

Erzielte Ergebnisse

Aufgrund der bisher durchgefiihrten Arbeiten konnte eine neue Filterkon-—
struktion Mehrwegsorptions-Filter (MWS-Filter) entwickelt werden, die beil
reduziertem Verbrauch an Sorptionsmaterial eine wesentlich erhdhte Stand-

zeit erwarten 14Bt. Patentanmeldung und Lizenzvergabe sind erfolgt.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Laborversuche zur Desorption der Schadstoffe unter Beriicksichtigung des

Verhaltens des bereits abgeschiedenen Radiojodes.

Einsatz der Priifeinrichtungen zur Optimierung der Bett-Tiefe und des

Wechselzyklus des MWS-Filters.



Bestimmung der Jodkomponenten in der Abluft kerntechnischer Anlagen
(G. Birke, H. Deuber, LAF II)

Durchgefiihrte Arbeiten

Es wurden kontinuierlich Messungen mit diskriminierenden Jodsammlern unter
Verwendung von DSM 11 als Jz—Sorptionsmaterial in der Betriebsraumluft und
Kaminabluft eines wegen eines Stdrfalls abgeschalteten SWR-Kernkraftwerks
sowie in der Kaminabluft eines DWR-Kernkraftwerks bei Leistungsbetrieb
durchgefiihrt., AuBerdem wurden diskriminierende Jodsammler mit verschiedenen
J2— und CHBJ-Sorptionsmaterialien in der Kaminabluft eines Forschungsreak-

tors eingesetzt.

Es wurden Versuche zur Abscheidung von radioaktiv markiertem gasfSrmigem
Methyljodid und Jodbenzol an Jodsorptionsmaterialien sowie zur Herstellung
von radioaktiv markierter gasférmiger hypojodiger Sdure und ihrer Abschei-

dung am Jodsorptionsmaterial AC 6120 durchgefiihrt.

Erzielte Ergebnisse

Der Anteil des anorganischen 1315 lag in der Betriebsraumluft und Kaminab-
luft der Kernkraftwerke mit Ausnahme von 2 Sammelperioden unter 50%. In

der Kaminabluft des Forschungsreaktors iiberwog der Anteil des anorganischen
131
J'

Der Abscheidegrad der J,-Sorptionsmaterialien DSM 11 und DSM 17 fiir 13]J

in Form von Methyljodidzlag im gesamten relevanten Parameterbereich bei o,ls
Verweilzeit unter 1 Z. 131J in Form von Jodbenzol wurde von DSM 11 und

DSM 17 sowie von AC 6120 und IMS 13X-Ag in geringem MaBe, von KJ- und TEDA-
imprdgnierter Aktivkohle jedoch in hohem MaBe abgeschieden. Bei Verwendung
von bestimmten Reagentien (Ag20, HgO) in den Versuchen zur Herstellung und
Abscheidung von hypojodiger S#ure trat eine an AC 6120 schwer abscheidbare
Jodkomponente auf, die hypojodige SHure sein kénnte. IThr Anteil im Tridger-

gas betrug bis zu 50 Z.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

In verschiedenen Abluftstringen eines DWR-Kernkraftwerks werden wihrend
eines repridsentativen Zeitraums Messungen mit diskriminierenden Jodsammlern

durchgefiihrt.
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Die Abscheidung von 13]J in Form von elementarem Jod an den J2—Sorptions-
materialien DSM 11 und DSM 17 wird im gesamten relevanten Parameterbereich
bestimmt. AuBerdem wird die Abscheidung der an AC 6120 schwer abscheidbaren
Jodkomponente an diesen und anderen Jodsorptionsmaterialien gemessen sowie

weitere Versuche zu ihrer Identifizierung durchgefiihrt.

4120 Freisetzung, Transport und Ablagerung von Spaltprodukten

in Reaktorkreislidufen

4123 Reduktion der Aktivierung und Kontaminierung von Reaktorkreisldufen

(I. Michael)

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Metallabgabeuntersuchungen des Dampferzeugerrohrwerkstoffes

INCOLOY alloy 8oo an Druckwasser bei 340°C, 150 bar wurden weitergefiihrt,

Erzielte Ergebnisse

Es zeigte sich ein anomales Verhalten der Eisenabgabe in Abhingigkeit

vom Gehalt an freiem Sauerstoff im Speisewasser. Es wurde erkennbar, daR
fiir geringe Eisenabgabe eine bestimmte Sauerstoffkonzentration nicht
unterschritten werden darf. Dieser Tiefstpunkt liegt bei 0,5 ppm 0,. Wird
dieser Wert iiberschritten, so steigt der Eisengehalt geringfligig; wird er
unterschritten, so steigt der Eisengehalt im Druckwasser merklich an, wie
dies Abb. 4123-1 zeigt, Die Nickel- und die Chromgehalte im Druckwasser
zeigen dieses anomale Verhalten nicht. Diese Fremdstoffgehalte nehmen
nach 300 Stunden mit abnehmender Sauerstoffkonzentration ebenfalls

monoton ab,

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Diese Untersuchungen werden mit dem alternativen Werkstoff NICROFER 3220
und mit LiOH-Alkalisierung des Druckwassers weitergefiihrt und Ende 1977

abgeschlossen.



4130 Langfristige radiologische Umgebungsbelastung

4132 Untersuchungen zur I29J—Radio'dkologie

(H. Schiittelkopf, ASS)

Durchgefiihrte Arbeiten

Die ]29J—Messung in Milch und Bodenproben wurde fortgesetzt. AuBerdem

wurde 129J in ProzesslBsungen und in der Abluft der WAK gemessen.

127J wird in der Umgebungsluft des KFZ Karlsruhe gemessen. Apparaturen

zur ]27J—Messung wurden in Kiel, Stade und Gundremmingen installiert,

Erzielte Ergebnisse

Die 129J—Konzentrationen in Ziegenmilch liegen zwischen o,03 und 1,1 pCi/l.
Die Konzentrationen in Bodenproben liegen zwischen < 0,3 und 5,6 fCi/g.
Die 127J—Konzentration in der Umgebungsluft liegt bei lo nng/m3 und ca.

2 ng Aerosoljod/mB.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Milch- und Bodenuntersuchungen von ]29J werden bis 1978 fortgesetzt.

Die 127J-Messungen in der Umgebungsluft werden Ende 1977 abgeschlossen.

4lbo Krypton— und Xenon-Entfernung aus der Abluft kerntechnischer
Anlagen
( R. v. Ammon, IHCH, E. Hutter, RBT; R. Penzhorn IRCH)

Durchgefiihrte Arbeiten

Mit der Anlage KRETA und im Verbund mit ADAMO wurden zwei Versuchskampagnen
zur Untersuchung des Kolonnenverhaltens und erzielbare Trennfaktoren des

Dreistoffsystems N,—-Kr-Xe durchgefiihrt.

2
Mit der katalytischen Laborkreislaufanlage wurden mehrere Versuchsserien
gefahren; die Anlage REDUKTION fiir inaktive Versuche im technischen MaBstab

wurde bestellt.



In Laborversuchen wurde das Adsorptions- und Spiilverhalten von Kr (mit
Kr-85 markiert)an Silikagel und Molekularsieb A-5 in trockenem und
feuchten Gasstrom bestimmt. An der Anlage ADAMO wurde das Durchbruchs-

und Splilverhalten von Kr und Xe untersucht.
Zur Ozonbestimmung im Sumpf der TTR und Ozonzerstrdrung wurden analytische
Methoden erprobt, ein Kryostat erstellt unéd in Betrieb genommen sowie Ozon-

zerstOrungs-Katalysatoren untersucht und ausgewdhlt.

Erzielte Ergebnisse

Mit der Anlage KRETA wurden fiir das System NZ-Kr-Xe Dekontaminationsfak-
toren flir die Edelgase DF= 103 in der ersten Kolonne erreicht. Bei Betriebs—
stbrungen, die mit dem Ausfrieren von Xe zusammenhidngen, sind jedoch auch
geringere DF's gemessen worden: neueste Stoffdaten lassen auf einen gro-
Beren Xe — Ausfrierbereich schlieBen, als bisher unter idealen Annahmen
berechnet wurde. Jedoch deuten die festgestellten Ausfrierungen eher auf

Desublimation des Xe's aus der Gasphase hin.

Zuverlidssige analytische Methoden fiir die Bestimmung von Ozon sind
1. Kaliumjedid - Methode, 2. UV-Derivativspektrometrie, 3. UV-Absorption,
4, Chemiluminiszenzmethode. Fiir die Ozonzersetzung haben sich Cu - haltige

Katalysatoren am bester bewidhrt,

Bei den Versuchen zur Adsorption hat sich gezeigt, daB Kr und XE durch Splilung

mit N, bei Raumtemperatur nahezu quantitav desorbieren, d.h. keine Verluste

2
durch Coadsorption von Kr zu erwarten sind.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Nach Beseitigung festgestellter Fehlerquellen werden die KRETA-Versuche

mit dem System N,~Kr-Xe fortgesetzt, um eine Betriebsweise zu finden, bei

der das Ausfrierin von Xenon vermieden werden kann, Die Katalysatorver-
suche mit der Labor-Kreislaufanlage werden fortgesetzt, um optimale Be-
triebsbedingungen bei schwankenden Oz—Gehalten zu finden; dazu wird die
HZ—Regelung verbessert. Die Anlage REDUKTION wird zum Ende des Jahres

weitgehend vormontiert angeliefert.

Adsorptionsversuche werden mit siurefesten Molekularsieben fortgesetzt.



4200 SYSTEMVERHALTEN NUKLEARER ANLAGEN

4210 Untersuchungen von LWR-Druckabbausystemen, Entwicklung

und Anwendung von Zweiphasen-MassenstrommeBverfahren

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

Durchgefiihrte Arbeiten

Flir die bei den Marviken II-Versuchen eingesetzte Infrarot-MeBeinrichtung
wurde eine zusammenfassende technische Beschreibung ausgearbeitet. AuBer-
dem wurde ein quantitativer Vergleich mit den nach anderen MeRverfahren
ermittelten MeBwerten hinsichtlich der integral in die Kondensationskammer

eingeflossenen Massen durchgefiihrt.

Im Rahmen einer neuen Serie von Kondensationsversuchen im GroBkraftwerk
Mannheim wurden erneut begleitende Kontrollmessungen im Auftrag des TUV

Baden durchgefiihrt.

Der EinfluB des in der Kondensationskammer befindlichen Wassers auf das
dynamische Schalenverhalten wurde in einem ersten Schritt mit einem ein—
fachen Modell analytisch abgeschidtzt, Im Zusammenhang mit der Frage mdg-
licher Schwingungen in den ZustrdmkanZlen von Druckebbausystemen wurde eine
Untersuchung iiber die Eigenfrequenzen strdmender Medien in starren Kandlen

durchgefiihrt.

Die im Auftrag und auf Rechnung des TUV Baden dutrchgefiihrten Parameter-
rechnungen mit den eigens hierflir entwickelten Rechenprogrammen wurden abge-
schlossen., Das Rechenprogramm KCONDAS wurde auch zur Untersuchung der pulsie-
renden Kondensation im Vielrohrverband verwendet. Die gewonnenen Ergebnisse
fanden zusammen mit direkten Versuchsdaten Verwendung zur Untersuchung der
Uberlagerungsstatistik in der Reaktoranlage mit Hilfe des Rechenprogrammes
WELLA. Mit AKUDYN wurde schlieBlich mit Hilfe eines Ersatzmodells fiir die
Kopplung zwischen Fluid und Wandstruktur die Auswirkung der in den Experi-

menten beobachteten sehr kurzzeitigen "Drucknadeln" untersucht.




Erzielte Ergebnisse

Der Vergleich der mit den verschiedenen MeBverfahren bei den Marviken-—
Versuchen ermittelten, integral in die Kondensationskammer eingeflossenen
Massen bestdtigt die bereits beim Vergleich der Massenstrdme gemachten
Beobachtungen. Danach ergibt sich flir die Dampfmassen eine befriedigende

Ubereinstimmung.

Die unter Beriicksichtigung des in der Kondensationskammer befindlichen

Wassers berechneten Eigenfrequenzen der Wasserkammer stimmen gut mit den
bei den Abblasetests im Kernkraftwerk PFrunsbiittel beobachteten Frequenzen
tiberein, Bei druchstrdmten Systemen hingen die Eigenfrequenzen iiber eine
relativ einfache GesetzmidBigkeit von der Stromungsgeschwindigkeit ab., Mit
wachsender Strdmungsgeschwindigkeit nehmen die Eigenfrequenzen ab bis sie

bei Erreichen der Schallgeschwindigkeit verschwinden.

Die Ergebnisse der mit dem Programm KONDAS ausgefiihrten Berechnungen zu

den niederfrequenten Vorgingen der pulsierenden Kondensation stehen in zu-
friedenstellender Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten. Auch bei
den fiir einen Vielrohrverband durchgefiihrten Berechnungen ergaben sich kei-

ne ungiinstigen Kopplungseffekte.

Ausblick auf den geplanten Verlauf der Arbeiten

Die Erfahrungen mit der bei den Marviken II-Versuchen verwendeten Infrarot-
MeBeinrichtung werden in einem zusammenfassenden Bericht niedergelegt. Dieser
Bericht wird auch eine kritische Wertung der erzielten Ergebnisse und Aus-

fiihrungen {iber die sinnvollen Einsatzbereiche dieses MeBverfahrens enthalten,

Die im GroBkraftwerk Mannheim laufenden Kontrollmessungen werden weiterge-

fiihrt.

Im Rahmen der Untersuchungen zum dyramischen Schalenverhalten wird die Anre-
gungsiibertragung von den kollabierenden Blasen auf die Kugelschale ein-—
schlieBlich m8glicher Resonanzeffekte noch genauer untersucht werden. Die
Eigenfrequenzen der Zustrdmkanile in Druckabbausystemen sollen auch fiir ein-

seitig periodische Durchsatzrater analytisch ermittelt werden,
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Die fiir die Durchfiihrung der Parameterrechnungen entwickelten Rechenpro-
gramme KONDAS, AKUDYN und WELLA werden in speziellen Berichten beschrieben

werden,
4214 Entwicklung eines RadionuklidmeBverfahrens zur Massen-
strommessung in instationiren Mehrphasenstrdmungen

(R. Loffel, LIT)

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Auswertung der Marviken-II-Experimente wurde fortgesetzt. Die Radio-
nuklidmeBeinrichtung wurde Ende Mirz am "Gemeinsamen Versuchsstand" in-
stalliert und in Betrieb genommen. Nach ersten Vorversuchen wurde ein Ver-
gleich des Radionuklidverfahrens mit anderen Verfahren durchgefiihrt.,

Die Tracersignale wurden mittels Korrelationsanalyse ausgewertet,

Erzielte Ergebnisse

Die bei den einzelnen Blowdowns in den Abblasekanilen gemessenen Geschwin—
digkeit der Gasphase (gemessen mit dem Radiotracerverfahren) und der Fliissig-
phase (gemessen mit dem Infrarotabsorptionsverfahren, das ebenfalls im Rahmen
des PNS entwickelt wurde) zeigte gute Ubereinstimmung der Ergebnisse. Damit
ist nachgewiesen, daf in den Abblasekandlen praktisch kein Schlupf zwischen

Gas— und Fliissigphase (Nebelstrdmung) vorlag.

Die zusitzlich im Bruchstutzen durchgefiihrten Geschwindigkeits— und Dichte-
messungen verliefen erfolgreich, da es gelungen ist, den Massenstrom des
Kiihlmittels im Bruchstutzen zuverldssig zu bestimmen. Es war der erste Ein-
satz des Radionuklid-Massenstrommefverfahrens unter harten Blowdown-Bedingun-—

gen.

Es wurde nachgewiesen, daB die gewdhlten 0,3 m Anlaufstrecke und 0,25 m
MeBstrecke ausreichten, um brauchbare Ergebnisse zu erzielen, Ein durch Kor-
relationsanalyse ermitteltes typisches Ergebnis war: Die Geschwin-
digkeit erhdhte sich zwischen O und 1,5 sec auf 32 m/s und nahm danach ab auf
ca. 26 m/s (t= 6s)., Von t = 6 bis 85 s fiel sie geringfligig weiter ab. Eine An-

derung der Geschwindigkeit zwischen 90 und loo s wurde durch die Betitigung
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des Sicherheitsventils (SchlieBversuch) ausgeldst.

Die Dichte wurde mit einem senkrecht durch die Rohrmitte gerichteten
vy — Strahlenbiindel (Ir—192) gemessen. Die damit erzielten Ergebnisse

sind sehr zufriedenstellend.

Der beim Blowdown 21 erstmals beobachtete "Drosseleffekt" trat beim Blow-
down 24 noch stirker auf. Wihrend des SchlieBens des Sicher-
heitsventils nahmen die Dichte um loo% und der Massenstrom um 65% zu, wih-

rend die Geschwindigkeit nur geringfiigig abfiel.

Wiahrend bei den Marviken-II-Experimenten im Bruchstutzen und in den Abblase-
kandlen kein Schlupf zwischen Fliissig~ und Gasphase festgestellt wurde, er-
gaben die bisherigen Versuche am Gemeinsamen Versuchsstand Schlupfwerte

von 1 bis 4,

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Neben der Fortsetzung der Versuche am Gemeinsamen Versuchsstand laufen die

Vorbereitungen auf die HDR-Blowdown-Experimente.
4215 Gemeinsamer Versuchsstand zum Testen und Kalibrieren
verschiedener Zweiphasen-Massenstrommefverfahren

(J. Reimann, IRB)

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Beim Dampf-Wasser-Kreislauf wurden vor der Mischkammer zwei Drosselventile
in die Rohrleitungen eingebaut. Wird durch Drosselung Dampf erzeugt, so kann
bei kleinen Dampfgehalter der Gesamtmassenstrom gegeniiber der bisherigen
Fahrweise bis zu 35 % erhdht werden. AuBerdem wirkt sich die Drosselung

stabilisierend auf die einphasige Massenstrom-Messung aus.

Die Betriebsdatenerfassung, die "on-line" alle wesentlichen Werte berechnet,
wurde in Betrieb genommen. Das Rechenprogramm enth#lt die Zustandgleichungen
fiir Dampf-Wasser, auBerdem wurden die Eichkurven fiir jeden Signalgeber be-

riicksichtigt,
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Das y-Densitometer wurde mechanisch fertiggestellt und mit der Elektronik

bestiickt., Erste statische Eichversuche waren voll zufriedenstellend,

Nach Vervollstdndigung der MeBtechnik wurde der Betriebsbereich des Luft-
Wasser—Versuchsstandes bestimmt. Es werden, wie erwartet, um den Faktor 5
hShere Massenstrdme erreicht als mit dem Dampf-Wasser-Kreislauf, In der

Teststrecke wird das Gebiet der dispersen Blasenstrdmung voll erreicht,

Zur Bestimmung der Strdmungsform sowohl in Luft-Wasser— als auch Dampf-
Wasser—Gemischen wurde eine lokale Impedanz-Sonde eingesetzt, Mit einer
Traversiereinrichtung konnten dariiberhinaus Aussagen iiber die jeweilige
Phasenverteilung lidngs eines senkrechten Durchmessers gemacht werden. Die

mit der Sonde ermittelten Grenzen der einzelnen Strémungsbereiche sind bei
Luft-Wasser-Str8mung in guter Ubereinstimmung mit Werten der neueren Lite-
ratur. In horizontaler Dampf-Wasser—Strdmung wurden derartige Untersuchungen
erstmals durchgefiihrt; es zeigte sich, daB der Bereich der SchwallstrSmung

bei hohen Driicken kleiner wird.

In ersten Versuchsserien wurden folgende MeBverfahren im Dampf-Wasser-Kreis-

lauf eingesetzt:

Drag-body und Turbosonde (Euratom Ispra, RS 109)

- Temperaturkorrelation (TU-Berlin, RS 135)
- Drag-body (Battelle, RS 147)
~ Radionuklidmethode (GfK-LIT, RS 146 bzw, PNS 4215)

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

- Ausfiihrliche Tests der vom BMFT gefdrderten MeBverfahren im Dampf-Wasser-—

Strémung (Sept. 77)

- Tests der fiir LOFT, Semiscale und PBF entwickelte

Verfahren in Dampf-Wasser-Strdmung (4, Quartal 77)

- AnschlieBend Tests in Luft-Wasser—-Strémung, instationirer

Dampf-Wasser~Stromung.
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4220 Untersuchungen der dynamischen Beanspruchungen von RDB-Einbauten

bei Kihlmittelverluststdrfillen
4221 Auslegung, Vorausberechnung und Auswertung der HDR Blowdown-

Experimente.

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

Durchgefiihrte Arbeiten

Im Zuge der Vorausberechnungen wurden mit CYLDY2 die Eigenfrequenzen
bestimmt. Ein Konzept fiir sogenannte Snap-back-Versuche am HDR-Kernmantel
wurde ausgearbeitet. Mit Hilfe dieser Tests wird man in der Lage sein, so-
wohl das Strukturdynamik-Modell fiir den Kernmantel (ohne Wasserfiillung),
als auch das Koppelungsmodell fiir Strukturdynamik plus Fluiddynamik (mit
Wasserfilillung) fiir sich allein, d.h. ohne die iberlagerung der Blowdown-
Stromung, experimentell zu {iiberpriifen. Die Vorbereitungen fiir Naturkonvek-
tions -Versuche, die im Zusammenhang mit Problemen fiir eine zuverlissige

Enthalpie-Einstellung fiir die HDR-Blowdowns stehen, wurden weitergefiihrt.

Erzielte Ergebnisse

Die mit CYLDY2 erhaltenen Eigenfrequenzen des HDR Versuchskernmantels
stimmen mit fritheren STRUDL-DYNAL Rechnungen gut iiberein. Abweichungen be-
stehen zu SAP IV-Ergebnissen.

Fluiddynamische Ergebnisse, erzielt mit den Codes DAPSY, WHAMMOD, YAQUIR

wurden fiir Vergleichszwecke dokumentiert.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Klirung einiger Detailfragen zur Montage des HDR-Kermmantels steht an,
Die Diskrepanz zwischen CYLDY2 und STRUDL/DYNAL-Rechnungen fiir den Kernman=
tel auf der einen Seite und den SAP IV-Rechnungen auf der anderen Seite sind
zu untersuchen., Die Hydraulik-Einrichtung fiir die Snap-back-Versuche muR
beschafft werden. Der Datentransfer zwischen HDR und den Auswerte-Programmen

bei der GfK und LASL muB geregelt werden.
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4222 MeRtechnische Erfassung und Auswertung des dynamischen
Verhaltens der Versuchseinbauten im Reaktordruckbehdlter
(RDB) des HDR im Rahmen der HDR-Blowdown-Versuche
(K.D. Appelt, IRE) A

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Testanlage zur dynamischen Untersuchung von MeBwertaufnehmern (unter
Blowdown-Bedingungen) wurde im IRE fertig installiert und in Betrieb genom-—

men.,

Das Betriebsverhalten der Gesamtanlage (von Autoklav, Shaker und Zusatzvor-
richtung) wurde ermittelt und notwendige Verbesserungen vorgenommen. Weiter
wurden entsprechende Verfahren zur Ermittlung der notwendigen Daten iiber das
thermohydraulische und dynamische Verhalten der MeBwertaufnehmer ent-

wickelt, die stidndig weiter verbessert werden.

Ein Arbeitsbericht iiber ein MeBfehlerkorrekturverfahren fiir transiente MeR-

signale einschlieBlich Rechenprogramm wurden fertiggestellt,

Erzielte Ergebnisse

Erste Untersuchungen von Beschleunigungsaufnehmern und vor allem von induk-
tiven Wegaufnehmern mit dem Shaker und dem Autoklav wurden durchgefithrt. Sie
lieferten erste Ergebnisse hinsichtlich des dynamischen Verhaltens der Auf-
nehmer und der Aufnehmerreaktion auf die thermohydraulischen Belastungen
beim Blowdown. Diese Ergebnisse waren bisher positiv und lassen noch vor
AbschluB des gesamten Versuchsprogramms erwarten, daB sich die Aufnehmer fiir

den HDR qualifizieren werden.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Untersuchungen zum Verhalten der Prototyp-Aufnehmer werden gemidf dem Ver-
suchsprogramm fortgefiihrt, wobei vor allem die Langzeittests im Autoklav beil
kombinierter mechanischer und thermohydraulischer Belastung beim Blowdown
iiber lo bis 15 Blowdown-Zyklen durchgefiihrt werden. Daneben sind noch detail-
liertere Untersuchungen zum Temperaturverhalten von Beschleunigungsaufnehmern

sowie zum dynamischen Verhalten von DehnmefRstreifen geplant,
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Neu hinzugekommen ist die Betreuung der Entwicklung eines Hochtemperatur-—
Druck— und Differenzdruckaufnehmers auf induktiver Basis, Diese Aufnehmer

werden ebenfalls im IRE untersucht.
4223 Weiterentwicklung und Verifizierung fluidstrukturdynamischer
Codes zur Beanspruchung von RDB-Einbauten beim Blowdown

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

Durchgefiihrte Arbeiten

Erste Tests mit dem Fluiddynamik-Code FLUST wurden durchgefiihrt. Unter Ver-
wendung von YAQUIR und CYLDY2 (fiir die Strukturdynamik des Kernmantels)
wurde der gekoppelte Code STRUYA erstellt., Er erlaubt die Beriicksichtigung
der strukturdynamischen Riickwirkungen auf die Fluiddynamik. AuRerdem wurde
die inkompressible Version des Codes FLUX fiir die dreidimensionale, gekop-
pelte Fluid-Strukturdynamik in HDR- bzw, DWR-typischer Geometrie erstellt.
Eigenfrequenzen fiir den mit Wasser beaufschlagten Kernmantel wurden be-—
stimmt. Ferner lieferte der Code SOLA-DF fiir Zweiphasen—Fluiddynamik-Proble-
me befriedigende Ergebnisse., Obwohl beziliglich der Eigenfrequenzen des Kern-
mantels die Ubereinstimmung zwischen STRUDL/DYNAL und CYLDY2 recht gut war,
wurde die Entwicklung einer verbesserten Code-Version CYLDY3 in Angriff ge—
nommen. Die Modifikationen beziehen sich im wesentlichen auf den sogenann-—
ten Balkenbiegemode., Die Entwicklung eines auf einem fortgeschrittenen Sin-—
gularitdtenverfahren beruhenden und fiir sehr komplexe, dreidimensionale,
transiente, inkompressible Potentialstrdmungen einsetzbaren Codes SING 1

wurde abgeschlossen,

Erzielte Ergebnisse

Testrechnungen mit dem Fluid Code FLUST verliefen erfolgreich, Eine gekoppel-
te Codeversion STRUYA (aus YAQUIR und CYLDY2) lieferte erste Ergebnisse.

Die inkompressible Version des Codes FLUX wurde erfolgreich erprobt. Test-
rechnungen mit den fiir inkompressible Potentialstrdmungen einsetzbaren Codes

SING! verliefen erfolgreich,
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Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Gewisse Einschridnkungen in der Anwendbarkeit von STRUYA sollen untersucht
und wenn m8glich eliminiert werden. Die kompressible Version von FLUX, so-
wie FLUST werden fiir HDR-Blowdown-Analysen eingesetzt, Die theoretischen
und experimentellen Arbeiten zur Nichtgleichgewichts—-Zweiphasen-Fluiddyna-
mik werden fortgesetzt. Der verbesserte Strukturdynamik-Code CYLDY3 wird
erstellt und getestet. Rechnungen zum EinfluB der Core-Struktur auf die
Blowdownvorgidnge werden mit Hilfe von SING ! durchgefiihrt. Das Verfahren der

simultanen Fluid-Struktur-Koppelung basierend auf SING 1 wird getestet,

4230 Notkiihlung von LWR
Untersuchung des Brennstabverhaltens bei Reaktorstdrfidllen
und der Auswirkung von Brennstabschiden auf die Wirksamkeit

der Kernnotkiihlung
4231 Theoretische Untersuchungen zum Brennstabverhalten bei
Kiihlmittelverluststdrfillen

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

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Verifikation von SSYST-1 wurde weiter vorangetrieben. Es wurden Ver-
suchsergebnisse aus PNS 4238, TREAT (FRF2) und PBF (PCM) nachgerechnet und
Vergleichsrechnungen mit FRAP-T durchgefiihrt.

Der Berechnung des stationdren Ausgangszustandes als Basis fiir Transien—
tenrechnungen wurde besondere Beachtung geschenkt, Es wurden mehrere Ver-
gleichsrechnungen SSYST - FRAP-S und anhand eines von KWU spezifizierten
Testbeispiels auBerdem Vergleiche mit CARO-Ergebnissen durchgefiihrt, Eine
lose Kopplung von FRAP-S an SSYST wurde vollzogen. Der Modul ODRUSPA zur

Berechnung des Drucks im Gasspalt wurde verbessert,

Ein weiterer Modul zur Berechnung der Wirmeilibergangszahl im Gasspalt wurde
erstellt, Der Deformationsmodul STADEF2 wurde verbessert. Fir den Modul
ZETHYF wurde ein spezielles Verfahren zur Bestimmung der Wirmeiibergangs-—

koeffizienten in den verschiedenen Strdmungsbereichen entwickelt. Die Auf-
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bereitung der Wasser-Dampf-Stoffwerte fiir die Hydraulikmoduln wurde ver-
bessert, der Modul ZWERG zur Aufbereitung von Zwischenergebnissen wurde

fiir SSYST~2 iiberarbeitet,

Fiir die statistische Analyse des Brennstabverhaltens wurde ein Rechenpro-
gramm zur Erzeugung von Eingabevektoren der statistischen Variablen nach
der Methode von Conover erstellt und ein weiteres zur Regressionsanalyse

der Antwortfunktionen.

Fiir das Zircaloy-Material-Modell wurde eine umfangreiche Datei mit ca.

150 Zugversuchen aufgestellt,

Erzielte Ergebnisse

Die SSYST-1-Verifikationsrechnungen bezliglich Temperatur— und Dehnverhalten
flihrter zu befriedigenden Ergebnissen und zeigten gute Ubereinstimmung mit
dem Experiment (PNS 4238). Auch die Verifikation anhand von TREAT- und PBF-
Experimenten (FRF-2 und PCM) fiel zufriedenstellernd aus, nachdem verschie-

dene numerische Probleme behoben werden konnten.

Die Berechnung des stationdren Ausgangszustandes mit FRAP-S und der Ver-
gleich der Ergebnisse mit CARO-Rechnungen filhrte zu keiner quantitativ be-
friedigenden Ubereinstimmung. Der ArnschluB des Rechenprogramms FRAP-S an
SSYST iiber die beiden Hilfsmoduln FRAPDR und FRASSY ermdglicht nunmehr eine
detaillierte Berechnung des Brennstabausgangszustands wihrend des stationd-
ren Reaktorbetriebs als Funktion z.B. des Betriebszustandes und der Lei-

stungsvorgeschichte und die darauf aufbauende transiente Rechnung mit SSYST.

Durch Verbesserung der Gleichungsansédtze zur Berechnung des tran-
sienten Spaltgasdrucks konnten gelegentlich auftretende Instabilitdten

behoben werden.

Bei der Erprobung der Methode der Antwortfunktionen hat sich gezeigt, da8
es zweckmdBig sein wird, nicht den gesamten Bereich der statistischen Vari-
ablen mit einer einzigen Antwortfunktion anzundhern, sondern daf man meh-
rere Unterbereiche indentifizieren kann, die fiir sich betrachtet besser

abzubilden sind.



- 18 -

Die Analysen zum Zircaloy-Material-Modell haben gezeigt, daB die drei
Temperaturbereiche (o, o /B — Umwandlung, B) in den Zugversuchen klar un-
terschieden werden kénnen. Die maximalen Spannungen dieser Kurven lassen
sich im log ¢ - log &-Diagramm recht gut verschiedenen Norton-Kriechberei-

chen zuordnen.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Verifikationsrechnungen von SSYST werden fortgesetzt. Weitere Verbesse-
rungen im Bereich der Wirmeilibergangszahlen und kritischen Widrmestromdichten
sind geplant. Die Vergleichsrechnungen mit anderen Programmen werden fort-

gesetzt, SSYST-2 wird weiterentwickelt.
4234 Bestimmung der Nachzerfallswirme von
235-U im Zeitbereich 10 - 1000 sek

(K. Baumung, INR)

Durchgefilhrte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Im Berichtszeitraum wurde die MeRapparatur fertiggestellt, die Temperatur-

fiihler geeicht und mit dem Aufbau der Apparatur am FR2 begonnen.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Nach der Sommerabschaltphase des FR2-Reaktors werden die Bestrahlungsexpe-

rimente aufgenommen.

4235 Untersuchungen zum Materialverhalten von Zircaloy bei

Reaktorstdrfidllen

4235.,1 Untersuchungen zum mechanischen Verhalten von Zircaloy-
Hiillrohrmaterial
(M. Bocek, IMF II)

Durchgefiihrte Arbeiten

1. EinfluB von ZrCz—Oberfléchenschichten auf das Dehnungsverhalten von Zry-4

Flachzugproben.
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2. Kriechversuche unter konstanter Last an Zry-4 Flachzugproben,
3. Spannungs-Dehnungs—Versuche an Zry-4 Flachzugproben in Vakuum.
4, Analyse von Berstversuchen an Zry-4 Hiillrohren.
5

. .. n
« Zur Berechnung von Kriechversuchen aus dem £~¢ —Ansatz.

Erzielte Ergebnisse

verformten Zry-4 Proben durch ZrOz—Oberfléchenschichten erhtht werden. Auf
gleiche Weise verhalten sich die in Berstversuchen gemessenen maximalen Um-
fangsdehnungen, Erste metallographische Untersuchungen iiber die Porenbildung
(Cavitation) von im Zug beanspruchten Proben lassen erkennen, daB ZrOz—
Schichten die Cavitation stark unterdriicken und auf diese Weise den Bruch
verzdgern. Die Erklidrung dieses Phdnomens beruht auf der von der Oxidschicht
hervorgerufenen hydrostatischen Spannungskomponente. Diese kompensiert die

fir das Porenwachstum verantwortliche axiale Spannungskomponente.

600 - 1100°C durchgefiihrt. Der Anfangsspannungsbereich ¢ i (o) reichte von

un
5,0 bis 78 MPa entsprechend einem Innendruckbereich Pivon 0,8 bis 12,7 MPa
fiir Rohrabmessungen "BIBLIS A". Zunichst werden Ergebnisse des Zeitstandver-
haltens mit solchen aus Rohrberstversuchen verglichen. Die Ubereinstimmung

ist bei Umrechnung von der Tangential-Spannung o auf die einachsige 9,

hoop ni

durch 9

%hoop =/§j' %uni
flir die Versuchstemperatur 800°C sehr gut., Erkenntlich ist:
a) der EinfluB der Rektristallisation bei 600° und 700°C
und b) der EinfluB der Versuchsatmosphire
auf das Zeitstandverhalten. Ferner, dem Verlauf der Zeitstandkurven zufolge,
diirfte sich eine schwidchere Temperaturabhingigkeit deé Spannungsexponenten n

abzeichnen als jene bisher aus Geschwindigkeitswechselversuchen bekannte.

Verhalten. Im Bericht erfolgt eine Gegeniiberstellung von Ergebnissen aus
"Luft'- und "Vakuum'-Versuchen. Diese bezieht sich in der Hauptsache auf die
Abhidngigkeit der Streckgrenze, des Spannungsexponenten und der Bruchdehnung

von der Temperatur und Verformungsgeschwindigkeit.
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stellung: '"Maximale Umfangsdehnung gegen Bersttemperatur" wird der EinfluB
der: Beheizungsart, Heizrate, AuBenatmosphire, Rohrfiillung, geometrischer
Restriktionen und Voroxidation auf die Rohrverformung veranschaulicht. Die

Aufweitung von Hiillrohren ist stark abh#dngig von der Versuchsfiihrung (Be-—

heizungsart: vergleichbar kleinere Verformungen an innenbeheizten Hiillrohren
als an ohmisch beheizten). Es besteht ein deutlicher EinfluB der Heizrate
(im o-Bereich gr&Bere Verformung filir kleinere Heizrate) und der "AuRen' und

"Innen" - Atmosphire (Oxidschicht- und SpaltprodukteinfluB). Allgemein gilt,

daR die Berstdehnungen der Rohre im hohen a-Bereich ein Maximum und im

(o + B)—Bereich ein Minimum aufweisen (hohe Heizraten). Die Umfangsdehnungen
in diesem Bereich sind im allgemeinen weniger abhingig von der Versuchsfiih-
rung.

ziehung ("Zustandsgleichung")

. n
€= A(T) o 5. @D

1

Fiir den Kriechversuch unter konstanter Last ist die wahre Spannung ¢ abhidn-
gig von der Dehnung €y Bei Wahrung der Volumenkonstanz und unter der Vor-
aussetzung, daf jene '"Strukturgrdfen" ¢;5 welche den Materialzustand cha-
rakterisieren (z.B. Korngr6Be, Phasenzusammensetzung etc.) widhrend der

Kriechverformung konstant bleiben)folgt durch Integration von Gleichung (1)

I + ¢
o,p
€ = . 7 -1 fir t < tR (2)
1 -t/ n—1
wo € . die Dehnung im Primirbereich und te die Standzeit bedeuten,
b
Flir €. << 1 kann GL (1) auf die Form gebracht werden
H
A(T) o(0)” = ¢ (0)
¢ = °] = € ‘l’ fir t < tp (3)
| -t 1-1/n | - ¢t 1-1/n
tR tR

Fiir praktische Rechnungen wird man auf das Experiment zurilickgreifen und
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und z.B. aus der Kriechkurve einen Maximalwert fiir éo festlegen und

mittels diesem aus GL (3) zusammen mit dem gemessenen tR—Wert den Grenz-—

wert tMAX < tR berechnen, Dieser sollte den Bereich abstecken, in dem ein
Vergleich zwischen Experiment und Rechnung im Rahmen der gegebnen Voraus-—

setzungen iiberhaupt noch sinnvoll erscheint (Instabilitdt der Zugverformung).

Ausblick auf den geplanten Fortgang der Arbeiten

l. Untersuchung des Verformungsverhaltens von ZrOZ—Schichten (Verbund-Werk-
stoff Zry—4/Zr02).

2. Untersuchungen zur Bruchmorphologie.

3. Durchfiihrung von isothermen Kriechversuchen
a) in - oxidierender Atmosphire
b) mit voroxidierten Proben im Vakuum

4, Durchfiihrung von temperaturtransienten Zug-Kriechversuchen

5. Isotherme Rohrberstversuche an voroxidierten Priiflingen

4235,2 Untersuchungen zur Hochtemperatur—Wasserdampf—
Oxidation an Zircaloy-Hiillrohren
(S. Leistikow, IMF II)

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Auswertung der isothermen oxidationskinetischen Untersuchungen der Zirca-
loy/Wasserdampf-Hochtemperatur-Reaktion wurde durch Messung der Sauerstoffver-
teilung itiber den Rohrquerschnitt mit Hilfe von Hirtemessungen und Mikroson-
dentechnik sowie begleitende, auf den physikalischen Eigenschaften und dem
Zr-0-Zustandsdiagramm basierende rechnerische Abschdtzungen vorgenommen. Die
isotherm/isobaren Rohrinnendruck-Zeitstandversuche wurden in Dampf bei

looo - 1300° fortgesetzt, die gemessenen mechanischen Kenngréfen wurden mit
denen der Versuche in Argon iiber den gesamten Temperaturbereich 8oo - 1300°C
verglichen, Auswertende Arbeiten wurden an in Argon und in Dampf verformten
Kapselproben einerseits im Blick auf das Hochtemperatur-Verformungsverhalten
mit und ohne oxidative Einwirkung, andrerseits zur Bestimmung des AusmaBes der
kriechverformungsbedingt verstdrkten Oxidation bei 900 und 950°C vorgenommen.
Neu aufgenommen wurden temperaturtransiente/isobare Rohrinnendruck-Zeitstand-

und Kriechversuche in Dampf an induktiv beheizten Rohrkapselproben.
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Erzielte Ergebnisse

Der Vergleich der aus dem Konzentrationsprofil errechneten mit der gemesse-
nen Sauerstoffaufnahme einer isothermen Zircaloy/Wasserdampf-Oxidationsreak-
tion ergab eine gute Ubereinstimmung und sichert damit experimentell die bis-
lang unter theoretischen Annahmen vorgenommene Aufstellung einer Verteilungs-

bilanz des Sauerstoffs i{iber die Rohrwandung.

Die isotherm-isobaren Zeitstandversuche bei looo - 1300°C in Dampf zeigten
auf, daB die Dampf-Oxidation mit fortschreitender Reaktionszeit auf das
Rohrmaterial einen stark festigkeitserhShenden und duktilitdtsvermindernden
EinfluB ausilibt, Dieser Effekt machte sich umso stidrker bemerkbar je hdher
die Reaktionstemperatur lag. Auch wurde ein fiir alle Versuche praktisch
gleicher Schwellwert des Rohrinnendrucks von 7-8 at bestimmt, unterhalb
dessen in keinem Fall ein Bruch der Kapseln herbeigefiihrt werden komnte,
da die mit steigender Temperatur abfallende Festigkeit des metallischen
Werkstoffs durch die gegenldufige, verfestigende Wirkung der Oxidation {iber-
kompensiert wurde. Weit h8here Innendriicke waren erforderlich, um stark
oxidierte Kapseln zu sprengen. - Das Band der gemessenen maximalen Umfangs—
dehnungen in Dampf setzte sich klar in den Bereich verminderter Dehnungs-—
werte ab, Uberschneidungen gab es fiir kurze Standzeiten bei 8oo und loooOC,
phasenumwandlungsbedingt auch bei 9ooOC, wo die Dehnungen nach ldngeren

Standzeiten in Dampf in etwa denen nach kiirzeren Zeiten in Argon entsprechen.

Die rasterelektronenmikroskopische und metallographische Analyse von Kriech-
versuchen bei 900°C ergab das Auftreten erster Risse in den ZrOz—Deckschich—
ten ab etwa 3-4% Gesamtumfangsehnung. Die RiRdichte lag umso h8her, je hher
der wirksame Innendruck eingestellt wurde. Im Verlauf der Standzeit verdnder-
te sich die Zahl der Risse nur geringfiigig, die auftretenden Dehnungen wurden
tiber ihre Verbreiterung herbeigefiihrt. Hohe Innendriicke fiihrten zu vielen
schmalen Rissen, niedrige Innendriicke beglinstigten die Bildung weniger, brei-

ter Risse in der Zroz—bedeckten Oberfliche.

Durch planimetrische Analyse der gedehnten, oxidierten Kapseloberfldchen
wurde das Ausmaf der verformungsbedingt verstédrkten Oxidation gemessen. Es
liegt fiir 900 und 950°C im gesamten zeitlichen Verlauf unter der isotherm

. )
und spannungslos bei looo C gemessenen Sauerstoffaufnahme.
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Die ersten Versuche an der Anlage fiir temperaturtransienten/isobaren
Zeitstand- und Kriechuntersuchungen unter induktiver Probenbeheizung
waren isotherm/isobare Vergleichsversuche zu denjenigen, die in der Rohr-
ofenanlage durchgefiihrt worden waren. Ihre gute Ubereinstimmung mit den
bisherigen Resultaten 148t einen erfolgreichen Einsatz zur Probenexposi-

tion unter LOCA-Bedingungen erhoffen.

Ausblick auf den geplanten Fortgang der Arbeiten

Dokumentation der kinetischen Ergebnisse. Rohrinnendruck-Zeitstand-,
Kriech- und Oxidationsversuche in Dampf unter isothermen (<8ooOC, vor-

oxidiertes Material) und temperaturtransienten Bedingungen.

4235.3 Untersuchungen zum EinfluB des Oxidbrennstoffes und von
Spaltprodukten auf die mechanischen Eigenschaften von Zry-
Hillrohren

(P.Hofmann, IMF I)

Durchgefiihrte Arbeiten

- Inbetriebnahme und Erproben einer neuen Versuchsanlage zur Durchfiihrung
von Berstexperimenten mit kurzen Zry-Hiillrohren unter Schutzgas

(TUBA; Tube Burst Apparatus).

- Durchfithrung von temperatur— und drucktransienten Experimenten zur

Spannungsrifkorrosion von Zry-4 Hiillrohren durch Jod.

- Untersuchung der Ober- und Bruchflidchen von jodhaltigen Berstproben

mit Hilfe eines Rasterelektronenmikroskopes (REM).

- Rontgenographische- und Mikrosondenuntersuchungen der bei den chemischen

Wechselwirkungen zwischen dem UO, und Zry auftretenden Reaktionsproduktem.

2

- Bestimmung der U02/Zry—Wechselwirkungen und -Reaktionskinetik.

Erzielte Ergebnisse

- In der neuen Versuchsanlage (TUBA) wurden erste Berstexperimente mit
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Zry-4-Hillrohren bei kontinuierlicher Messung der Hiillmaterialtemperatur
des Rohrinnendruckes und der Hiillrohrverformung durchgefiihrt, Die Verfor-
mung der Hiillrohre wird mittels einer Hochgeschwindigkeitskamera erfaft.
Die Auswertung der Filme erfolgt anschlieBend durch einen elektronischen
Bildanalysator; dabei wird die Zunahme der projizierten Rohr-Querschnitts-

fliche als Funktion der Zeit ermittelt,

Die ersten Berstexperimente mit jodhaltigen Zry-Rohrproben zeigen ein-—
deutig, daB es infolge SpannungsriBkorrosion zu einem spriden Versagen
des Hiillmaterials kommen kann. Bei Bersttemperaturen5 850°C sind die max.
Umfangsdehnungen und Bruchspannungen der jodhaltigéen Proben deutlich
kleiner als die der Ar-Vergleichsproben. Oberhalb 850°C geht der EinfluR

von Jod auf die mechanischen Eigenschaften des Zry-4 deutlich zuriick.

Untersuchungen der Bruchflichen von geborstenen jodhaltigen Rohrproben mit
einem Rasterelektronenmikroskop zeigen, daB es infolge des Jodangriffs zu-
ndchst zu einem interkristallinen Bruchbeginn an der Hillrohrinnenober-

fldche kommt, der in einen duktilen Restbruch iibergeht. Jodfreie Berstpro-

ben lassen ausschlieBlich ein duktiles Versagen der Hiillrohre erkennen.

Rontgendiffraktometeruntersuchungen der U02/Zry—Wechselwirkungszonen er-
geben die Bildung von a-Zr(0), a~Uran und einer (U,Zr)-Legierung, die z.T.
noch etwas UO2 in fein verteilter Form enth#lt.

Simulierte Spaltprodukte (Cs,J,Te) haben offenbar keinen EinfluB auf die

chemischen Wechselwirkungen zwischen dem UO, und Zry. Te wird z.T. gemein-—

sam mit Cs an der Reaktionsfront im Zry mitzder Mikrosonde nachgewiesen.
Diinne ZrOz—Schichten auf der Hiillrohr-Innenoberfldche k&dnnen die UOZ/Zry—
Reaktionen bis 1000°C verhindern. Bei h8heren Temperaturen besitzt die
ZrOz—Schicht keine Schutzwirkung mehr. Das ZrO2 16st sich unter Reaktionen
mit dem Zry auf, und es entsteht a-Zr(0).

Bei den UOZ/Zry—Wechselwirkungen unter PCM-Bedingungen erfolgt das Wachs-
tum der verschiedenen Reaktionszonen zwischen looo und 1400°C nach einem
parabolischen Zeitgesetz., Die Diffusion des Sauerstoffs in das Zry ist

der geschwindigkeitsbestimmende Schritt der Reaktion.
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Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

- Systematische Untersuchung des Verformungsverhaltens von kurzen UO,~ge-

2
fiillten Zry-Rohrproben unter isothermen, isobaren Versuchsbedingungen.

~ Isotherme und transiente Experimente zur SpannungsriBfkorrosion (SRK)
von Zry-Hillrohren durch Jod.

- EinfluR des U02—Sauerstoffpotentials und diinner ZrOz—Schichten auf das

SRK-Verhalten der Zry-Hiillrohre.

- REM-Untersuchungen der geborstenen SRK-Proben; Bestimmung der Versagens-—

mechanismen der Hiillrohre.

- Bestimmung der U02/Zry—Reaktionskinetik. EinfluB von simulierten Spalt-

produkten auf die Reaktionskinetik.

4235, 4 Bersttests mif elektrisch beheizten Brennstabsimulatoren unter
kombinierter mechanisch-chemischer Beanspruchung
(FABIOLA - Programm) )
(S. Leistikow, IMF II; L. Schmidt, IMF III)

Durchgefiihrte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Parallel zu den Einzeleffekt-Untersuchungen an Zircaloy-Hiillrohren ist vor-
gesehen, Berstversuche unter LOCA-typischen Temperatur- und Drucktransien-
ten sowie liberlagerter Kiihlmittel— und Brennstoff-/Spaltstoff-Wechselwir-
kung durchzufiihren. Dazu sollen in einem Versuchsstand elektrisch beheizte,
imnendruckbeaufschlagte Brennstabsimulatoren inDampfumgebung getestet werden.
Die wichtigsten Informationen aus den Experimenten sind die Umfangsdehnung
als Funktion der Hiillrohrtemperatur und der Zeit, die Standzeit bis zum
Bersten und die Ermittlung des duReren und inneren Oxidangriffes. Bisher
wurde das Konzept der Versuchseinrichtung erarbeitet und die Konstruktion der

Teststrecke im wesentlichen abgeschlossen.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

- Beschaffung der Hauptkomponenten fiir den Versuchsstand
- Herstellung der Versuchseinrichtung

- weitere Vorversuche an Teststreckenkomponenten.

+ Pqs . . .
) FABIOLA = facility for burst testing under fuel interaction

and steam oxidation during a LOCA
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4236  Untersuchung zum Brennstabverhalten in der Blowdown-Phase eines
Kiihlmittelverluststdrfalls
Out-of-pile-Versuche mit elektrisch beheizten Einzelst#ben

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

Durchgefiihrte Arbeiten

Dieses Experiment wird von nun an COSIMA (=controlled single rod blowdown

simulation experiment Karlsruhe) genannt.

Die elektronische MeBwertverarbeitung und die Steuerung des Blowdown—Ab-

laufes durch den Rechner mit Hilfe des CALAS-Systems wurden fertiggestellt
und getestet. Ein flexibles und direkt vom Versuchsstand aus in den Rech-
ner eingebbares Steuerprogramm wurde erstellt, ebenso ein Sofort-Auswerte-
programm, mit dem unmittelbar nach Versuchsende ein erster Uberblick iiber

den Versuchsablauf gewonnen werden kann.

Ein erster voll rechnergesteuerter Blowdown-Versuch wurde erfolgreich

durchgefihrt.

Erzielte Ergebnisse

Eine vorlidufige Auswertung der MeRdaten ergab, daB die eingesetzte Versuchs-—
instrumentierﬁng:érwartungsgeméﬁ arbeitet. Dies gilt auch fiir die Neuentwick-
lungen true-méssrflow4meter (transiente Zweiphasenmassenstrommessung) und die

pyrometrische Hiillrohrtemperaturmesseinrichtung.

Die Versuchseinrichtung steht nunmehr zur Aufnahme des eigentlichen Experi-

mentierbetriebes zur Verfiigung.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Die ersten etwa 20 durchzufiihrenden Experimente mit dem Simulationsbrennstab
dienen dazu, die Steuerprogramme zu verbessern und Informationen zur sinnvol-
len Festlegung des Versuchsprogrammes filir die eigentlichen Hauptversuche zu
erhalten.

Daneben soll das true-mass-flow-meter noch weiter verbessert werden. Das ei-

gentliche Auswertungsrechenprogramm kann nun mit Hilfe konsistenter MeBdaten
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getestet und weiter verbessert werden. Der indirekt beheizte Versuchsstab
zur Messung von Wdrmelibergangszahlen in der Teststrecke ist fertigzustellen

und einzusetzen.

4237  Untersuchungen zum Brennstabversagen in der 2., Aufheizphase eines
Kihlmittelverluststdrfalles - ‘
In-pile-Versuche mit Einzelst#ben im DK -Loop des FR2

(E. Karb, B. Ripple, RBT/IT)

Durchgefiihrte Arbeiten

Das Versuchsprogramm mit sechs nuklearen Priiflingen der Versuchsreihe B
(nicht vorbestrahlte Priiflinge) wurde planmiBig durchgefiihrt. Bei drei Ver-

suchen war der inzwischen eingebaute DampfbypaB zur Erprobung in Betrieb.
Die Konstruktion der Handlingseinrichtung fiir die Montage vorbestrahlter
Priiflinge wurde beendet. Die Anlagenteile sind in der Fertigung, teilweise
bereits in der Erprobung. Ein Handlingstraining wurde durchgefiihrt.

Die Vorbestrahlung von drei Einsdtzen mit je sechs Stiben wurde fortgefiihrt.
Ein modifizierter Brennstabsimulator (BSS 07) fiir weitere Untersuchungen

zu den Temperaturmessungen und zur Erprobung der beulfihigen BSS-Version

wurde montiert.

Die Vergleichsrechnungen zu den Versuchen, die im IKE durchgefiihrt werden,

wurden mit den Daten der BSS 05-Versuchsreihe weitergefiihrt.

Die Unterlagen der Hiillrohrvermessung aller Nuklearstibe wurden ausgewertet

und die Ergebnisse in einem Bericht zusammengefaBt.

Die Versuchsdaten und die Ergebnisse der Nachuntersuchungen - ohne metallur-

gische Auswertung - des Stabes A 1.1 wurden zusammenfassend dokumentiert.

Erzielte Ergebnisse

Fiinf Versuche der B-Reihe erbrachten Ergebnisse hinsichtlich der Versagens-

parameter Berstdruck— und Bersttemperatur, die im Streuband der Ergebnisse
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von Out—-of-pile-Versuchen anderer Experimentatoren liegen. Ein Stab blieb

wegen fehlenden Innendrucks wdhrend des Versuchs intakt.

Der durch den momentanen Zustand des Dampfbypasses bestimmte Dampfstrom
zum Priifling blieb nicht ohne EinfluB auf den transienten Temperaturanstieg

an der Stabhiille,

Die Koppel- und SchweiBfvorrichtung fiir die Montage und Instrumentierung vor-

bestrahlter Priiflinge wurde fertiggestellt, erprobt und ist einsatzbereit.

Der Vorbestrahlungseinsatz fiir den Abbrand 2o0.o000 MW'd/tu ist in NZhe geines

Zielabbrandes angelangt.

Die angestellten Vergleiche zwischen Rechen- und Versuchstemperaturen des

BSS 05 zeigen erneut einen steileren Temperaturanstieg beim Versuch in den
ersten 12 - 15 Sekunden. Die Ubereinstimmung im iibrigen Kurvenverlauf ist
gut, Die Abweichung im Temperaturbereich um 800°C betrdgt weniger als 5 Z%.
Die Darstellung der Aufheizgradienten 1#Rt die cp—Anderung von Zry im Bereich
der Phasenumwandlung gut erkennen. Bei hoherer Leistung tritt der Effekt ver-

stdrkt auf.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Zundchst wird mit BSS o7 eine Versuchsreihe zur Erprobung des beulfdhigen
Konzeptes, einer neuen Dampfmischerkonstruktion und zur Einengung des Tempe-
raturmeBfehlers gefahren. Danach wird die Fertigung einer Serie von beul-

fihigen Bremnstabsimulatoren aufgenommen.

Die Fertigstellung der Handlingskomponenten flir vorbestrahlte Priiflinge und
deren restliche Erprobung sowie die Montage von 4 bis 5 Priiflingen der Ab-
brandstufe 20.000 MWd/tu (F-Reihe) wird vorrangig betrieben. Unmittelbar
nach der Montage erfolgen die Versuche im FR2.

Die BypaB-Strecke wird kalibriert und beim BSS o7-Versuch erneut getestet.

Die Einfliisse des BypaB~Dampfstromes auf das Aufheizverhalten der Stabhiille
werden vom IKE theoretisch untersucht, die Berechnungen zu den elektrisch be-

heizten Stdben werden abgeschlossen.
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4238 Untersuchungen zum Brennstabverhalten in der Niederdruckphase
von Kiihlmittelverluststdrfdllen und zur Wechselwirkung zwischen

aufbléhender Zircaloy-Hiillen und einsetzender Kernnotkiihlung
(REBEKA-Programm) +)

(K. Wiehr, IRB)

Durchgefiihrte Arbeiten und wichtige Ergebnisse

- Charakterisierung von 13 Brennstabsimulatoren fiir Biindelexperiment

mittels verbesserten Photoscannings (Temperaturverteilung).

- Experimentelle Uberpriifung des theoretischen Modells zum Kapillar-

DruckmeBsystem,
—~ Versuche zu Einzeleffekten an verkiirzten Brennstabsimulatoren
. +» Nicht adiabate und adiabate Versuchsfiihrung
. . Indirekte Beheizung unverspannter hohler Hiillrohrabschnitte.

- Biindelaufheizexperimente mit Fluten zur Funktionspriifung.

- Berstexperiment an einem Brennstabsimulator voller Linge in quasi-

adiabater Umgebung bei Dampfstrdmung.

- Funktionspriifung des Quotientenpyrometers.

Erzielte Ergebnisse

Zur Vermessung der St#be hinsichtlich Temperaturverteilung wurde die
Photoscanning-Methode durch Ermittlung von Korrekturisothermen verbessert.
Fiir Heizstdbe von dreizehn Brennstabsimulatoren voller Linge wurden Phote-

Scannings erstellt,

Fiir das Kapillar-DMS-DruckmeBsystem wurde eine Beziehung ermittelt, die

es erlaubt, unter Beriicksichtigung der Temperaturverteilung iiber die Kapil-
lare den tats#dchlichen Druckverlauf an der Stelle der erwarteten Beule zu
errechnen. Eine Reihe von Experimenten bei verschiedenen Temperaturniveaus

zeigte gute Ubereinstimmung mit den theoretischen Ergebnissen.

+ , . .
) REBEKA = reaktortypisches Blindelexperiment Karlsruhe
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Bei Hiillrohrberstexperimenten an verkiirzten Brennstabsimulatoren in Luft
wurden Vergleichsexperimente zwischen adiabater und nicht adiabater
Versuchsfiihrung durchgefiihrt, wobei das Umgebungsrohr nur im Falle
adiabater Versuchsfiihrung direkt beheizt wurde. Beim adiabaten Versuch
ergaben sich geringfﬁgig.hﬁhere Bersttemperaturen, geringfligig niedrigere
Berstdriicke, jedoch merklich hdhere Berstumfangsdehnungen infolge wesent-

lich kleinerer azimutaler Temperaturunterschiede.

Drei Biindelaufheizexperimente mit anschlieBendem Fluten wurden durchge-
fiilhrt. Sie dienten der Inbetriebmahme und Uberpriifung des Flutkreislaufs
fiir Blindelversuche sowie der Uberpriifung des verbesserten Dienstprogramms

fiir die Display- und On-line-Darstellung.

Ein erster Integraltest mit einem Brennstabsimulator voller Linge in nahezu

adiabater Dampfatmosphire zeigte folgendes Ergebnis:

—- Berstumfangsdehnung von 51 7

- Umfangsdehnungen von mehr als 33 7 auf Lingen von etwa drei
Stabdurchmessernbegrenzt.

- Bersttemperatur und Berstdruck dhnlich wie bei den verkiirzten
Brennstabsimulatoren.

- Verformungsbild ebenfalls #hnlich wie bei den verkiirzten Brennstab-
simulatoren, trotz geringer azimutaler Temperaturunterschiede,

- praktisch keine Verformungen an den Stellen der Abstandshalter.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Weitere Einzelstabversuche an Brennstabsimulatoren voller Lidnge

- Biindelversuche in Dampf und mit Fluten

- Weitere Versuche zu Einzeleffekten beim Aufbldhvorgang an verkiirzten

Brennstabsimulatoren

- Fortsetzung der Funktionspriifung und Eichung des Quotienten-

pyrometers

- Begleitende theoretische Arbeiten
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4239  Untersuchungen zum EinfluR der GréRe und Form von
Kiihlkanalblockaden auf die Kermnotkiihlung in der
Flutphase eines Kﬁhlmittelverluststarfalles(FEBA—Programm)+)
(S. Malang, IRB)

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Versuche an der 5-Stab-Reihe mit Kiihlkanalblockaden in Form von
Lochplatten, welche alle Kiihlkandle gleichmidBig versperren, wurden abge-
schlossen., Zur Untersuchung der Umstrdmung von Teilkanalblockaden wurden
einige Versuche durchgefiihrt, bei denen alle inneren Kan#ile voll blockiert

und nur die beiden Randkandle offen waren.

Folgende Parameter wurden bei der Versuchsdurchfiihrung variiert:

- die Stabtemperatur bei Flutbeginn,

- die Flutrate (konstant wdhrend der einzelnen Versuche),

- die Temperatur des Flutwassers,

- der Systemdruck (konstant widhrend der einzelnen Versuche) und

- das Niveau der Nachwirmeleistung (nach ANS-Standard),

- die Kiihlkananlblockade; Lochplatte 62 7% und 90 % blockierend und

Vollblockade mit seitlicher Umstrdmung, 90 % blockierend.

Die wesentlichen Versuche wurden zur Erstellung einer Ubersicht ausgewertet.
Es zeigt sich, daf unter den vorliegenden Versuchsrandbedingungen bei allen
Blockadeformen und -gréBen im gesamten untersuchten Parameterbereich die
Kiihlung hinter der Blockade immer besser war als im ungestdrten Biindel.

Dies gilt auch filir den zentralen Stab in einer Vollblockademit seitlicher
Ums tromung.

Ein Vergleich der mit Hilfe der Brennstabsimulatoren gewonnenen Daten mit
einem rechnerisch den gleichen Kiihlungsbedingungen unterworfenen DWR-Brenn-—

stab zeigt, daB die Simulation iiber die gesamte Flutphase gut gelingt.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Die Auswertung der bisher durchgefiihrten Versuche wird parallel mit der

Vorbereitung von Versuchen mit einem 5 x 5-Stab-Biindel betrieben.

+)

FEBA " Flutexperimente mit blockierten Anordnungen
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Die Ziele der Untersuchungen an diesem 25-Stab-Blindel sind

- Verkleinerung des Wandeinflusses,

- Ermittlung der Wirmeilibergangsverhiltnisse bei symmetrischer und
asymmetrischer Umstrdmung von Blockaden in teilweise blockierten

Biindeln.
4240 Coreschmelzen von LWR

4241 Experimentelle Untersuchung der Abschmelzphase von

U02—Zircaloy—Brennelementen bei versagender Notkiihlung

Durchgefithrte Arbeiten

Im Berichtszeitraum wurden Experimente an Biindeln aus 7 Brennstabsimulatoren
und 36 Reflektorstdben in nichtoxidierender (He) und oxidierender (He/20% 02)
Atmosphdre durchgefiihrt, Das Angebot an Sauerstoff war so bemessen, daB weni-
ger Sauerstoff zur Verfiligung stand als zur vollen Oxidation des ganzen Stabes
notwendig war.

Es sollte damit Dampfmangel-Situation im Core simuliert werden.

In oxidierender Atmosphdre enthielt ein Teil der Biindel auch Abstandshalter.
Der Zentralstab wurde getrennt von den restlichen Brennstabsimulatoren geheizt

oder aus Vollpellets aufgebaut,

Erzielte Ergebnisse

Die Biindelversuche in He sollten im wesentlichen Aussagen {iber das Erstarrungs-
verhalten der Schmelze zwischen den St#ben bringen. Die Experimente zeigen,

daB die austretende Schmelze viel eher dazu neigt, zwischen den Sti#ben zu er-
starren, als hindurchzufallen. Erstarrte Schmelztropfen sind in allen HShen-—

lagen des Bilindels zu finden.

Bei der Bildung grdfRerer Schmelzmengen erstarrt die Schmelze auf der unteren
Elektrode als Klumpen, dessen vertikale Abmessungen grdBer als die horizonta-
len sind. Die zwischen den Randstdben des heifen Kerns erstarrende Schmelze
bildet die "Winde'" dieses Schmelzklumpens.

Auf der anderen Seite dringt die Schmelze relativ weit in L8cher der unteren

wassergekiihlten Elektroden ein,
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Wir versuchen, diese Ergebnisse auf das Verhalten im Kern zu {ibertragen:

Es wdre denkbar, daB

1, liber dem Restwasser eines anfdnglich voll gefluteten Kerns sich eine
feste Bodenschicht ausbildet,

2. in einem trockenen Kern das Schmelzgut durch die Bodenplatte, die sich

mit aufheizt, durchflieBen kann.

Die Bindelversuche in oxidierendem Medium mit "Mangel" an Sauerstoff zeigen,
daB eine starke axiale Abhidngigkeit der Oxidation vorhanden ist. Beim Empor-
steigen des oxidierenden Mediums wird der Sauerstoff verbraucht. Die Oxidati-
on erfolgt von unten beginnend nur iiber einen Bereich, der dem Gesamtangebot

an Sauerstoff entspricht,

So wurde bei einem Bilindelversuch nur die untere HHlfte der Hiille des Zentral-
stabes soweit durchoxidiert, daB sie beim Uberschreiten der Schmelztemperatur
des Zircaloys nicht abschmolz., Fiir dieses Experiment hatte auch nur die
Hilfte des zur vollen Oxidation notwendigen Sauerstoffes zur Verfiigung ge—

standen.

Zusdtzliche Sauerstoffzufuhr am unteren Ende auf einer Seite des Zentralsta-
bes brachte eine deutliche Erhthung des oxidierten Bereichs auf nur dieser
Seite. Uber sehr kurze Abstinde kdmmen sich also unterschiedliche Oxidschich-
ten ausbilden, wenn der Sauerstoffgehalt der vorbeistrdmenden Atmosphire

entsprechend variiert,
Auch bei diesen Versuchen mit geringem Sauerstoffangebot waren die zwischen
Abstandshalter und Hiille entstandenen Oxidschichten noch ausreichend, um

eine Zerstd8rung der Hiille durch den Abstandshalter zu verhindern.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Im folgenden Berichtszeitraum werden die Biindelversuche in oxidierender
Atmosphidre mit Mangel an Sauerstoff in Dampf bis hin zum DampfiiberschuB
fortgesetzt., Parallel hierzu werden begleitende Experimente an Sti#ben mit
Vollpellets im Strahlungsofen durchgefiihrt., Mit den Experimenten zum EinfluB

der Absorberstibe soll begonnen werden.
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4243 Versuche zur Erfassung und Begrenzung der Freisetzung von

Spalt~ und Aktivierungsprodukten beim Kernschmelzen

(H. Albrecht, D. Perinic)

1. Durchgefiihrte Arbeiten

Die Freisetzungsversuche mit inaktivem Schmelzproben aus 30 g Corium wur-—
den abgeschlossen. Mit dem Einbau eines Ge(Li)-Detektors in die Filter-
strecke und einer sehr sorgfdltigen Abschirmung gegen das HF-Feld des
Generators wurde die Voraussetzung fiir eine on-line Messung von freige-
setzten radioaktiven Spalt— und Aktivierungsprodukten geschaffen. Einige
Schmelzversuche mit aktivierten Stahl- und Zircaloyproben dienten zur

Erprobung dieser MeRtechnik.

Zur off-line Messung der nach dem Versuch im Schmelztiegel verbleibenden
Aktivit#dt, sowie der Aerosolablagerungen in der Transportstrecke und auf

den Filtern wurde eine zusitzliche MeBkammer mit einem Ge(Li)-Detektor
eingerichtet.

Der Probebetrieb der Anlage zur Herstellung schwach aktiver Fissium-Pellets
ist nahezu abgeschlossen. Eine erste Charge von 20 Fissium-Pellets, die
Nuklide der Elemente J, Cs, Te, Cd, Mo, Ag, Se und Sb enthielt, wurde auf
ihre Homogenit#dt untersucht. AuBerdem wurden bereits zwei Freisetzungsver-—
suche unter Luft mit jeweils zwei Fissium Pellets 4 5 g und den zum Corium~E

gehdrenden Stahl- und Zircaloy-Anteilen durchgefiihrt.

2. Erzielte Ergebnisse

Es zeigte sich, daB die Freisetzung der Hauptkomponenten des Coriums in

folgender Weise von den einzelnen Parametern abhingt:

Temperatur: Zunahme um ca. 2 GrdBenordnungen im Intervall 210000,,_290000

Atmosphire: Fiir Fe, Cr, Ni, Mn &hnliche Freisetzung in Argon und Luft,
unter Wasserdampf jedoch fast eine GrdBenordnung geringer;
U zeigt unter Luft eine wesentlich hdhere Fliichtigkeit als

unter Wasserdampf und Argon,
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Druck: starker Einfluf auf die Siedetemperatur der metallischen Corium-—

komponenten und damit auf die Freisetzung. Nach Uberschreiten des
. ) .
Siedepunktes (2600 C bei 0,8 bar, 2800°C bei 2,2 bar unter Argon)

starke Zunahme der Freisetzung.

Die Strémungsgeschwindigkeit beeinfluBt das Transportverhalteh der frei-
gesetzten Produkte, insbesondere der leichter fliichtigen Stoffe wie Mn,

Sb und Sn. Bei 10 1/min Durchsatz und gleicher Gesamt-Freisetzung gelangt
ein 3-10fach htherer Anteil dieser Produkte bis auf die MeBfilter als bei

1 1/min.

Die Versuche mit aktiviertem Stahl und Zircaloy fiihrten im wesentlichen

zu einer Bestdtigung der frither mittels Aktivierungsanalyse (AA) erhal~
tenen Freisetzungswerte. Fiir Zr ergaben sich jedoch niedrigere Werte,

was darauf zurilickzufiihren ist, daB bei der AA die Zirkon-Bestimmung bei
gleichzeitig vorhandenem Uran durch das entstehende Spalt-Zirkon verfdlscht
wird.

Fiir die relative Freisetzung von Co ergaben sich etwa 40 % niedrigere Werte
als flir Fe.

Mit Fissium wurden 2 Versuche unter Luft (1.5 bar) durchgefiihrt. Die nach-
folgende Tabelle enthdlt fiir 7 Spaltprodukt -~Elemente die Ergebnisse fiir
die totale relative Freisetzung (A Summe der an den Rohrwdnden der Trans-
portstrecke und auf den MeBfiltern gefundenen Freisetzungsprodukte, in 7

vom Ausgangsinventar) :

Tmax (°C) Mo Sb Se Cs Ag cd Te
2000 1.96 2.23 25,42 27.57 28.7 35.25 42.09
2160 2.53 4.10 28.54 26.14 34.4 33.86 39.88

Diese Werte sind als vorldufige Ergebnisse aufzufassen, da eine Gesamt-
bilanz, die auch die im Schmelzgut verbliebenen Spaltprodukte berlicksichtigt,

noch nicht aufgestellt wurde,

3. Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Als wichtigste Arbeiten fiir die ndchsten Monate sind vorgesehen:

- Umriistung der Schmelzanlage SASCHA fiir den Betrieb mit einem neuen

Generator, der die Herstellung von Corium-Schmelzen im kg-Bereich



_36_

erlaubt; hierfiir sind u.a. auch eine neue HF-Durchfilihrung und ein Heiz/

Kiihlsystem mit erhShter Leistung fiir den Induktor erforderlich

- Anpassung der Transport- und Filterstrecke an die zu erwartenden

hoheren Aerosolstrdme im Verlauf der Freisetzungsversuche

- Untersuchungen iiber die physikalischen und chemischen Eigenschaften von

Fissium verschiedener Zusammensetzung.

4244 Konstitution und Reaktionsverhalten von LWR-

Materialien beim Coreschmelzen

Durchgefiihrte Arbeiten

1. Das Reaktionsverhalten der Spaltprodukte in der Coreschmelze unter leicht

und stark oxidierenden Bedingungen wurde untersucht.

2. Die Schmelzversuche an Corium/Beton-Proben in inerter Atmosphire wurden

fortgefiihrt, Es wurde nunmehr auch Beton mit Karbonatzuschlag verwendet.

Erzielte Ergebnisse

1. Das Reaktionsverhalten der Spaltprodukte 14Bt sich mit der unterschiedlichen
Stabilitdt der Oxide erkldren. Wdhrend die Seltenen Erden und Zirkon zu An-
fang oxidiert werden, sind Mo und Tc erst zu einem spiteren Zeitpunkt in der
Oxidschmelze anzutreffen (gemeinsam mit den Stahloxiden). Die Platinmetalle

bleiben metallisch.

2. Auch bei Verwendung von karbonathaltigem Beton erfolgt eine schnelle Durch-
mischung der Betonschmelze mit dem oxidischen Teil der Kernschmelze, Es er-
geben sich folgende Unterschiede je nach Betonzuschlag:

a) Silikat: Die Oxidschmelze erstarrt auch bei langsamer Abkiihlung
(IOC/min) als Glas.

b) Kalk: Die Oxidschmelze erstarrt unter Bildung mehrerer kristalliner
Phasen (iiberwiegend Caz(U,Zr)04). Die Erstarrungstemperaturen
der Oxidschmelze liegen hSher als fiir entsprechende Proben mit

Silikatzuschlag.
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Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Experimentelle Uberpriifung der Wechselwirkungen in komplexen Systemen

Corium+Beton+Spaltprodukte (Reaktionen und Abdampfverhalten).

4245 Technologie und Stoffdaten zum Coreschmelzen

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

Durchgefiihrte Arbeiten

Herstellung von Corium EX1 aus Induktionsschmelzen im Kilogrammbereich
Chemische und gefiigeanalytische Qualitdtskontrolle des Schmelzgutes
Pulverisierung des Schmelzgutes durch Mahlen; Homogenisierung der Pulver
durch Mischen, Verdichten und Formgebung der Pulver durch Drucksintern
(1275 K; lo min; loo min; 4co torr Argon; 35 MN/cmz). Zusammenfassende
Darstellung der Werkstoffproblematik, zum Zustand, Reaktionsverhalten
sowlie zu den Eigenschaften von LWR-Materialien beim Coreschmelzen.

Experimentelle Bestimmung des Beton-Schmelzbereichs.

Erzielte Ergebnisse

Ein Lagerbestand von erschmolzenem Corium EX! (~2 kg) wurde geschaffen. Die
chemische und gefiigeanalytische Qualitdtskontrolle ergab reproduzierbare
stoffliche Zusammensetzung des Materials, Die metallische Schmelzphase ist
im festen Zustand mehrphasig, die Phasenverteilung im Geflige ist heterogen.
Die oxidische Phase tritt infolge Tiegelreaktionen und Abdampfverlusten

praktisch nicht in Erscheinung.
Die pulvertechnologische Behandlung der Pulvergemische (Mahlen und Mischen)
beseitigte die heterogene Phasenverteilung. Durch Drucksintern konnten kom-

pakte, dichte, makroskopische homogene Corium EX] Proben hergestellt werden.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Die Herstellung von Corium EX1-Schmelzgut ist mit Schaffung des Lagerbe-

standes abgeschlossen.
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Die pulvertechnologische Probenherstellung wird fortgesetzt.
Die hergestellten Proben werden zu Messungen der Oberflichenspannung und

Dichte von Coriumschmelzen eingesetzt.

4246 Experimente zur Simulation groBer Kernschmelzen (Vorprojekt)

(D. Perinic, B, Kammerer, H. KnauB, A. Mack, B. Stuka, RBT/IT)

Durchgefiihrte Arbeiten

Fiir die Auslegung und Entwicklung der Schmelzanlage wurden folgende Arbeiten

durchgefiihrt:

I

Kalkulation der Kosten der Schmelzanlage

Bestimmung des Raumbedarfs

Berechnung der Druckwellen bei Auftreten einer Wasserstoff bzw. Wasser-

dampfexplosion im Sicherheitsbehdlter (extern)

Berechnung der Schmelzfrontausbreitung in Betontiegeln

Weiterhin wurden Vorversuche zur Untersuchung der Phi#nomenologie der Kern-
schmelze/Betonreaktion und zur Entwicklung der Schmelztechnologie und der

MeBtechnik durchgefiihrt und ausgewertet:
- Coriumschmelzen (< 0,5 kg )
- GrauguBschmelzen(< 160 kg)

~ Thermitschmelzen(< 250 kg)

Erzielte Ergebnisse

- Trennung der Metall- von der Oxidschmelze., Metallschmelze befindet sich
unterhalb der Oxidschmelze. Wasserstoff-Stichflammen. Bei flachen Schmelzen
toroidale Zirkulationszelle in der Mitte abwirts. Oxidschmelze bildet zdh-

flissige Blasen.

- Bei den 250 kg Thermitschmelzversuchen in Betontiegeln wurde eine starke
Abhidngigkeit der Schmelzfrontgeschwindigkeit von der Schmelzbadtemperatur
festgestellt., Bei Schmelzbadtemperaturen von 3000°C bis 1500°C reichten

die axialen Aufschmelzgeschwindigkeiten von 4o mm/min. bis 5 mm/min, was im
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Temperaturbereich bis etwa 1800°C mit frither gemessenen Werten gut
ibereinstimmt. Die radialen Aufschmelzgeschwindigkeiten waren stets ge-
ringer,

- Die Schmelzkaverne hat eine Birnenform.

- An die Schmelzfront schlieBt eine dehydrierte Betonschicht von max. 45mm,

an diese eine teilweise dehydrierte Schicht von max. 55mm an.

- Durch Verwendung einer Glasfaserbewehrung und einer Zweischalenbauweise
der Betontiegel konnte eine betriebssichere Tiegelanordnung entwickelt

werden.

- Erprobte MeB- und Uberwachungstechnik:
In Beton eingebettete Thermoelemente, Zweifarben-Pyrometer, Eintauchther-
mometer, Kérperschallmikrophon, Gasprobenahme, Dampfdetektor, Fernsehkame-

ra, fernbedienbare Kinokamera.
4247 Hydrodynamische und thermische Modelle zur Wechselwirkung
einer Kernschmelze mit Beton

(M. Reimann, IRB)

Druchgefiihrte Arbeiten

Es wurde ein Modell zur thermischen Wechselwirkung einer Kernschmelze mit
einer horizontalen Betonschicht erstellt, Dabei sind die folgenden Annahmen
zugrunde gelegt: Der aus dem Beton in groBen Volumenstrdmen freigesetzte
Wasserdampf bildet zwischen Schmelze und Beton einen instabilen Gasfilm, von
dem sich Gasblasen abl&sen. Durch den Gasfilm wird Wirme durch Leitung und
Strahlung iibertragen., Im Beton bildet sich nach kurzer Zeit ein quasi-sta-
tiondres Temperaturprofil aus, wobei die Wasserfreisetzung bei verschiedenen
Temperaturen stattfindet. Durch die Kopplung zwischen Gasfilmdicke und freige-
setztem Wasserdampfstrom aus dem Beton 1#Rt sich der abwidrts gerichtete Wir-
mestrom als Funktion der Schmelztemperatur iterativ bestimmen., Die Modell-

vorstellungen wurden an einfachen Modellexperimenten iiberprift.

Erzielte Ergebnisse

Berechnet wurden Abschmelzraten von silikatischem Beton unter fliissigem Stahl
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bei vorgegebener Schmelzentemperatur zwischen 3500 K bis 1750 K. Die

Rechnungen stimmen mit den von Sandia vorliegenden Experimenten iiberein.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Das Modell ist zur Abgrenzung des Giiltigkeitsbereichs zu iiberpriifen. Es wird

erweitert zur Beschreibung der Wechselwirkung an geneigten Wanden.

4300 AUSBREITUNGS- UND REAKTIONSVORGANGE VON NUKLEAREN
SCHADSTOFFEN BEI SCHWEREN STORFALLEN

4310 Untersuchung der zeitabhingigen Ausbreitungs— und Reaktionsvor-

gdnge von Spaltprodukten und Aerosolen bei schweren Stdrfdllen
4311 Untersuchungen des zeitabhédngigen Verhaltens von freigesetzten
Spaltprodukten und Aerosolen in LWR-Containments

(d. Bunz, G. Haury, C. Sack, W. Schbck, LAF I)

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Entwicklung des NAUA-Modells zur Beschreibung des Aerosolverhaltens
und die Spezifikation und Konstruktion des Versuchsstandes wurden im wesent-

lichen abgeschlossen.

Erzielte Ergebnisse

Die Arbeiten am NAUA-Modell sind soweit fortgeschritten, daB eine weitere
Verbesserung nur noch anhand der experimentellen Ergebnisse mdglich ist.
Vergleichsrechnungen mit den verschiedenen Modellversionen zeigen deutlich,
daR die Rechenergebnisse nur wenig von den zuletzt eingefiihrten Temperatur-
funktionen abhingen, sondern daB die gr6Bte Unsicherheit nach wie vor in der

Unkenntnis der mikroskopischen Aerosolprozesse liegt.

Vergleichsrechnungen wurden auch mit dem in der Reaktorsicherheitsstudie der
USNRC verwendeten CORRAL-Code durchgefiihrt. Beziliglich des Aerosolabbaus ist
das NAUA-Modell dem CORRAL-Code iiberlegen, da es das Aerosolverhalten per
definitionem vorrangig berechnet, wdhrend CORRAL dafiir Eingabeparameter ver-

langt, dieletztenendes nicht verfiigbar sind. Die Unterschiede in den Rechen-
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ergebnissen sind entsprechend groR; dieses Problem wird weiter verfolgt.

Die Fertigung des Versuchsstandes ist nahezu abgeschlossen; die Ausliefe-
rung erfolgt im September Die Instrumentierung fiir die Experimente zur Wasser-
dampfkondensation am Aerosol wurde fertiggestellt. Neben der optischen
Trépfchenwachstumsmessung besteht das Hauptproblem darin, mit ausreichender
Auflbsung die Temperatur und den Wasserdampfgehalt im Verlauf des Konden-
sationsprozesses zu messen., Die Sonden sind fertiggestellt und kalibriert.
Das schnelle Datenerfassungssystem wurde installiert und erprobt. Ebenfalls
abgeschlossen wurden die Vorversuche zur Erzeugung von U02—Aerosol fir die

Experimente,

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Versuche zur experimentellen Bestimmung von fehlenden Parametern werden

begonnen. Im Vordergrund stehen dabei zunichst Kondensationsexperimente.

4320 Theoretische und experimentelle Untersuchung der atmosphirischen
Ausbreitung radioaktiver Gase und Aerosole und der wahrscheinlich-
keitsbewerteten Strahlendosen in der Umgebung nuklearer Anlagen
nach Storfdllen
(H. Dilger, J. Hiller, W. Hiibschmann, K. Nester,

H. Schiittelkopf, P. Thomas, S. Vogt, ASS)

Durchgefiihrte Arbeiten

Fiir den Nahbereich (bis ca. 15 km) wurden 5 Ausbreitungsversuche mit
chemischen Tracern durchgefiihrt. Die Tracer wurden jeweils simultan in

60 m und loo m H8he am meteorologischen Turm emittiert. Drei der Versuche
fanden am spdten Abend bei teilweise stabiler Schichtung der bodennahen Luft-

schicht statt.

Zur Untersuchung der Transport— und Ausbreitungsvorginge im Mesoscéle
(bis iiber 15 km Entfernung) wurden Tetroons aufgelassen und mit Hilfe von
Radar verfolgt. Zwei solcher Ballonfliige wurden am Standort Philippsburg,
zwel weitere in der Ndhe von Bremen durchgefiihrt. Am letzteren Standort
wurde auch die Ortung eines Transponders mit Hilfe eines Radars getestet.

Der Transponder wurde jedoch vorerst von einem Flugzeug transportiert, da
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er fiir den Tetroon noch zu schwer ist . Die Fliige zeigten die Beschrinkungen
der Reichweite des Radars bei Betrieb ohne Transponder, sowie die mdgliche

Verbesserung durch Einsatz eines Transponders.

Ein 15 m hoher meteorologischer MeBmast wird in der Ndhe des KFZK auf
freiem Wiesengelinde betrieben, um die dort gemessenen, fiir die Turbulenz
charakteristischen Parameter mit den im KFZK (Waldgel&nde) gemessenen ver-—

gleichen zu kdnnen.

Ein Vergleich der MeBwerte der Vektorfahnen bei der Kategorie D (neutral)

zeigte eine wesentlich geringere Turbulenz {iber Wiesen als iiber Waldgelinde.

Erzielte Ergebnisse

Die Auswertung der Versuche mit 60 m Emissionshdhe erlaubte es, eine vor-
liufige Kurvenschar der Parameter oy und a, auch fiir diese Emissionshdhe
zusammenzustellen, Diese ergidnzt die inzwischen weitgehend abgesicherten
Ergebnisse mit der EmissionshBhe von loo m. Weitere Versuche mit 6o m
Emissionshdhe sind jedoch zur Bestidtigung der bisher gefundenen Ergebnisse
notwendig.

Das Verfahren zur Transformation der experimentell fiir die Rauhigkiets—
stufe IIT ermittelten Ausbreitungsparameter auf die Stufen geringerer Rauhig-
keit (Rauhigkeitsstufen II und I) wurde so verbessert, daB der EinfluR der
Oberflidchenstruktur auf oy, der bei Waldgeldnde (StufeIII) in der Ndhe der

Quelle stark ausgepridgt ist, gesondert erfaBt wird.
Die Niederschlagsmessungen wurden hinsichtlich Intensitdt und Andauer aus-
gewertet, Weiter wurde ein Verfahren zur Beurteilung der Ubertragbarkeit

eines Katergorienbestimmungsschemas auf andere Standorte entwickelt.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Ausbreitungsversuche werden fortgefiihrt mit dem Schwerpunkt auf abend-
lichen bzw. nichtlichen Wetterlagen im stabilen Bereich. Die Feldmessungen
werden 1978 weitergefiihrt. Tetroonfliige werden in der Oberrheinebene durch-
gefiihrt, jedoch in grdBerem Rahmen erst nach Entwicklung eines leichten

kleinen Transponders.
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4320 - TUH Erstellung und Erprobung eines neuen Rechenprogramms fiir die
Berechnung der Ausbreitung von Schadstoffen in der Atmosphire
unter instation#dren Bedingungen in ausgedehnten bebauten
Regionen
(H. Schultz, E., Voelz, C.D., Wiineke, Arbeitsgr. f.Technischen

Strahlenschutz der T.U. Hannover)

Durchgefiihrte Arbeiten

Es ist experimentell und theoretisch gepriift worden, inwiefern Rechen-
parameter und SystemgrdBen die Belastungsberechnung in der Version A
(einzelne Schadstoffwolke) des XPIC-Programms beeinflussen k&mnen. Soweit
erforderlich, wurden die Ergebnisse bei der Programmerstellung beriicksich-
tigt. In einigen Fillen gelten dieselben Abhidngigkeiten und Konsequenzen
auch fiir die Version B. Zus#dtzlich wurde in beiden Versionen versucht, die

Rechenzeit zu verkiirzen.

Erzielte Ergebnisse

Programmtechnisch diirften die Versionen A und B hinsichtlich der Nachbil-
dung der physikalischen Modelle jetzt voll abgesichert sein. In Zukunft
kénnen daher mit den Versionen A und B meteorologische Einfliisse auf die
Schadstoffausbreitung in der Atmosphire untersucht werden, soweit deren

Erfassung durch analytische Funktionen m&glich ist.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Durch programminterne Optimierung soll die Rechenzeit bei der Programmver—
sion B noch weiter verkiirzt werden. In beiden Versionen soll die Ausgabe
der Ergebnisse in Form von automatisc¢h gezeichneten Belastungs-Isoplethen
ermglicht werden. Ferner sollen anhand von Testrechnungen die Auswirkungen
unterschiedlicher Verteilungen der Diffusionskonstanten bei verschiedenen
Zusatzbedingungen auf das Ergebnis untersucht werden, z.B. bei verschiede-

nen Stabilitdtszustinden der Atmosphire oder verschiedenen Bodeneinfliissen.
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4330 Untersuchung der radiologischen Folgen von Reaktorunfidllen
unter probabilistischen Gesichtspunkten
(W. Hiilbschmann, S. Vogt, ASS; A, Bayer, R, Kalckbrenner,
M Schiickler, INR; F. Horsch, PNS-PL)

Durchgefiihrte Arbeiten

Im Rahmen der deutschen Risikostudie zur Beurteilung der Sicherheit von
Kernkraftwerken mit Druckwasserreaktoren an Standorten in der BRD wird

das Unfallfolgenmodell entwickelt. Das sogenannte Fernbereichsmodell im
Programmteil UFO-BAS wurde fertiggestellt. Dieser umfaBt die Ausbreitung
der Spaltprodukte und deren Ablagerung, sowie die Berechnung der Ortsdosen.
Das Fernbereichsmodell rechnet richtungsunabhingig und ist damit fiir den
Fernbereich (etwa ab 30 km) geeignet, in dem weder die genaue Bevdlkerungs-
verteilung noch die Windrichtungsédnderungen einen wesentlichen EinfluR

auf die berechneten Schiden haben.

Der Programmteil UFO-DOWI des Unfallfolgenmodells, welcher ausgehend von

den Ortsdosen die gesundheitlichen Schdden der Bevdlkerung nach schweren Re-
aktorunfidllen berechnet, wurde in der Version filir die Phase A der deutschen
Risikostudie fertiggestellt. Die dabei anzuwendenden Dosisfaktoren wurden
einer kritischen Durchsicht unterzogen und die Bevdlkerungsdaten eines Re-

ferenzstandortes in eine fiir das Programm geeignete Form gebracht.

Zur Berechnung der radiologischen Belastung iiber den Ingestionspfad wurden

altersabhingige Verbrauchsdaten erarbeitet.

Erzielte Ergebnisse

Es wurden die Unfallfolgen fiir ausgewdhlte Unfille, deren Freisetzungs-
vektoren von der GRS erarbeitet worden waren, berechnet. Die Unfallfolgen
wurden in Form der Schadeng—/Wahrscheinlichkeitsvertei1ung flir akute Todes-
fille, Todesfdlle durch Krebs und fiir die genetischen Schiden ausgewiesen.
Schon die Zwischenergebnisse in Form der Dosierverteilungen zeigen, daB bei
den zu erwartenden thermischen Auftrieben der emittierten radioaktiven

Spaltprodukte die Zahl der akuten Todesfille vornehmlich von der Aufenthalts—
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zeit der BevOlkerung im Bereich der abgelagerten Spaltprodukte abhingt,
Die 24h-Knochenmarks-Dosis durch Bodenstrahlung iibertrifft fiir alle atmos-
phidrischen Ausbreitungsbedingungen weit die durch externe Strahlung aus

den Wolken oder durch Inhalation.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die bisher vorliegenden Ergebnisdaten sollen so sortiert werden, daB die
Zeitabhdngigkeit der Dosen an bestimmten Aufpunkten dargestellt werden
kann.

In Zusammenarbeit mit dem IFU und eventuell anderen externen Forschungs-—
stellen sollen die in der gegenwirtigen Fassung des UFO-DOW I enthaltenen,
dem WASH l400 entliehenen Modellvorstellungen zur Evakuierung, Umsiedlung,

Dekontamination etc. einer griindlichen Uberarbeitung unterzogen werden,

Nach Implementierung des Nahbereichsmodells werden Vergleichsrechnungen

zu ausgewdhlten, frither mit dem Fernbereichsmodell durchgefiihrten Rechnungen
unter identischen Randbedingungen durchgefiihrt, um den Gewinn quantitativ
abschitzen zu konnen. Zur Vorbereitung der Risikoberechnung fiir die ganze
Bundesrepublik werden Wetter— und Bevilkerungsdaten fiir alle Kernkraft-

werkstandorte gesammelt und gesichtet,
4400 EINDAMMUNG UND BESEITIGUNG DER FOLGEN VON STORFALLEN
4410 Isolierung und Beseitigung von Kontaminationen

4411 Entwicklung von Dekontaminationsverfahren

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

Durchgefiihrte Arbeiten

e et T s v st St . . S i e T e s it P e e s S Gt v . e e et B e

Die aus den thermisch stabilen, waschaktiven Substanzen entwickelte reini-,
gungsintensivste wdssrige Tensidmischung wurde mit und ohne Zugabe von Kom-
plexbildnern - in Abhingigkeit vom pH-Wert - auf ihr Reinigungsvermdgen

gegeniiber Radionukliden untersucht,

A
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Durch Abstimmen der wirksamsten Komplexbildner in der widssrigen Tensid-
mischung wurde ein alkalisch reagierendes Reinigerkonzentrat hergestellt und
die Dekontaminationswirkung an Edelstahl-, Glas- und PVC-Bodenproben sowie

an anstrichbeschichteten Oberflichen nachgewiesen.

Dekontaminationsversuche wurden in Tauchbddern mit verschiedenen konzen-
trierten L8sungen von alkalischem Permanganat, Oxalsiure Ammonium~ bzw.
Natriumcitrat - auch mit EDTA-Zusatz - und Ammonium— bzw. Natriumcitrat/Oxal-
sdure durchgefithrt. Es wurde begonnen, die Wirkung dieser Dekontaminations-
mittel nach Vorbehandlung mit alkalischer Permanganatldsung zu testen. Fiir
Versuche, in denen das Dekontaminationsverhalten im strdmenden Medium

untersucht wird, wurde ein Dekontaminationskreislauf beschafft.

3. Dekontamination metallischer Oberflichen mit Salzschmelzen

Nach Beendigung der Laborarbeiten wurde eine Anlage zur technischen Demon-
stration dieses neuen Dekontaminationsverfahrens aufgebaut. Sie besteht aus
einer Induktionsgliilhanlage zum Aufheizen des zu dekontaminierenden Werkstlicks
und einer Anlage zum Aufsprithen des Kaliumdihydrogenphosphatpulvers auf das
Werkstiick. Nach dem Test dieser Apparatur an nicht kontaminierten Rohren
wurden Dekontaminationsversuche an kontaminierten Rohrstiicken aus dem Kern-

kraftwerk Lingen durchgefiihrt.,

Erzielte Ergebnisse

Nur durch Zusdtze von thermisch stabilen Aminoazetaten oder Polyphosphaten
zum wissrigen, schaumregulierten Tensidgemisch wurden Reiniger erhalten,
deren Dekontaminationswirkung weniger thermisch stabilen zitronensdurehal-

tiger Produkte entsprach,

Mit dem optimierten Reinigerkonzentrat wurden Dekontaminationsversuche durch-
gefiihrt, sein Verhalten im radioaktiven Abwasser untersucht und mit den Er-

gebnissen von Papan-Dekopan verglichen. Es ergab sich:

- der entwickelte Reiniger zeigt an allen vier Kontaminationstrigern eine

geringfiigig bessere Dekontaminationswirkung,
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- die fiir die stdrungsfreie Aufarbeitung radioaktiver Abwisser erforderlichen

Schaumwerte konnten verbessert werden.

- die fiir das Bituminieren des Reinigerriickstandes erforderliche thermische

Stabilitdt wurde erreicht.

Die Untersuchungen iiber die Dekontaminationswirksamkeit der am hdufigsten
in der Reaktortechnik eingesetzten Dekontaminationsl8sungen in Tauchbidern
in Abh#ngigkeit von der Konzentration an kontaminierten Edelstahlproben

ergaben:

- Oxalsiure zeigt gegeniiber anderen untersuchten Chemikalien das beste De-

kontaminierungsverhalten, Als glinstigste Oxalkonzentration erwies sich 17%.

- Vergleichbare Werte erhdlt man mit Citrat/Oxalsiure-Kombinationen, wenn

der Citrat-Gehalt nicht zu hoch ist.

- Ammonium~ und Natriumcitrat ergaben, auch mit Zusatz von EDTA, keine zu-

friedenstellenden Dekontaminationsergebnisse.

~ Um eine weitere Verbesserung der Ergebnisse mit Oxalsiure bzw. Citrat/
Oxalsdure zu erzielen, muR eine einstiindige Vorbehandlung mit alkalischer
Permanganatldsung erfolgen. Die Konzentration kamn geringer sein als

18 NaOH und 3 g KMnO4 pro loo ml Wasser,

3. Dekontamination metallischer Oberflichen mit Salzschmelzen

In den Versuchen mit den nicht kontaminierten Rohrstiicken wurden die opti-
malen Versuchsbedingungen mit der Anlage eingestellt. Bei den Dekontaminati-
onsversuchen konntedie Dosisleistung der Rohrstilicke auf 337 gesenkt werden
(Versuchszeit 45-80 Minuten), Auf Schnittstiicken aus diesen Rohren wurde an-
schlieBend indirekt die verbliebene Aktivitdt bestimmt. Die Auswertung ergab,
daB die Rohre nicht gleichmiBfig dekontaminiert wurden. Die niedrigste Rest-
aktivitidt des Co-60 lag mit 57 entsprechend 0.07}1Ci/cmzin der Rohrzone, wo
die Erwirmung am giinstigsten war (Rohrmittel). Die Ergebnisse decken sich mit

den Laboruntersuchungen (RA 1-5%).
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Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Die Arbeiten werden nach der Beseitigung der Triibungen im Reinigerkonzen-
trat durch Zusdtze geeigneter LSsungsvermittler abgeschlossen. Ein AbschluB~-

bericht wird angefertigt und verdffentlicht.

2, Optimierung der Dekontamination groBer_ Komponenten

Die Versuche werden in Tauchbidern und mit der Kreislauftechnik durchge-
fiihrt. Zum AbschluB werden Untersuchungen mit Reaktormaterialien durchge~

fiihrt. Das Vorhaben wird in diesem Jahr abgeschlossen.

3. Dekontamination metallischer Oberflichen mit Salzschmelzen

Die Arbeiten sind abgeschlossen., Ein, umfassender Arbeitsbericht wird

angefertigt.

4412 Wanderung langlebiger Transurane im Boden und im
geologischen Untergrund
(T.Dippel, A. Jakubick, ABRA)

Durchgefilhrte Arbeiten

Aus ungestdrtem Geldnde wurden Bodenproben zur Analyse auf Pu 239/240
gezogen. Jede Probe entspricht einer 2 cm Bodenschicht. Das Plutoniumvertei-
lungsmuster wurde mit Hilfe eines Computermodelles analysiert. Die mittlere
Verweilzeit T wurde als Transportparameter benutzt. Die Aussagekraft von Tt
wurde durch Vergleich der berechneten mit den analytisch ermittelten Werten

bestdtigt.

Erzielte Ergebnisse

Die Wanderungsgeschwindigkeit des 50%~peaks des Pu02im untersuchten L&R—

Lehm-Boden wurde mit Vouo. = 0.59 cm/a gemessen. In unmittelbarer Nihe der

Probenahmestelle durchgefiihrte HTO-Migrationsexperimente ergaben eine Perko-

lationsgeschwindigkeit filir Wasser v loo cm/a. Mit diesen Werten 148t

HTO
sich eine dimensionslose relative Pu02—Wanderungsgeschwindigkeit berechnen.
- _ -3
Vrel,Pu0, - PPuo,’VEro = 329 ¢ 1o

2 2
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Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die weiteren Arbeiten beziehen sich auf die Abhingigkeit der PuOZ—Mobilitét
von den Bodeneigenschaften, wie spezifische Oberfliche, Ionenaustauscheigen-—

schaften, Gehalt an organischem Kohlenstoff und Karbonaten.

4420 Technik der Rdum— und Demontagearbeiten

4421 Entwicklung von Methoden und Verfahren zur Stillegung
und Endbeseitigung nuklearer Anlagen

( G.W. Kdhler, RBT)

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Untersuchungen zu einer Gesamtanalyse "Sichere Stillegung und Endbeseiti-
gung von Kernkraftwerken'durch Auswertung der im Inland und Ausland erreich-

ten Ergebnisse wurden weitergefiihrt und im Berichtszeitraum abgeschlossen.

Erzielte Ergebnisse

Fiir die Konditionierung von Abfdllen kommen grundsitzlich die folgenden

M8glichkeiten in Betracht:

- Konditionierung im Kernkraftwerk ausschlieflich mit Mitteln des Kern-

kraftwerkes (nur bei kleinen, schwachaktiven Komponenten durchfiihrbar)

- Konditionierung im Kernkraftwerk mit Fremdunterstiitzung

(Bevorzugt bei altersbedingten Stillegungen)

- Konditionierung am Kernkraftwerk in demontierbarer Anlage (sowohl bei
alters—- und stdrfallbedingten Stillegungen, als auch beim Komponenten-—

austausch)
- Konditionierung in zentraler Anlage (sowohl bei alters- und stdrfall-
bedingten Stillegungen, als auch beim Komponentenaustausch; je nach

KomponentengrSBe ergeben sich zum Teil erhebliche Transportprobleme)

Die Ablaufplanung umfaBt s#mtliche fiir die Stillegung eines Kernkraftwerkes
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erforderlichen Tdtigkeiten. Eine Unterteilung in folgende Planungs-

schritte wird vorgeschlagen:

- Vorplanung (Auswahl des Konzeptes, danach Planung der Stillegung

im GroBen)

~ Detailplanung (Auswahl einzelner Arbeitsschritte, Werkzeuge und Hilfs-

mittel, Sicherheits- und Strahlenschutzprogramm)

Parallel zur Detailplanung sind eine Reihe von Aktivitdten als vorberei-

tende Schritte zur Durchfiihrung der Stillegung notwendig.

Mitentscheidend iiber die HBhe der bei Stillegungsarbeiten vom Personal
aufgenommenen Strahlendosis sind die Zuginglichkeit der Komponenten sowie

die rdumlichen Gegebenheiten vor Ort.

Die rdumlichen Gegebenheiten bei den Leichtwasser-Demonstrations-Reaktoren

sind insgesamt als unzureichend zu bezeichnen.

Bei den modernen Leichtwasserreaktoren ist deutlich ein Trend zur gilin-

stigeren Anordnung der Komponenten und Armaturen festzustellen.

Es wird empfohlen, bereits widhrend der Planung eines Kernkraftwerkes die
spdtere Stillegung (totale Beseitigung) stdrker als dies bisher der Fall

war zu berlicksichtigen.

Im einzelnen sind die folgenden Probleme von iUibergeordneter Bedeutung

- Verhidltnis Abmessung / zur Verfiigung stehender Raum
- Verh#iltnis Gewicht der Komponenten / Tragfihigkeit der Hebezeuge

~ Dosisleistung

Bei der Stillegung eines Kernkraftwerkes wird folgendes Vorgehen empfohlen:

- Entfernen aller inaktiven, fiir die weiteren Arbeiten umn8tiger Teile
- Ausbauen und Konditionieren aller Teile mit niedriger Oberflichendosis-
leistung

~ Ausbauen und Konditionieren der GroRkomponenten.
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Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Fertigstellung des Statusberichtes,
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4100 Environmental Impact by Nuclear Power Stations and Reprocessing
Plants

4110 Air Filter Systems in Nuclear Power Stations and Reprocessing
Plants

4111 Post-accident Recirculation Filters for Removal of Fission

Products from the Atmosphere of the Safety Containment

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

Work completed and essential results

Testing of the wave plate droplet separator was terminated., The results
showed that the pressure drop became too high when the removal efficiencies
which are necessary for a post-accident recirculation filter should be
obtained. For this reason the use of new metal fibre droplet separators is
planned which have fibre-strengths down to 4 um, The pressure drop by these
separators should be much lower with removal efficiencies equivalent to the
wave plate type. A filter insert for metal fibre mats has been constructed

and is on order.

A functional test of the plasma aerosol generator for testing high efficien-
cy air filters showed that it worked well under pressures up to five bar.
The construction process for installing the generator in the filter test
rig was terminated. The installation of the aerosol generation device is

to be finished in the third quarter of 1977.

Plans for the near future

The investigation of droplet separators will be continued using the newly
ordered metal fibre filters, After the installation of the aerosol generator
the first tests of HEPA-filters under reactor accident conditions will be

performed.
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PNS 4112 Development of Exhaust Air Filters for Reprocessing Plants
(J. Furrer, J.G. Wilhelm, LAF Il; K. Jannakos, RBT-IT)

Work Performed

The high Toading tests of the AC 6120/H1 jodine sorption material were
terminated. The tests relating to desorption, 1ife time and poisoning
are carried on. Gas-chromatographic investigations are performed of the
dissolver and total off-gas.

For the demister, HEPA filter and iodine sorption filter remotely operated
filter units having the same outer diameters of the containers were designed
with hinged 1ids and enquiries for deliveries were made. Part of the sample
feed and collection devices were tested. A filter housing with a hinged 1id
was built and partly tested. The order for construction of PASSAT has been
placed. Mounting has started.

Results QObtained

Reducing the bed depth of the iodine sorption filter does not entail
difficulties in observing for the simulated off-gas the removal
efficiencies > 99.9 % required with respect to the incoming iodine.

During operation of the iodine measuring probe developed under this program
the iodine concentrations were determined in the course of dissolution. In
the dissolver off-gas upstream of the iodine sorption filters installied in
WAK the organic compounds methyl, ethyl, and butyl iodide were identified
by gas chromatography. The total off-gas contained methyl and ethy]

iodide at measurable concentrations.

Good results on remote handling, tightness and performance were obtained
in cold tests using the reference filter housing. Aerosol feeding and
sampling sections for PASSAT were tested and improved.

Plans for Future Work

Measurements of the off-gas components in the dissolver and total off-gas of
WAK will be continued. The function of the feed and sampling sections and of
the measuring instruments for PASSAT will be examined. After calibration the
measuring instruments will be inserted in PASSAT. Upon the setup of the
PASSAT test facility the single components of the filter system will be
investigated for their performance with respect to the conditions of the

head-end off-gas of large reprocessing plant.
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4114 Exhaust Air Filtering in Reactors
Ageing and Poisoning of Iodine Sorption Materials

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

Work completed

A prototype filter was built for operation over an extended service life
and subjected to first testing in the technical test rig TAJFUN. Two new
mobile testing devices were installed at the Biblis Nuclear Power Station

for exposure of filter carbons to the off-gas from the plant.

Essential results

As a result of previous work a new filter, the multi-path sorption filter
(MWS filter) was developed which allows to expect a substantially longer
service life accompanied by less consumption of sorption material, A patent

has been applied for and licenses have been granted.

Plans for the near future

Laboratory tests on the desorption of pollutants taking into account the

behavior of previously removed radio-iodine,

Use of the testing devices for optimization of the bed depth and of the

MWS filter replacement cycle.
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Determination of the Radioiodine Species in the Exhaust Air
of Nuclear Facilities

(G. Birke, H. Deuber  LAF II)

Work Completed

Measurements were performed with radioiodine species samplers using

DSM 11 as 12 sorption material in the stack exhaust air of a BWR, which
had been put out of operation because of an accident, and of a PWR during
power operation. Moreover radioiodine species samplers with different I2
and CHSI sorption materials were employed in the stack exhaust air of a
research reactor.

Experiments were carried out to determine the removal efficiency of iodine
sorption materials for radioactive gaseous CH3I and C6H5I (iodine benzene).
The preparation of radioactive gaseous HIO (hypoiodous acid) and its
removal by the iodine sorption material AC 6120 was examined.

Essential Results

In the stack exhaust air of the nuclear power stations the portion of

1311 was, apart from 2 sampling periods, less than 50 %. In the
131

inorganic

stack exhaust air of the research reactor the inorganic I prevailed.

Igi removal efficiency of the 12 sorption materia}ngSM 11 and DSM 17 for

I in the form of CH3I and C6H51 was very low. I in the form of
C6H5I was removed by AC 6120 and LMS 13 X-Ag (Linde molecular sieve in the
Ag form) to a very small extent too, by activated charcoal impregnated
with KI or TEDA however to a very high extent. In the experiments
concerning the preparation and removal of 1311 in the form of HIO an iodine
species that was difficult to remove with AC 6120 was found which could be

HIO. Its maximum portion in the carrier gas was 50 %.

Plans for the Near Future

In a PWR measurements will be performed with radioiodine species samplers
over an extended period of time in different ducts of exhaust air.
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{gi removal efficiency of the I2 sorption materials DSM 11 and DSM 17 for
I in the form of I2 will be tested in the relevant range of parameters.
Moreover the removal efficiency of these and other iodine sorption
materials for the iodine species difficult to remove with AC 6120 will be
tested. Further experiments will be carried out to identify this iodine

species.
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4120 Release, Transport and Plate—out of Fission Products in

Reactor Circuits

4123 Reduction of Activation and Contamination of Reactor Circuits

(I. Michael)

Work Performed

The metal loss studies of the steam generator tube material INCOLOY alloy

800 to pressurized water at 34o oC, 150 bar were continued.

Results Obtained

Anomalous behavior of the iron loss was found as a function of the free
oxygen content in the feed water. It appeared that a certain oxygen con-
centration must not be underrated for low iron loss. This minimum point

is 0.5 ppm 02. If this level is exceeded, the iron content rises slightly.
If it is underrun, the iron content in the pressurized water rises sharply,
as is shown by fig. 4123-1, The nickel and chromium contained in the
pressurized water do not exhibit this anomalous behavior. After 3oo hours
these substances also decrease monotonically with decreasing oxygen concen-—

tration.

Planning for the Near Future

These studies will be continued with the alternative material NICROFER 3220

and with LiOH alcalinization of the pressurized water.
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4132 Investigations on the 129

(H. Schiittelkopf, ASS)

I Radioecology

Work completed

129

The measurement of I concentrations in milk and soil samples was con-

tinued. In process solutions of the Karlsruhe Reprocessing Plant the

129 I concentrations were determined. 127

127

I was measured in air. Apparatus
for the collection of I in air were installed in Kiel, Stadeand Gund-

remmingen.

Bssential results

129

The concentrations of I in goats milk were between 0,03 and 1,1 pCi/g.

The soil sample concentrations were between 0,3 and 5,6 £Ci/g. The concen-

127

trations of I in air from the enviromment of the Karlsruhe Nuclear Re-

search Center averages about lo ng Iz/m3 and about 2 ng aerosol bound I/ms.

Plans for the near future

129 I will be continued until the end of 1978.

I measurements in the envirommental air will be finished at the end of

Analysis of milk and soil on
127

1977.
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4140  Separation of Krypton and Xenon from the Offgas of Nuclear Facilities

(R. v. Ammon, W. Bumiller, G. Franz, E. HauB, E. Hutter, G. Kimmig,
G. Knittel, G. Neffe, W. Weinl&nder)

1. General Aim
For environmental protection the gaseous radioactive fission product Kr-85
is to be separated from the offgas of nuclear facilities, especially of

reprocessing plants. It is, furtheron, to be conditioned for final storage.

2. Particular Objectives

The feasibility of the rare gas separation from a gas mixture is to be
demonstrated with the low temperature distillation process in connection
with two prepurifying steps:‘catalytic conversion of O, and NOX with H

0, CO,, NO_ and NH,.

2 2

and adsorption of H2

3. Research Program

3.1 Column behavior and separation factors achievable during the low
temperature distillation of the three component system N,-Kr-Xe.
3.2 Prepurification of the Offgas

3.2.1 Development and operation of a catalytic test bed including a N2

dilution loop and H2 feed control for the reduction of O2 and NOX

with H2.

3.2.2 Measurement of the adsorption capactiy of various molecular sieves
and silicagel and of the desorption properties of Kr, Xe, H,O, CO,, NOX

and NH3.

2

i, Experimental Facilities, Computer Codes

Ad. 3.1 Pilot plant KRETA (feed gas throughput 50 Nm3/h) for the low
temperature rectification of the rare gases; static and dynamic

codes for stage—-to-stage calculations of the column behavior.
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Ad 3.2.1 Dynamic laboratory scale apparatus (throughput 1 Nm3/h) for testing

catalysts; test loop (throughput 10 Nms/h) for tests of H,—analysis

2

and control (H.-safety studies).

2

Ad 3.2.2 Dynamic laboratory scale apparatus (throughput 1 Nm3/h) for
adsorption and desorption studies of gases on various adsorbents.
Pilot plant ADAMO (throughput 50 Nm3/h) as purifying step for

the pilot plant KRETA.

5. Progress to Date

Ad 3.1 Two test campaigns (two and four weeks, resp.) were conducted with
the pilot plant KRETA, the latter one in combination with ADAMO.

Ad 3.2.1 Several test series were performed with the catalytic laboratory
test loop; the corresponding pilot plant REDUKTION (throughput
of feed gas 50 NmS/h, in the loop 500 NmS/h) has been ordered.

Ad 3.2.2 The adsorption and desorption behavior of Kr (traced with Kr-85)
on silicagel and molecular sieve 5A was determined in dry and
moist N2 carrier gas. In the pilot plant ADAMO breskthrough and

elution curves of Kr and Xe on silicagel and molecular sieve 5A

were measured during a two week campaign.
6. Results

Ad 3.1 During the operation of the pilot plant KRETA with the three-

component gas mixture N.—-Kr-Xe decontamination factors (DF) 2 103

in the first column weri obtained for Kr and Xe. There were,
however, also several malfunctions, presumably due to solidification
of Xe. These were accompanied by a pronounced decrease of the DF.
The separation of Kr from Xe in the second column was achieved

resulting in highly pure products.

Material data recently obtained indicate a wider range of xenon
freezing than had been calculated assuming ideal conditions. However,
the freezenings observed rather suggest desublimation of xenon from

the gas phase,

Ad 3.2.1 On the reduction of large Oz—concentrations (5 = 15 %) in the
catalytic test loop a pronounced deterioration of the activity
of the Pt catalyst has been observed caused by the presence

of high humidity in the circulating gas. The reaction temperature

had therefore to be increasged.
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Ad 3.2.2 Dynamic adsorption coefficients for XKr and Xe are about three
times as high on molecular sieve 5A as on silicagel; the values
for Xe surpass the values for Kr by a factor of two (silicagel)
and 5 - 6 (molecular sieve), resp. At room temperature, both

gases can be desorbed quantitatively with N,., Kr faster than Xe.

2)
The results obtained with the small laboratory apparatus are

confirmed by runs with the pilot plant ADAMO.

T. Next Steps

Ad 3.1 Runs with the KRETA-plant using the system N_-Kr-Xe will be

continued in order to find a mode of operatiin, where the partial
solidification of Xe can be avoided.

Sources of trouble detected were eliminated by improvements of the
plant. Following further integral tests parameter and incidentin-
vestigations will be performed.

Ad 3.2.1 Runs with the catalytic test loop also will be continued to find
optimal operational characteristics in case of fast fluctuations
of the 02 content. A faster H2 control system will be installed.
The pilot plant REDUKTION after shipment to our laboratory will
be mounted and put into operation.

Ad 3.2.2 The adsorption and desorption studies with rare gases and other
gases will be continued on a laboratory scale, especially with

acid resistant adsorbents.
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4200  SYSTEM BEHAVIOUR OF NUCLEAR FACILITIES DURING INCIDENTS

4210 Dynamic Load of Components and Systems

4211 Dynamic Load of PWR Pressure Suppression Systems
( R.A, Miiller, IRE )

Work Performed

The infrared measuring equipment used in the
Marviken II tests was described in a brief
technical report. Moreover, a quantitative
comparison relating to the integral flow masses into the
wetwell was made with values determined by other measuring
methods.

In a new series of condensation tests performed in
the Mannheim Large Power Station new accompanying
control measurements were performed on behalf of
TUV Baden (Technical Inspectorate).

The influence exerted by the water in the wetwell

on the dynamic shell behavior was estimated
analytically using a simple model as a first step.

On the problem of possible vibrations occurring in
the feed channels of pressure suppression systems

an investigation was made of the natural frequenciles
of flowing media in rigid channels.

The parameter calculations performed on behalf of and
for the account of TUV Baden, using the specifically
developed computer programs, were terminated. The
KONDAS computer program was also used to investigate
intermittent condensation in the multitube system.
The results obtained, together with directly derived
test data,were used to investigate the statistics

of overlaps in the reactor facility using the
WELLA computer program. Finally, AKUDYN was used
together with a substitute model for coupling
between the fluid and the wall structure in order

to investigate the impacts of the very short term
"pressure needles" observed in the experiments.

Results Obtained

Comparison with the integral mass flows into the
wetwell determined with the different measuring
methods in the Marviken tests confirms the
observation already made when comparing the mass
flows. This gives a satisfactory agreement for the
vapor masses while greater differences can be
recognized for water and air masses.
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The natural frequencies of the suppression pool
calculated taking into account the water in the
wetwell agree well with the frequencies observed

in the blow off tests performed in the Brunsbiittel
Nuclear Power Station. In the flow systems the
natural frequencies depend on the flow rate via a
relatively simple law. With increasing flow rate
the natural frequencies decrease until they
disappear when the sound velocity is attained.

The results of calculations performed with the
KONDAS computer program , telating to the low
frequency events of intermittent condensation, agree
satisfactorily with the experimental data. Also the
calculations made for a multitube system did not
indicate adverse coupling effects.

Plans for Future Work

Experience gathered with the infrared measuring
equipment used in the Marviken II tests are described
in a summary report. This report will also contain a
critical assessment of results obtained,as well as
statements about the reasonable applications of

this measuring method.

The control measurements under way at the Mannheim
Large Power Station will be continued.

In the studies on the dynamic shell behavior
the excitation of the spherical shell by
collapsing bubbles including possible
resonance effects will be subjected to more detailed
investigation . The natural frequencies of the feed
channels in the pressure suppression systems will al-
so be determined analytically for flow rates which
are periodic at one end.

The KONDAS, AKUDYN and WELLA computer programs
developed for the parameter calculations will be
described in separate reports.
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4214 Development of a Radionuclide Method of Mass Flow Measurement
in Non-steady State Multiphase Flows
( R. Léffel, LIT )

1. Work Performed

The evaluation of the Marviken II experiments was continued. The radio-
nuclide measurement unit for the common facility was installed and started

at the end of March.

After first preliminary tests a comparison between the radionuclide measure-
ment and other methods was conducted. The tracer signals were evaluated by cor-

relation analysis., A corresponding evaluation program was developed.

2. Results Obtained

The velocities measured in the blowdown channels during several blowdowns are
on the order of o to loo m/s. Comparison between the velocity of the gas
phase, measured by the radionuclide technique, and the liquid phase, measured
by infrared absorption (also developed within PNS) indicated good consistency
of the measured results. This demonstrates that there was basically no slip

between the gas phase and the liquid phase (smoke flow).

The velocity and density measurements additionally performed at the discharge
outlet proceeded successfully. It was possible to determine accurately the
mass flow of the coolant at the discharge outlet. This was the first appli-
cation of the radionuclide mass flow measuring technique under severe blow-

down conditions.

It was demonstrated that the selected take—off run of 3 m and the range of
measurement of 0.25 m were adequate and yielded suitable results. One result
determined by correlation analysis shows the following.The velocity increased
during the first 1.5 seconds and afterwards decreased to about 26 m/s

(t = 6 sec.). During the time from t = 6 sec to 85 sec a minor velocity re-
duction was detected. The change of velocity between 90 and loo sec was ini-

tiated by actuation of the safety valve at the end of the experiment.
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The density was measured by a vertically directed -ray beam (Ir-192) at
the center of the tube. The results obtained by this method are shown
for the complete blowdown, and with better time resolution for the onset

of blowdown.

The "throttle effect", first observed in blowdown 21, appeared with
even more intensity in blowdown 24, As the safety valve was closed the
density increased by loo 7 and the mass flow by 65 % whereas the velo-

city dropped only insignificantly.

The Marviken II experiments revealed no slip between the gas phase and
the liquid phase in the discharge outlet and the blowdown channels, while
the experiments so far performed at the common facility yielded slip

values from 1 to 4.

3. Plans for the New Future

In addition to continuation of the experiments at the common facility

preparations for the HDR experiments are under way.
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4215 Joint Test Rig for Testing and Calibrating of

Different Methods of Two-Phase Mass Flow Measurement

(J. Reimann, IRB)

Work Completed and Essential Results

The steam-water loop was completed by building in two throttling
valves upstream of the mixing chamber. By producing steam by
throttling the total mass flow may be increased up to 35 Z com=-

pared to the former method of operating the loop. Furthermore, thrott-

ling stabilizes the single phase mass flow measurement.

The data aquisition system and computation of the reference
values has been finished. The computer program contains the
equations of state of steam/water and the calibration curves

for all signal transducers.

The 5 beam Y-densitometer has been finished mechanically and
supplied with the electronics. First calibration tests are fully

satisfactory.

The instrumentation of the air-water loop was completed. At low
quality the mass fluxes are increased by a factor of 5 compared
with the steam-water~loop. The regime of dispersed bubble flow is

fully reached in the test section.

To detect flow regimes in air-water as well as in steam-water

flow,a local impedance probe was used. In addition,the phase
distribution across the channel could be detected by traversing

the probe. The boundaries of the air-water flow regimes detected

by the probe are in good correspondance with other investigations.
For the first time, such experiments have been carried out in horizontal
steam~-water flow. The results iﬁdicate that the region of slug

flow becomes smaller with increasing pressure.

In preliminary experiments the following measuring techniques were
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tested in the steam water flow:

~ Drag body and turbine meter (Euratom Ispra, RS 109)

- Temperature correlation (TU-Berlin, RS 147)

- Drag body (Battelle-Frankfurt, RS 147)
- Radiotracer technique (GER-LIT, PNS 4214)

Plans for the Near Future

- Detailed tests of the measuring techniques sponsored by the
BMFT in steam-water flow (Sept. 1977).

- Detailed tests of the techniques developed by LOFT, Semiscale
and PBF (4. quarter 77).
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4220 Dynamic Load of Pressure Vessel Internals in IWR Loss-of-Coolant
Accildents

4201 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

The eigenfrequencies of the core barrel have been computed with the code
CYLDY2. The results compare well with those obtained from STRUDL/DYNAL cal-
culations. On the other hand unexplained discrepancies exist with SAP IV
predictions obtained elsewhere. A concept for snapback tests of the core
barrel-both, with and without water - has been developed. These tests will
be carried out prior the blowdown tests in order to provide separate checks
of the structural calculations and the fluid/structure coupling without
superimposing the fluid dynamics of the blowdown. Results of blowdown cal-
culations from DAPSY, WHAMMOD and YAQUIR have been documented for comparison
purposes. Work continued on the preparation of the natural convection tests

prior to blowdown.

Essential Results
Favourable agreement between CYIDY2 results and STRUDL/DYNAL results has been

achieved for the eigenfrequencies of the core barrel. First movie pictures

of calculated YAQUIR results have been produced.

Plans for the Near Future

Some details for the mounting procedure of the core barrel have to be worked
out., The hydraulic mechanism for the snap-back tests will be ordered. Data
transmission between HDR and the evaluation programs both at GfK and LASL
will be worked out.

42273 Development and Verification of Coupled Fluid-Structural Dynamic
Codes for Stress Analysis of Reactor Vessel Internals under Blow-

down Loading

(R. Krieg, E.G. Schlechtendahl, IRE)
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Work Completed and Essential Results

YAQUIR has been applied to large PWR blowdown problems and compared with
LECK results. The structural model of CYLDY2 and the fluid model of YAQUIR
have been coupled in the code STRUYA. First tests with the fluid dynamic
systems code FLUST have been successful. The incompressible fluld version

of the 2D coupled code FLUX for HDR-geometry was checked against some ana-
lytical test cases and was used for evaluation of the eigenfrequencies of
the coupled system. Several test cases were run with the two phase flow code
SOLA-DF with satisfactory results.

Remarkable agreement was found between YAQUIR results and experimental data
obtained from shallow water analogy experiments. A test for investigation
of nonequilibrium twophase flow dynamics has been specified in some detail.

The test is to be performed early 1978 in the water loop of the IRRB.

Good agreement was found hetween the natural frequency predictions for the
core barrel obtained from CYLDY?2 and STRUDL/DYNAL, Work started on improve-
ment of the beam mode treatment in CYLDY2, The name of this modified ver-
sion will be CYILDY?3.

The fluiddynamic code SINGl, based on an advanced singularity method and
applicable Lo a broad class of highly transient, incompressible 3*D-problems
with negligible viscosity has been developed and tested. It will be used
in connection with the planned laboratory experiments in order to investi-
gate the effect of the core structure on the blowdown process. Coupling of

SINGLl with structural dynamics is on the way.

Plans for the near Future

The reasons for limitation of the applicability range of STRUYA have to

be localized and removed. FLUX will go into production in its compressible
fluid version. FIUST will be applied to the HDR blowdown problem. Graphical
output for all codes will be enhanced. Work will continue on non-equilibrium
two phase flow analysis and experiment. The code CYLDY3 will be tested in-
cluding small experiments with a cylindrical shell. laboratory blowdown
tests and SINGl-calculations for simulation of the core structure will
start. The simultaneous fluid structural coupling based on SINGl will be
tested.
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PNS 4222 Experimental Data Acquisition and Processing of the
Dynamic Behaviour of the Pressure Vessel Test Inter—

nals in the HDR-Blowdown-Experiments

Work Performed

The test facility consisting of an electrodynamic shaker, an autoclave
system and auxiliary devices was installed and commissioned at IRE, This
test facility serves for the dynamic investigation of prototype trans-
ducers (under blowdown conditions) and for the experimental determina-
tion of the corresponding frequency response functions. The operating
behaviour of the whole system (autoclave system, shaker, and auxiliary
devices) was determined and necessary improvements were made. First
dynamic investigations of one prototype accelerometer and of one

prototype displacement transducer were performed.

An interim report was completed which describes a method of correct-
ing measuring errors associated with the transfer properties of the

measuring gears,.

Results

The first results on the dynamic behaviour of the transducers and
their response to the thermodynamic loads during blowdown have been
positive and even before the whole test program has been terminated
they allow to expect that the transducers will qualify for being
used in the HDR,



Plans for Future Work

Investigations of the behaviour of the prototype transducers will be
carried on according to the test program; mainly long-term tests will
be performed in the autoclave system under combined mechanical and
thermohydraulic loads during blowdown extending over 10 to 15 cycles.
More detailed investigations into the temperature behaviour of accelera-
tion transducers and into the dynamic behaviour of strain gauges are

planned in addition.

A new task is the supervision of development of a new inductive
high-temperature pressure- and differential pressure~transducer.

The corresponding prototype transducers will also be tested in

the test facility described above,
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4230 Fuel Behaviour under Accident Conditions
4231 Theoretical Investigation of the Fuel Rod Behaviour During
a LOCA

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

Work Completed

The verification of SSYST-1 has been continued. Experimental results from

PNS 4238, TREAT (FRF 2) and (PBF(PCM)) were calculated (standard problems),

comparisons with FRAP-T calculations have been performed.

Special emphasis has been put on the calculation of the initial steady
state conditions. Several comparisons of calculations with SSYST and FRAP-T
and with CARO (on behalf of a sample problem specified by KWU) have been
perfromed. The module ODRUSPA for the calculation of the pressure in the

gap has been improved.

An additional module for the calculation of the heat transfer coefficient
in the gap has been developed. The deformation module STADEF2 has been
improved. For the module ZETHYF a special method for the calculation of
the heat transfer coefficients in various flow regimes has been developed.
The steam~water—data processing procedure for the hydrodynamic modules
has been improved, the module ZWERG for the conditioning and processing

of data has been improved for use in SSYST-2.

For the statistical analysis of rod behaviour a computer code was written
to generate input vectors for the statistical variables according to
Conover. Another program was developed to do the regression analysis for

the response surface,

For the Zry caldding material model a data base was set up, it contains

at this time about 150 tensile tests.
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Essential Results

The calculations for the verification of SSYST-1 with respect to tempera-
ture and expansion of the clad showed satisfactory results which were in
good agreement with the experiment (PNS 4238), The verification on behalf
of TREAT- and PBF-experiments (FRF-2 and PCM) was also satisfactory although
several numerical problems had to be solved in order to obtain results of

acceptable quality.

The calculation of the initial conditions with FRAP-S and the comparison

of the results with CARO-calculations did not lead to a quantitatively
acceptable agreement. The coupling of the program FRAP-S with SSYST by

means of the two auxiliary modules FRAPDR and FRASSY now allows a detailed
calculation of the initial state of the fuel pin (as a function, for example,
of the operation conditions and the power history) as well as the following

transient calculation with SSYST.

By means of an improvement of the basic equations for the calculation of
the transient fission gas pressure occasionally occuring instabilities

could be eliminated.

Using the response-surface method for a "black box" it was felt, that it
would be advantageous to approximate not the whole span of all statisti-
cal variables with one single function, rather than identifying subspaces

where local approximations might fit better.

The investigations for the cladding material model have shown that the
three temperature ranges (&, a/f transition, B) in tensile tests could
be clearly iden?ified. The maximum stresses of all these curves follow
in a log o/log ¢ representation very well different Norton type creep

ranges.,

Plans for the Near Future

The verification of SSYST will be continued. Further improvements with
respect to the heat transfer coefficient and critical heat fluxes are
planned. Comparisons with other programs will be continued. SSYST-2 will be

further developed.
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4234  Decay Heat Measurement of 235U in the Time Region from

10 to 1000 seconds

(K. Baumung, INR)

Work Completed, Essential Results

During the tests it turned out that modifications of the pneumatic transfer
system and of the computer software were necessary. The irradiation station
inside the thermal column of the reactor had to be replaced by a new design

in order to meet the tightness requirements.

The data registration and calorimeter control program for the 8K-mini-
computer had to be enlarged to provide optimal temperature resolution
by proper choise of the digital voltmeter and Wheatstone-bridge ranges.
Thus the duration of the computational and dataway operations took more
than the planned 500 msec so that the program, originally written in

Basic-language, had to be rewritten in Fortran,

Now the experimental set up is completed and the installation at the

reactor began.

Plans for the Near Future

After the summer shut-down period the irradiation experiments shall start

at the reactor.



_75_

4235 Material (Zircaloy)-Behavior under Accident Conditions

4235, 1 Mechanical Behavior of Zircaloy-4 Cladding Material
(M. Bolek , IMF IT) )

Work Completed and Essential Results

1. Influence of Zr0, surface layers on_the ductility of Zry-4_temsile specimens

In the o-phase region Zr0,-layers increase the ductility of tensile specimens.

2
Principally the same behaviour is observed in burst tests on Zry cladding.
Preliminar metallographic investigation about cavitation on tensile specimens
have shown that cavitation is supressed even by the presence of very thin

(= 1 um) ZrO2 layer. According to that, the failure is delayed. This phenomenon
is explained on the basis of the hydrostatic stress component associated with
the ZrO, coating. This component compensates the axial stress component (applied

2
stress) which is responsible for the cavitation.

2. Tensile creep under constant load

Isothermal creep tests have been performed in vacuum at temperatures between
600 and 1100°C. The uniaxial stress range Ouni(o) was 5.0 to 78 MPa which
corresponds to an internal pressure P, from 0.8 to 12.7 MPa for "BIBLIS A"

- type cladding. The stress—-rupture behaviour is compared with results from
stress rupture tests performed on Zry-4 tubing. Using the relation between

the hoop stress o and unaxial stress o __,
hoop uni

O = -2—-—- G .

hoop /3~ uni
the agreement for tests at 800°C is very good. The stress rupture behaviour
is influenced:

i) by recrystallisation (for T = 600 and 700°C resp.)

and ii) by the environment (ZrO2 - layer)

From the slope of the stress rupture curves it seems that the temperature
dependence of the stress exponent n is less pronounced as that which follows

from change in strain rate experiments.
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In essential these experiments have been finished, In the report the results
are compared for experimentsconducted in air and vacuum respectively,
The comparison is mainly based on the temperature and strain rate dependence

of the yield stress, the stress exponent and the total elongation resp..

4. The analysis of burst tests results

On the basis of plots: "maximum circumferential strain vers. burst
temperature", the influence of heating modus, heating rate, atmosphere,
inventory, constraints and preoxidation is visualized. The extend of
"ballooning" is strongly dependent on testing procedure (heating modus:
smaller circumferential strains for cladding internally heated as compared
to ohmically heated cladding). There is a distinct influence of the heating
rate (in the a-phase region larger ballons for the lower heating rate)

and the "outer" and "inner" atmosphere resp. (ZrO,-layer, influence of

2
fission products). Generally the smallest balloons are observed on tubing
which failed in the (o + B)—-phase region. In this range the strains observed

seem to be less dependent on testing procedure.

5., On creep curve calculation on the basis of ¢ ~ ¢

Principally the constitutive equation

. n
E =A (Do (1
o 0.

i
(where éo is the engineering strain rate and ¢ is the true stress resp.,)
can be easily integrated assuming that the structure parameters ¢i (e.g.
grain diameter, phase composition etc.) remain unchanged during creep.
For creep at constant load the stress o increases with strain. Assuming

constancy of volume during creep it follows from eq (1)

€ = -1 for t < t

0 1 R (2)
[1 - t/t] n-1
R
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€ is the "primary" creep strain and t
o,p R

€ << | eq (1) can take the form
o,p

is the time to rupture. For

n .
: - A (1) 0(0) - e (0) for t <ty (3)

|

1
t 1-1/n

g A R -

For practical calculations an appropriate maximum value for €, can be

chosen from the experiment and together with t_ the limiting (maximum) time

R

t < t_ is obtained from eq (3). This time t should limit the reliable
max r max
range of comparison between experiment and calculation (e. g. instability

of tensile deformation).

Plans for the Near Future

1. The deformation behaviour of ZrOZ—layers (composite material Zry/ZrOZ).
2. Investigation of the fracture "Morphology".
3. Isothermal tensile creep tests
a) in an oxidative atmosphere
b) with peroxidized specimens in vacuum.
4, Temperature-transient tensile creep test at constant load.

5. Isothermal creep-burst tests on preoxidized cladding.
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4235.2 High Temperature Steam Oxidation of Zircaloy 4
Cladding Tubes

(S. Leistikow, IMF/II)

Work Completed and Essential Results

To determine the oxygen distribution across the oxidized wall of Zircaloy 4
tubing the post-test evaluation of isothermal steam oxidation experiments
was performed in parallel by hardness measurements, microprobe analysis, and
theoretical calculations based on physical properties and the Zr-0 phase -
diagram. The comparison of the results gained in this way showed that the
theoretical assumptions of oxygen distribution are in good agreement with
the experimental findings.

The jsothermal/isobaric creep-rupture tests of one-sided closed Zircaloy 4
capsules under superimposed steam oxidation were continued at 1000-1300°C.
Thus, the mechanical properties in argon and steam could be compared now
over the total range of 800—1300°C. The experiments proved again the streng-
thening and ductility reducing effect of steam oxidation on Zircaloy 4.
These effects could be recognized the earlier the higher the test temperature
was chosen. For all experiments a nearly equal internal pressure threshold
value of 7-8 at was found below which no capsule ruptured, which indicates
that - with increasing temperature - the decreasing strength of the material
was overcompensated by the strengthening effect of steam oxidation. Far
higher pressures had to be applied to rupture strongly oxidized capsules.
The band of maximum circumferential elongations in steam differed clearly

at all temperatures from that in argon.

The scanning electron microscopic and metallographic examination of single
specimen creep tests (900°C) showed that crack formation occurred at 3-4 %
elongation. The crack density increased with pressure, the crack width
increased with time-to-rupture. Thus, higher internal pressure produced
numerous cracks of medium width, Tower internal pressure a smaller number,
but broader cracks. By metallography and following planimetric analysis

of creep-deformed and ruptured capsule surfaces, the extent of the creep-
assisted surplus in oxidation was determined. The extent of oxidation in
the a/B-transformation region (900 and 950°C) was at all times not higher
than that at 1000°C in the unstressed condition.
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First temperature-transient/isobaric creep-rupture experiments were
performed in steam under inductive heating. A good agreement could be
stated between the results of first isothermal/isobaric experiments
and those of the creep-rupture tests in the resistance heated furnace.
Thus, a reliable performance of the new experimental set-up will be
achieved when LOCA-temperature-transient testing will be performed.

Plans for the Near Future

Documentation of kinetic results. Isothermal creep-rupture testing of
capsules in steam at temperatures <800°C and after preoxidation. Creep-
rupture testing under temperature-transient conditions.
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4235.3 Influence of Oxide Fuel and Fission Products on the Mechanical

Properties of Zry Cladding Tubes under Accident Conditions

(P.Hofmann, IMF I)

Work Completed

- Testing of a new apparatus allowing to perform burst experiments
with short Zry cladding tubes under inert gas (TUBA; Tube Burst
Apparatus).

—~ Performance of temperature and pressure transient experiments on stress

corrosion cracking of Zry-4 cladding tubes caused by iodine.

~ X-ray and microprobe investigations of the reaction products formed

during the chemical interactions between UQ, and Zry.

2
- Determination of the U02/Zry reaction kinetics (PCM experiments). In-

fluence of simulated fission products and thin ZrO, layers on the

2
internal cladding tube surface on the U02/Zry chemical interactions

and on reaction kinetics.

Essential Results

- In the new test facility (TUBA) first burst experiments were
performed with Zry-4 cladding tubes while the cladding material tem~
perature, the internal tube pressure and the deformation of the
cladding tube were measured continuously. The deformation of
cladding tubes is recorded by a high-speed camera, The films are
subsequently evaluated by an electronic picture analyzer; the in-
crease of the projected tube cross—sectional area is determined as

a function of time.

- The first burst experiments with Zry tube specimens containing iodine
clearly show that the cladding material can fail as a results of
stress corrosion cracking. At burst temperature 5_85000 the maximum
circumferential strains and rupture stress of iodine containing spec-

imens are distinctly smaller than that of Ar reference specimens.
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Above 850°C the influence exerted by iodine on the mechanical prop-

erties of Zry-4 decreases markedly.

- The examination of the fracture surfaces by scanning electron
microscopy show that the fracture has nucleated at the surface exposed
to the corrosive environment. There are two well defined types of
fracture features, mnamely intergranular cracking, and ductile shear.
As cracks propagate through the tube wall the principle mode of
failure changes from intergranular cleavage to ductile dimpling.

This change of fracture mode occures because the thickness of the

remaining tube wall decreases but still has to sustain the load.

In the absence of iodine the fractography of tubes showes an entirely

ductile mode of failure.

- X-ray diffractometer studies of the U02/Zry interaction zones yield
the formation of o-Zr(0), o-uranium, and a (U,Zr) alloy, part of

which still containing some U0, finally dispersed.

2

- Obviously, simulated fission products (Cs, I, Te) do not exert an
influence on the chemical interactions between UO2 and Zry. Part of
the Te is detected together with Cs at the reaction front in Zry.
Thin ZrO2 layers on the inner surface of the cladding tube are able
to prevent U02/Zry reactions up to IOOOOC. At higher temperatures
the ZrO, layer has no longer a protective effect. ZrO, is dissolved

2 2
while reacting with Zry and o-Zr(0) is formed.

- In the UOz/Zry chemical interactions under PCM conditions the in-—
dividual reaction zones grow between 1000 and 1400°¢ according to a
parabolic time law. Oxygen diffusion into Zry is the rate determining

step of the U02/Zry reaction.

Plans for the Near Future

- Systematic study of the deformation behavior of short uo,, filled

Zry tube specimens under isothermal isobaric test conditions.

—~ Isothermal and transient experiments on stress corrosion cracking

of Zry cladding tubes caused by iodine.
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- Influence of the UO2 oxygen potential and of thin ZrO2

the stress corrosion cracking behavior of Zry cladding tubes.

layers on

~ SEM investigations of ruptured Zry-4 tube specimens; determination

of the mechanisms leading to cladding tube failure.

=~ Determination of the UOZ/Zry reaction kinetics. Influence of simulated

fission products on the reaction kinetics.
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4235.4 Burst—tests of Zircaloy Cladding Material under Combined Mechanical

and Chemical Load

( S. Leistikow, L. Schmidt, IMF )

Work Completed and Essential Results

Besides single effect experiments burst tests are going to be prepared
for a more realistic description of Zircaloy cladding behavior under
LOCA-typical temperature- and pressure-transient conditions and fuel

and coolant interaction. An experimental test facility is designed in
which pressurized fuel rod simulators will be electrically indirectly
heated in steam. The main material properties to be measured as function
of temperature and time will be the maximum circumferential elongation,
the time-to-rupture, and the extent of external and internal oxidation.
At present the concept for its layout is completed and the main compo-—

nents are going to be ordered in the near future.

Plans for the Near Future

Order of main components, construction of the facility, further

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

Work Completed
This experiment will be called from now COSIMA (= controlled single rod

blowdown simulation experiment Karlsruhe ).

Electronic data processing and computerized control of blowdown using the

CALAS-system is ready for operation and has been tested. A flexible control
program including direct data input from the experimental area to the com-
puter has been provided, as well as a quick-look evaluation possibility, to

be used immediately after experiments.

Afirst computer-controlled blowdown experiment has been performed success-
fully.

Essential Results

A first evaluation of the experimental data showed that the test instrumen-
tation works as expected - this also holds for the recently developed true-
mass-flow-meter (for transient two phase flow measurements) and for the

pyrometric device for measuring cladding temperatures.

The test rig now is ready to start the full experimental operation.

Plans for the Near Future

The next experiments (about 20) with the simulation rod will be performed
for optimizing of control programs and the main experimental procedures

and parameters.

Besides the following activities are planned:

- Further improvement of the true-mass-flow-meter,
- test of the evaluation code with a consistent set of measured data,
- and preparation of the indirectly heated test pin for heat transfer

measurements inside the test section.
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4237 Investigations on the Fuel Rod Fallure in the Second
Heatup Phase of a Loss-of-Coolant Accident.
In-rPile Tests with Single Rods in the DK Loop of the
FR2 Reactor.

(B. Répple, RBT)

Work Completed

The test program covering six nuclear specimens of the B test
series (specimens not subject to pre-irradiation) was performed
according to schedule. In three of the tests the vapor bypass
recently installed was operating for the puirpose of checking.

Design was completed of the handling device for assembling pre-
irradiated gpecimens. The components are being fabricated and
part ot them are being tested already. Training in h.indling was
performed.

Pre-irradiation was continued of three rigs accommodating 6 rods
each.

A modified fuel rod simulator (BSS 07) was mounted for additional
investigations of temperature measurements and for testing the
BSS version capable of ballooning.

The comparison calculations with respect to the tests performed
at IKE were continued using the data obtained in the BSS 05
test series.

A report was published on the methods and results of dimensional
characterization of the cladding tubes of all nuclear rods.

The data of test N2 A 1.1 and the results of the post-test
examinations - without metallurgical evaluation - of the fuel

rod sample were summarized in a document.
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Essential Results

Five tests of the B series yielded results on the burst pressure
«nd burst temperature, which lie well within the scattering band
of the failure data obtained in out~of-pile tests performed

by other workers. In one test the rod remained intact due to

the absence of internal pressure during the test.

The steam flow past the specimen through the steam bypass in its
present state had a measurable influence on the transient tem-
perature rise of the cladding.

The coupling and welding device for assembly and instrumentation
of pre-irradiated specimens was completed and tested and is now
ready for operation.

The pre-irradiation rig provided to reagh a burnup of 20,000 MWd/tU
is approaching its target burnup.

The comparisons made between calculated and measured temperatures
of BSS 05 reveal once more a steeper temperature rise in the

test during the first 12 = 15 seconds. The agreement was good

for the rest of the plot. The deviation in the temperature

range around 800 ©°Cc is less than 5 %. The representation of the
heatup gradients makes clearly visible the c_ variation of Zry

in the range of phase transition. At a higher power level

this effect is even more pronounced.

Pluns for the Near luture

First BSS 07 will be used in several runs for testing the concept
of a BSS capable of ballooning, and for testing a new

mixer design, and to reduce the errors in temperature measurements.
Subsequuntly, fabrication will start of a series of fuel rod
silmulators capable of ballooning.
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Priority will be given to the completion and testing of the hand-
ling components for pre-irradiated specimens as well as to
mounting of 4 to 5 specimens of the 20,000 MWd/tU burnup level

(F series). Immediately after mounting the test will be performed
in the FR2 reactor.

The bypass section will bhe calibrated and retested during the
BSS 07 test.

The influences of the bypass steam flow on the heatup ' ehavior
ol the rod cladding will be the subject of theoretical investi-
gations to be performed at IKE; the calculations relating to
the electrically heated rods will be terminated.
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4238 Investigations of the Fuel Rod Behavior in the Low Pressure
Phase of a LOCA and of the Interaction between Ballooning

Zircaloy Claddings and Emergency Core Cooling.

(K. Wiehr, IRB)

Work Completed:

- Characterization of 13 fuel rod simulators for the bundle ex-
periment by means of improved photoscanning (temperature dis-

tribution).

- Experimental verification of the theoretical model of the

capillary pressure measuring system.

- Experiments on separate effects in shortened fuel rod simula-

tors.
.. non-adiabatic and adiabatic experimental conditions
.. indirect heating of unconstrained empty cladding tube

sections.
- Bundle heating experiments with flooding for functional checks.

- Burst experiment on a full length fuel rod simulator in a

quasi-adiabatic environment with steam.

Functional check of quotient pyrometer.

Essential Results:

For measuring the temperature distributions in the rods the
photoscanning method was improved by determining correction
isotherms. Photoscannings were completed for the heater rods

of thirteen full length fuel rod simulators.

For the capillary pressure measuring system a relation was ob-
tained which allows the actual pressure development at the point
of the expected balloon to be calculated by taking into account
the temperature distribution over the capillary. A number of ex-
periments carried out ‘at different temperature levels showed

good agreement with the theoretical results.
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Comparative cladding tube burst experiments were performed on
shortened fuel rod simulators in air under adiabatic and non-adiabatic
experimental conditions, the shroud tube being directly heated
only in the case of adiabatic experimental conditions. The adia-
batic experiment resulted in slightly higher burst temperatures,
slightly lower burst pressures, but considerably higher circum-
ferential burst strains due to much smaller azimuthal differen-

tial temperatures.

Three bundle heating experiments with subsequent flooding
were performed. They served for commissioning and checking the
loop for bundle tests and for verification of the improved

service program for the display and on-line representation.

A first integral test with a full length fuel rod simulator
in a nearly adiabatic steam atsmosphere produced the following

results:

- Circumferential burst strain of 51%.

- Circumferential strains in excess of 337 limited to lengths
of approximately three rod diameters.

- Burst temperature and burst pressure similar to the shortened
fuel rod simulators.

- Deformation shape also similar to the shape in the shortened
fuel rod simulator tests, despite of minor azimuthal diffe-
rential temperatures.

- Practically no strains at the points of spacers.

Plans for the Near Future:

~ Further single rod tests on full length fuel rod simulators

- Bundle experiments in steam and with flooding.

- Further experiments on separate effects accompanying
ballooning of shortened fuel rod simulators.

- Continuation of functional checks and calibration of the
quotient pyrometer.

- Supporting theoretical work.
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4239 Influence of the Size and Shape of Coolant Channel Blockages upon
Core Cooling in the Reflood Phase of a LOCA
(S. Malang, IRB)

Work Completed

120 tests have been performed with a row of 5 rods using grid plates as
blockage simulators to study the two-phase flow passing through the
uniformly blocked channels and to analyse its cooling effect upstream
and downstream of the blockage. To complete this series rods with sleeve
blockages have been prepared.

In preparation for tests with a 25 rod bundle, heater rods and the test
section have been ordered.

The evaluation of the tests performed was continued.

Essential Results

The results were obtained in tests with forced feed at constant flooding

ratesand with two different plate type blockage simulators reducing the

cross section of all subchannels uniformly by 62 % and 90 7,respectively.

Comparing the measured transient temperature behaviour for tests with the

same flooding rate in blocked and unblocked configurations it can be

concluded:

The presence of the blockage plate

- improves the heat transfer downstream of the blockage plate as an effect
of the atomization of water droplets in the two-phase flow when

passing through the blockage.

- does not change the heat transfer upstream and very far downstream of

the blockage plate significantly.

Plans for the Near Future

- Tests in a row of 5 rods are continued using sleeve blockages.
- Testing with the 25 rod bundle will start in early 1978.
These tests will be performed with both uniform blockages and blockages

covering only a group of channels.
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4240  Core Meltdown of LWR
4241  Experimental Investigations of the Meltdown Phase of UOZ-Zircaloy

Fuel Rods under Conditions of Failure of Emergency Core Cooling

(S. Hagen, RBT-IT)

Work Completed

In the reporting period experiments with bundles of 7 fuel rod simulators
and 36 reflector rods were performed in non oxidizing (He) and oxidizing
atmosphere (He / 20 7% 02). The supply of oxygen was limited, so that less
oxygen was available than was necessary for the full oxidation of all

the rods. In this way we intended to simulate the limited amount of steam.
To the oxidizing atmosphere some of the bundles also contained spacers, The
central rod was heated with separate control , or was unheated and

contained solid pellets.

Results

The bundle experiments in He should give us mainly information on the
refreezing behaviour of the melt between the rods. The experiments
show that the melt tends to refreeze between the rods, rather than to

drop down. Solified droplets can be found ati all heights of the bundle.

With large amounts of melt the molten material tends to solidify on the
bottom electrode as a lump, the vertical dimensions of which are larger
than the horizontal. The melt refreezing between the outer rods of the
heated center forms 'walls'", so to speak. On the other hand,the melt

penetrates into the holes of the water cooled electrodes.

These results can be tramnslated to the behavior in the core, i.e., it

is conceivable that:

1. There may be the formation of a solidified bottom layer above the

residual water of an initially flooded core.
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2, In a dry core the melt may penetrate the groundplate, which heats up

together with the core.

The bundle experiments in an oxidizing atmosphere with lack of oxygen show
that there exists a strong axial dependency of the oxidation. During upward
streaming along the rod the oxygen is consumed. The oxidation begins at the
lower end and is limited to a region depending on the total amount of oxygen

available,

Thus, in a bundle experiment, only the lower half of the central rod was so
heavily oxidized as to avoid melting of the can when the melting temperature
of Zircaloy was exceeded. For this experiment only half of the necessary

oxygen was available.

An additional supply of oxygen on one side of the central rod enlarged the
oxidized region on this side only. From this it can be seen that the forma-
tion of quite different oxide layers close together is possible when only

the oxygen content of the adjacent atmosphere is varying analogously.
Even in these experiments with oxygen deficiency, the oxide layers formed

between spacer and can were thick enough to prevent the melting of the can

by the molten spacer,

Plans for the Near Future

In the next reporting period the bundle experiments in oxidizing atmospheres
with limited oxygen will be continued in steam with varying amounts up to
excess. Parallel to this experiments on rods with solid pellets will be con-
ducted in the radiation furnace. The experiments on the influence of the

absorber rods will be started.
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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

The release experiments with inactive melt material composed of 30 g-
Corium samples have been completed. After installing a Ge(Li) detector
at the rear side of the primary filter and after accurate insulation
against the HF-field of the power supply it is now possible to make
on-line measurements of released radioactive fission and activation
products. Six melt experiments have been carried out with activated
steel and zircaloy specimens for testing this technique.

An additional Ge(Li) system has been installed and is being calibrated
for off-line measurement of the activities which remain in the
crucible after the melting experiment and also of those which are
associated with the aerosols deposited on the walls of the transport
line and on the membrane filters,

Several test runs for producing slightly active fissium pellets have
been completed successfully. The homogeneity of the first batch of 20
fissium pellets containing nuclides of the elements I, Cs, Se, Te, Cd,
Mo, Sb, and Ag was determined. Furthermore, two release experiments
under air were carried out with Corium-E samples containing two of

these 5g—fissium pellets.

Essential Results

It was found that the release of the main corium components depends in

the following manner on the most important parameters:

temperature: increase of about 2 orders of magnitude in the range of

2100°C. ..2900°C

atmosphere: for Fe, Cr, Co, Mn the release is similar in Ar and air,
but seems to be nearly one order of magnitude less in
steam; U appears to be much more volatile in air than in

argon or steam

pressure: in argon, a strong influence on the boiling point of the

metallic corium components was found; after exceeding the
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boiling point (2600°C at 0.8 bar, 2800°C at 2.2 bar) the
release increased very rapidly; under oxidizing conditions
this effect was less marked (in air) or not at all appar-

ent (in steam)

flow rate: there is an influence on the transport behavior of the
higher volatile products such as Mn, Sb, and Sn. At
10 1/min flow rate and equal total release, the fraction
of these products which reach the filters is 3-10 times

higher than for 1 1/min.

The experiments with activated steel and zircaloy led to a general agreement
with the earlier release values determined by activation analysis (AA). For
Zr however, a lower release fraction was found which is due to the fact

that in the case of AA during irradiation an additional amount of Zr-95 is
formed by the fission of uranium and so the resulting values for Zr are

always too high.

Two release experiments were carried out with fissium under air (1.5 bar).
The following table containes the results for the total release, i.e. the
sum of the activities found on the walls of the transport line and on the

membrane filters, in percent of the initial inventory:

o

Tmax (c) Mo Sb Se Cs Ag cd Te
2000 1.96 2.23 25.42 27.57 28.7 35.25 42.09
2160 2.53 4.10 28.54 26.14 34.4 33.86 39.88

These values should be seen as preliminary results because a total balance
which also takes into account the fission products remaining in the melt

has not yet been established.
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Plans for the Near Future

The next steps will be:

- modification of the melting plant SASCHA for operation with a new power

supply which allows production of corium melts in the kg-range; for this

purpose a new HF-transmission and a heating/cooling system with increased

power are also needed.

- adjustment of the transport and filter line to the higher aerosol flows

expected in the course of release experiments with larger melt masses,

- investigation of the physical and chemical characteristics of fissium

pellets with varying composition.
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4244 Constitution and Reaction Behaviour of LWR-materials under Core
4245 Melting Conditions

(H. Holleck, S. Nazare, G. Ondracek,, A, Skokan, IMF I)

Work Completed

1. The reaction behaviour of fission products in the core melt was in-

vestigated under oxidizing conditions.

2. Further melting experiments with coriumt+concrete were performed in an
inert atmosphere. Concrete containing limestone aggregates was also

used .

Essential Results

1. The reaction behaviour of the fission products can be explained by
the different relative stabilities of the oxides. While the rare earth
metals and zirconium are oxidized in the fuel, Mo and Tc are oxidized
at the same time as the steel components enter the oxide melt., The

platinum metals remain in the metallic state.

2, The oxide part of the corium melt is rapidly mixed up 1ith molten
concrete containing limestone aggregates. According to the
aggregate type the following differences are observed:

a) silicate: The solidification of the oxide melt leads to a
vitreous material even if it is cooled down slowly (IOC/min).

b) limestone: The solidified oxide melt contains several crystalline
phases (predominantly Ca2(U,Zr)04). Thg solidification temperatures
of the melt are higher than those of the corresponding silicate

type melt,

Plans for the Near Future

The chemical interactions in the complex system containing corium+tconcrete
+fission products with regard to reactions and vaporization behavior will

be checked by further experiments.
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4246 Experiments with Simulated Large Core Melts
(D. Perinit, B. Kammerer, H. KnauB, A. Mack, B.Seuka, RBT/IT)

Work Performed

The following activities were performed to design and de-

velop a melting facility:

- calculation of costs for the melting facility,
- determination of space requirements,

- calculation of pressure waves generated in case of a

hydrogen and steam explosion, respectively, in the safety

vessel,

- calculation of the propagation of the melting front in

concrete crucibles.

In addition, preliminary tests were performed and evaluated
to investigate the phenomenology of the coremelt/concrete
reaction relat ed to the development of the melting techno-

logy and measuring technique.

- corium melts ( ¢0,5 kqg)
- cast iron melts ( €160 kg)
- thermit melts ( <250 kqg)

Results obtained

1. Seperation of metallic from oxide melts, with the metal
underlying the oxide.

2, Jets of hydrogen flame.

3. With flat melts, toroidal circulation cells, downward in
the middle.

4, Highly viscous bubbles in oxide melts.
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The 250 kg Fe-melting experiments by Thermite reaction and
with concrete crucibles have shown a strong dependence of the
erosion velocity on the pool temperatures. The velocities va-
ried from 4o mm/min to 5 mm/min with temperatures from 3006°C
to 1500°C. In the temperature range of 1800°C this agrees well
with information of other experiments. The radial velocities
were lower than the axial.

5. The melting cavity takes the shape of a pear.

6. A dehydrated layer of 45 mm maximum thickness joins the mel-
ting front, followed by a partly dehydrated layer of 55 mm
maximum thickness.

7. By use of a fibreglass reinforcemnet and a doublesshell design
of the concrete crucible a configuration was designed which

operated in a reliable manner.

8. Proven measuring and monitoring techniques were found to be:

a) thermocouples embedded in concrete,
b) two color pyrometers,

c) dip-in thermometers,

d) contact microphones,

e) gas sampling,

f) steam detector,

g) television camera,

h) remotely operated movie camera.
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4247 Hydrodynamical and thermal models for the interaction

of a core melt with concrete

(H. Alsmeyer, L. Barleon, J. Koster, I. Michael,
U. Miiller, M. Reimann, IRB)

Work Completed

A model was developed to describe the downward penetration
rate of a core melt on a horizontal layer of concrete. The heat
transfer processes are assumed to be dominated by the gas flow
released from the decomposing concrete and forming an unstable
gas layer between concrete and core melt. The departure of gas
bubbles from the unstable layer is similar to the film boiling
phenomenon.The downward heat flux is transmitted by conduction
and radiation through the unstable layer. The concrete de-
composition model includes steam and gas release fronts in-

fluencing the temperature distribution in the concrete.

Essential results

The downward heat fluxes and the concrete decomposition rates
for liquid steel on concrete were computed for a large tem-
perature range., The results agree in the large with the ex~-
periments of SANDIA-Laboratories (SANDIA 76-0369) and

with the thermite experiments recently carried out at GfK,

Karlsruhe.

Plans for the Near Future

Applicability and limitations of the gas film model will be
considered. The model will be extended to describe the thermal
interaction of core melt and concrete for inclined and vertical

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

4310  Study of the Time Dependent Distribution and Reaction Provesses
of Fission Products and Aerosols in the Atmosphere anlHydrosphere

Following Major Incidents
4311  TInvestigations on the Interactions of Fission Products and

Aerosols in LWR-Containments

( H. Bunz, C. Sack, W. Schidck, LAF I )

Work Completed

The NAUA model describing aerosol behavior has been further developped.

The specification of the experimental facility was completed,

Essential Results

The improvement of the NAUA model has been advanced so far, that further
improvements can be achieved only with the aid of experimental results.,
Comparison of the different model versions showed that the recently built
in temperature functions have only small influence on the results, but
that the greatest uncertainties are due to the lack of the data of the

microscopic aerosol processes.

Comparison with the CORRAL II code were done, too. Concerning the aerosol
removal, the NAUA code is more realistic because it calculates the aerosol
behavior directly.

CORRAL needs input data for aerosol removal calculations, which are not
known in most cases. The results obtained with both codes are quite

different, especially for long term calculations.

The construction of the experimental facility is nearly completed, the

installation will be done in September.
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The instrumentation for the steam condensation experiments is completed.
The fast techniques for measuring droplet growth and related thermodynamic
data have been tested. The data aquisition system has also been tested.
Preliminary experiments for generating sufficieht concentrations of U0~

aerosol were successful,

Plans for the Near Future

After the installation and testing of the facility the experiments on

steam condensation in pressure of aerosol will be started.
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4320 Theoretical and Experimental Investigations of the Atmospheric
Diffusion of Radioactive Gases and Aerosols
(H. Dilger, J. Hiller, W. Hubschmann, K. Nester, H. Schiittelkopf,
P. Thomas, S. Vogt, ASS)

Work completed

In the direct environment (up to 15 km) five diffusion experiments were
carried out using chemical tracers. The tracers were emitted simultaneous-
ly from the meteorological tower at 60 and 100 m heights. Three of the
experiments were performed at night under conditions of partly stable
stratification.

To investigate the mesoscale (above 15 km distance) transport and

diffusion in the atmosphere tetroons - balloons of constant volumes -

were made to ascend and tracked by radar. Two of these flights took place

at the Philippsburg site, another two near Bremen. In Bremen also tracking

of a transponder - a sender-receiver-unit - was tested. The transponder was -

in this first test - carried by an airplane since it weighs to much to be car-
ried by a tetroon yet. The flights showed the limitations of the radar range when
operating without a transponder as well as the possible improvements by use

of a transponder.

A 15 m high meteorological tower has been operated close to the Karlsruhe
Nuclear Research Center on flat pasture ground, allowing to compare the
measured parameters characteristic of the atmospheric turbulence with the
parameters measured at the Center (forested area). A first glance at the
vector vane measurements for category D (neutral) showed essentially lower
turbulence above the pasture than above the forest.

Essential Results

The evaluation of the experiments performed at 60 m emission height

allowed to draw a preliminary oy and o, curve family also for this emission
height.It supplements the curve families valid for 100 m emission height,
which rely on a broader statistical basis. Further experiments to be
carried out at 60 m emission height will be necessary to confirm the
results obtained up to now.
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The procedure of transforming the experimentally determined diffusion
parameters of the roughness grade III (forest) into the parameters of
Tower roughness grades (II and I) has been improved such that the in-
fluence of the surface structure on oy, which is strong in forested
areas (grade III) close to the source, is separated from other effects.

Precipitation measurements were evaluated with regard to intensity and
duration; moreover, a procedure was developed allowing to assess the
transferability of a category definition scheme to other sites.

Plans for the near future

The tracer experiments will be continued and concentrate on stable
stratifications prevailing at night. The field measurements will be
carried on in 1978. Tetroon flights will be performed in the Upper Rhine
Valley, but more frequently only after a Tight-weight transponder will
have been developed.
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4320 TUH Modelling of Pollutant Dispersion in the Atmosphere
under Varying Conditions in Large Regions
(H. Schultz, E. Voelz, C.-D. Wlineke, TU Hannover)

Work Completed

In version A of the computer code XPIC for simulating the turbu-
lent diffusion of a single cloud, it is tested experimentally and
theoretically in which way the parameters of the computer code and
of the diffusion model will affect the calculations of the con-
centration time integral on the ground. As far as necessary, the
code is fitted to the results of these tests. In some cases, these
results and their consequences are valid in version B, too. Further-
more, attempts have been made to optimize the code for a more

convenient computation time.

Essential Results

Version A as well as version B should now be able to simulate a
given physical model without uncertainties caused by computer or
by model techniques. Therefore it is now possible to investigate
the meteorological influences on the turbulent diffusion and
transport, in so far as these influences can be described by ana-

lytical forms.

Plans for the Near Future

In version B the computation time shall be further reduced by
program optimization. In both versions the results shall be given
in the form of automatically drawn isopleths of the concentration
time integrals. The effects of various distributions of the turbu-
lent diffusion constants shall be analysed under different con-
ditions, e.g. under various atmospheric stabilities or under diffe-

rent surface conditions.
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4330 Investigation of the Radiological Consequences of Reactor
Accidents under Probabilistic Aspects
( W.Hiibschmann, S.Vogt, ASS; A.Bayer, R.Kalckbrenner,
M.Schiickler, INR; F.Horsch, PNS-PL )

Work completed

In connection with the German pressurized water Reactor Safety Study

the consequence model is being developed. The so-called long range model
in the subroutine UFO-Bas has been completed. The subroutine comprises
the atmospheric dispersion and deposition of fission products and the
calculation of local dose equivalents. The calcultion is independent

of the wind direction and therefore suitable in the long range (above
about 30 km distance) in which neither the exact population distribution
nor the wind direction changes have an essential influence on the

results.

The subroutine UFO-DOWI of the consequence model which - starting from
local doses - calculates the health effects of the population after
severe accidents has been completed in the version for phase A of the
German Reactor Safety Study. The dose factors which will be used in this
study have been scruntinized and the population data of a reference site

has been evaluated to a form which fits the programme.

For the calculation of the radiological impact via the ingestion path-

way age dependent food concumption data have been evaluated.

Essential results

The consequences of selected accidents for which the release

sectors had been defined by the GRS have been calculated. They were pre-
sented as health effects/probability distributions for the early fatalities,
latent cancer fatalities and for the genetic effects. Already the local
dose distributions (as an intermediate result) showed that with the

expected thermal boyancies of the emitted radioactive clouds the number
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of early fatalities strongly depends on the residence time of the
population in the contaminated area. The 24h-bone marrow dose by the
radiation from deposited fission products exceeds for all atmospheric
conditions by far the dose due to the external radiation from the

passing cloud or to inhalation.

Plans for the near future

The stored data will be evaluated in such a way that the time depen-
dence of the local doses can be displayed. In cooperation with the
IFU and other external research organizations the presently in UFO-
DOWI integrated model for evacuation, relocation and decontamination
etc. which is in close agreement with that in WASH 1400 will be

thoroughly revised.

After implementation of the "short range" model computer runs will
be performed with the same input data which were used for the runs
with the "long range" model in order to get a quantitative idea on
the profit. In preparing the risk analysis for the whole FRG
atmospheric diffusion and population data for all sites will be

collected and revised.
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4400  CONFINEMENT AND ELIMINATION OF THE CONSEQUENCES OF INCIDENTS

4410 Isolation and Removal of Contamination

4411 Development of Decontamination Methods
(Th. Dippel, D. Hentschel, S. Kunze, ABRA)

1. Optimization of a Liquid Cleanser for Decontamination Purposes

Work Completed

An aqueous mixture of thermical stable tensides has been developed and
tested for their cleansing effectiveness in combination with complexing
agents and in relation to different pH-values., With the most effective
material combination an alkaline cleanser concentrate was formulated and
tests for decontamination efficiency with samples of stainless steel,

glass, PVC-floorings and coatings.

Essential Results

By adding thermically stable amino acetates or polyphosphates to aqueous
tenside mixtures, having a controlled foam generation rate, a cleanser
could be found. The decontamination efficiency is the same as that of

thermical less stable citric acid containing products.

Using the Papan-Dekopan cleanser as a base for comparison, the new cleanser,

optimized in respect to thermal stability, can be characterized as follows:

- The decontamination efficiency is slightly better.

- With respect to the treatment of the radioactive decontamination liquids
the foam generation rate was further reduced,.

- The thermal stability essential for fixing the liquid concentrates in

bitumen was achieved.
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Plans for the Future

After some work regarding the stability of the cleanser concentrate this

work will be finished. A final report will be prepared and published.

2. Decontamination of metal surfaces with molten salts

Work Completed

After termination of laboratory experiments a pilot facility for the
technical demonstration of this decontamination procedure was planned

and installed. It consists of an induction heating system for heating the
components to be decontaminated and a powder spraying apparatus for appli-
cation of the salt powder to the surface of the component. Decontamination
tests have been carried out with pieces of a condensator tube provided

from the Lingen power station,

Essential Results

The overall reduction of the dose rate of tube pieces was about by a
factor of 0.3 during a heating period between 45 min and 80 min. To find
the optimal results the pieces have been cut in small samples. The re-
sidual activity was determined. The evaluation of the measurements showed
that

~ the contamination of the tube was evenly distributed over the surface
and
- the residual activity was about 57, i.e. 0.07 uCi/cm2 in that area

of the pieces which had been heated to optimal working conditions,

These results are consistant with respect to the laboratory experiments

(residual activity 17 to 5%).

Plans for the Future

The work on this decontamination method is finished., A final report is

being prepared.
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3. Optimization of the Decontamination of Big Components

Work Completed

Decontamination experiments have been carried out with solutions of po-
tassium permangante, oxalic acid, citrates with the addition of complexing
agents in different concentrations. The pretreatment of the samples with
alkaline permanganate prior to other treatments was started, To substitute
the currently used dipping technique a lab facility for decontamination

experiments with moving liquids was installed.

Essential Results

Decontamination tests with stainless steel samples gave the following re-

sults

-~ The optimal concentration for oxalic acid is 17, Oxalic acid in this
concentrations yields the best decontamination results.

- Results from citric acid/oxalic acid mixtures are similar as long as
the concentration of which is low.

- Results with amonium - or sodium citrates are poor, regardless of addi-
tions of complexing agents.

- To gain better reults a preptreatment of one hour with alkaline perman-
ganate is inevitable necessary. The concentration of the permangante

solution can be less than 18 g NaOH and 3 g KMnO4 per 100 1 water,

Plans for the Future

Experiments with the moving liquid technique are continued, aimed at being
finished at the end of 1977.
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4412 Migration of Longlived Transuranium Isotopes (i.e, Pu-239,
Am~-241) in the Soil and in Geological Formations
(A. Jakubick, Th. Dippel , ABRA)

Work Completed

From an undisturbed site, soil samples were taken for Pu-239,240 analysis.

Each sample represented a 2 cm thick layer,

The Pu-239 distribution pattern was analysed by checking to a computer
model, The mean residence time T was used as a transport parameter in
the model. The validity of T was proved by comparing the calculated con-

tamination values with the measured amount of contamination in the field.

Essential Results

The migration velocity of the 507 of Puo, contamination at the investi-

gated loess loamy site was calculated to be v = 0,59 ecm/a.In the vicinity of

PuO 2
the Pu-sampling site HTO-tracer experiments indicated an average water

percolation velocity of Vuro = 100 cm/a. From these values a dimension-

TO

less relative PuO2 migration velocity

v =y /v = 5,9 » IO-3
r(Pu0y) = V(Pu0,)'VHTO T °*

followed,

Plans for the Future

Subsequent investigations will concentrate on the relation of Pu02-mobility
to soil physical properties such as specific surface, ion exchange, porosity,

organic carbon content and carbonate content.
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4420 Techniques of Clearing and Disassembly Work

4421 Development of Methods and Techniques for the Decommissioning

and Ultimate Disposal of Nuclear Facilities

( G.W. Kbhler, J. Weppner, RBT-IT )

Program of Investigations

General Analysis

Dismounting, crushing - steel/concrete
Conditioning of large components

Auxiliary systems

Means of reactor component transportation from nuclear
power stations

Waste conditioning

Time Schedule for decommissioning

Special arrangement of reactor components

New reactor lines

Typical working program

KFK report

Verification, completion and harmonization of

PNS reports 60/75, 61/75 and 11/76

Work Performed

Investigations relating to l.were carried on and completed during

the period of reporting.

Work on 2. started by the end of the period of reporting.

Results

The following possibilities are eligible in principle for waste

conditioning:

- Conditioning in the nuclear power station using exclusively
the means available in the nuclear power station (feasible

only for small sized low-level components).
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- Conditioning in the nuclear power station with
assistance from outside (perferably for decommis-

sionings due to age).

- Conditioning in the nuclear power station of
dismountable facilities (both in case of de-
commissioning due to age and failure and in

case of component replacement).

- Conditioning in a central facility (both in case
of decommissioning due to age and failure and in
case of component replacement; major transport
problems might be encountered, depending on the

size of the component).

Time scheduling covers all activities required to
decommission a nuclear power plant. A subdivision

into the following steps of planning is proposed:

- Preliminary planning (selection of concept
followed by planning of true-scale decommis-

sioning) .

- Detailed planning (choise of individual steps,
tools, auxiliaries, safety and health physics

program) .

The detailed planning must be paralleled by a
number of activities as a preparation of decom-

missioning.

The accessibility of components and the space
conditions in the reactor contribute decisively
to the amount of radiation doses taken up by the

personnel during decommissioning work.

The space conditions in light water demonstration
reactors have to be generally classified as

insufficient.
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In recent light water reactors a tendency can be
clearly recognized towards a more favorable arrange-
ment of components and fittings.

It is recommended to take into account more than
previously future decommissioning (complete re-
moval) at the planning stage for a nuclear power
plant.

These are the problems of major importance:

- Ratio of dimension to space available.
- Ratio of component weight to carrying capacity
of lifting devices.

- Increased dose rate.

The following procedure is recommended for

decommissioning a nuclear power plant:

- Removal of all inactive components not required
for future work.

- Withdrawal and conditioning of all parts having
low surface dose rates.

- Withdrawal and conditioning of large components.
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4100 UMWELTBELASTUNG DURCH KERNKRAFTWERKE UND WIEDERAUFARBEITUNGSANLAGEN

4110 Spaltjodabtrennung in Kernkraftwerken und Wiederaufarbeitungsanlagen
(J.G. Wilhelm, G. Birke, H. Deuber, H.-G. Dillmann, J. Furrer,
R. Kaempffer, H. Pasler, E. Rudolf, A. Weinert, LAF II,
K. Jannakos, RBT/PC)

4111 Storfall-Umluftfilter zur Abscheidung von Spaltprodukten aus der
Sicherheitsbehdlter-Atmosphare
(H.-G. Dillmann, H. Pasler, A. Weinert)

Tropfenabscheider flir Storfall-Umluftfilter

Die Priifung eines speziell angefertigten Tropfenabscheiders nach dem Fang~
rillenprinzip ergab, daB ausreichende Abscheidegrade nur bei Druckverlusten
erreicht werden, die bei Storfall-Umluftfiltern wegen der begrenzten zur
Verfligung stehenden Antriebsleistung (Notstrom) und der stark beeintrdchtig-
ten Thermokonvektion nicht zuldssig sind.

Filterelemente aus neuerdings zur Verfiigung stehenden Metallfasern von 4

bis 25 um Durchmesser lassen hohe Abscheidegrade bei geringen Druckabfdllen
und zusatzlich hohe Bestdndigkeit gegen Temperatur, Druck und Strahlung er-
warten. Aus entsprechenden Fasern sollen Schwebstoffilterelemente und
Tropfehabscheider angefertigt werden, die unter Storfallbedingungen einsetz-
bar sind. Im Rahmen eines Zusammenarbeitsvertrages mit einer Industriefirma
werden z. Z. die ersten Prototypen zu Testzwecken konstruiert und gebaut.

Theoretische Berechnungen

Die zur Auslegung von Storfall-Umluftfiltern durchgefiihrten Parameter-
studien wurden unter Berlicksichtigung der 1976 durch die Reaktorsicherheits-
Kommission festgelegten Freisetzungswerte, der Strahlenbelastung und Druck-
abfdlle sowie der Reinigungskonstanten neu gerechnet.

Der zu filternde Volumenstrom wurde auf 1/3 des Sicherheitsbehdltervolumens
in m3/h festgelegt, bei einem 1300 Mwe Druckwasserreaktor also auf
20.000 m>/h (bei 60.000 m° Bauvolumen).
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Die maximalen Storfallfreisetzungen wurden zu 10 % der Halogene, 5 % der
leichtflichtigen und 0,1 % der schwerfliichtigen Isotope in Form von
Aerosolen, elementarem und organisch gebundenem Jod angenommen.

Die Abscheidung und Ablagerung von Spaltprodukten im Sicherheitsbehdlter
wurde nicht berlicksichtigt.

Von den leichtflichtigen Isotopen wurden 20 Einzelisotope gemdf Tab. 4111-1
in Ansatz gebracht.

Aufgrund dieser Annahmen wurden die Rechnungen zur Temperatur- und Strahlen-
belastung erneut durchgefiihrt (H.-G. Dillmann, A. Weinert, J.G. WiThelm,
Storfall-Umluftfilter in Kernkraftwerken - Stand der Entwicklung, Reaktor-
tagung 1977, Mannheim). Es ergaben sich gegeniiber den friiheren Rechnungen
geringfligige Anderungen. In Abb. 4111-1 sind die Temperaturveridgufe fiir den
Normalbetrieb in der unteren Kurve und fiir den Betriebsfall,ausgefallener
Ventilator'flir 4 Kaminhohen angegeben.

Zusdtzlich untersucht wurde die Erhitzung der Atmosphdre des Sicherheitsbe-
hdalters durch die Zerfallswdrme der freigesetzten Spaltprodukte. Nach obigen
Annahmen ist 4 Stunden nach Eintreten der Spaltproduktfreisetzung mit einer
Gesamtleistung von ca. 300 kW zu rechnen, davon werden ca. 200 kW im Stor-
fall-Umluftfilter freigesetzt.

Mit der konservativen Annahme von 5 W/m2 grd als Warmelibergangswert der
StahThiille von 60 m Durchmesser ergeben sich zusdtzliche Temperaturer-
hohungen im Sicherheitsbehalter von 6°C.

Entwicklung von Priifverfahren fiir Schwebstoffilter unter simulierten

Reaktorstorfallbedingungen - Erzeugung von Feststoffaerosolen

Aus Sicherheitsgriinden wird der Filterprifstand TAJFUN anstelle eines Gas-
brenners mit einem elektrisch betriebenen Plasmabrenner ausgeriistet. Beim
Hersteller einer Plasmaspritzanlage waren 1976 Versuche durchgefiihrt worden,
die gezeigt hatten, daf die Erzeugung geeigneter Priifaerosole durch Ver-
dampfen von Silberjodid im Argonplasma moglich ist. Zu untersuchen blieb

das Verhalten des Plasmagenerators und der Pulverdosiereinrichtung unter
erhohtem Druck.
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Um einen Betrieb unter diesen Bedingungen durchflihren zu konnen, wurde ein
geeigneter Testbehdlter konstruiert und gebaut. Der Behdlter wurde fiir einen
Druck von 10 bar ausgelegt und mit einem Sicherheitsventil sowie einem ein-
stellbaren Oberstromventil ausgestattet, um den Generator bei verschiedenen
Driicken betreiben zu kénnen. Das Aufdriicken des Behdalters erfolgte mit Pref-
Tuft. Die Plasmapistole wurde mit einer speziellen Halterung an einem Ende
des Behdlters angebracht.

Bei den Versuchen zeigte sfch, daB sowohl die Ziindung der Pistole als auch
kontinuierlicher, stabiler Betrieb bei allen Driicken bis zu 5 bar moglich
ist. Die Strom- bzw. Spannungswerte muBten dabei gegeniiber Normaldruck nur
unwesentlich erhoht werden, so daB die bei der Aerosolerzeugung einzusetzende
elektrische Leistung zwischen 6 und 8 kW 1iegen wird. Ein groBer Teil der
entstehenden Warme (ca. 50 %) wird durch das Kiihlwasser der Plasmapistole
abgefiihrt. Die Temperatur der Pistole stieg jedoch nach langerem Betrieb
(bei einer AuBentemperatur von ca. 22°C) auf etwa 90°C an. Diese Temperatur-
erhdhung resultiert vor allem aus der Aufheizung des Leitrohres, das un-
mittelbar vor der Pistolenmiindung angebracht ist. Dieses Rohr muB doppel-
wandig und wassergekiihlt ausgefiihrt werden, um eine noch stdrkere Tempera-
turerhdhung der Plasmapistole zu vermeiden. Die Wdrmeabfuhr durch die zu-
saztliche Kiihlung erwies sich zudem als Voraussetzung, um beim Priifstands-
betrieb Luftfeuchten nahe der Sattigung einstellen zu konnen.

Nach dem erfolgreichem Abschluf der Druckversuche beim Hersteller konnte

die Plasmaspritzanlage endgiiltig bestellt werden, die Lieferung erfolgt

Mitte 1977. Gleichzeitig liefen die Konstruktionsarbeiten fiir die Integration
des Aerosolgenerators in den Kreislauf von TAJFUN an.

Der Einbau des Aerosolgenerators soll im Herbst 1977 erfolgen, so daB in
diesem Jahr mit den Priifstandsversuchen an Schwebstoffiltern begonnen werden
kann.
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Tab. 4111-1 Fir die theoretischen Berechnungen beriicksichtigte Isotope.

(Die Leistung ist in Watt angegeben fiir 100 s Abklingzeit, bezogen auf
3000 thh und 3 Jahre Vollastbetrieb).

Isotop Halbwertszeit Leistung Leistung
H\alogene B Y
J 130 12,36 h 5,6 10 ~2 1,6 107}
J 131 8,04 d 8,8+ 10* 1,7+ 10°
J 132 2,38 h 3,4 10° 1,6+ 10°
T 133 20,8 h 4,1+ 10° 6 - 10°
J 134 52,0 min 5,5 10° 2,1+ 10°
J 135 6,59 h 3,6+ 10° 1,3+ 10°
leliézgttcf)%)iiechtige
Se 81™ 18 min 5,71 + 10° 7,5+ 10~
Se 83 22,4 min 1,2+ 107 6,9 « 10°
Rb 88 17,8 min 9,2+ 10° 4,2 . 10°
Rb 89 15,2 min 5,3 10° 1,4 10°
Sr 89 50,5 d 3,2+ 10° 4,6+ 10°
sr 90 28,5 a 9,6+ 10° ]
sr 91 9,5 h 4,4 + 10° 5 . 10°
Sr 92 2,71 h 1,7+ 10° 9,5+ 10°
Ru 103 39,35d 3,6 10 2,7 10°
Ru 105 4,44 h 1,5+ 10° 2,4 10°
Ru 106 368 d 2,5+ 10° -
Te 127 9,35 h 9 . 10° 3,8+ 10
Te 129 69, 6 min 7,1 lO4 2,8 - 104
Te 131 25,0 min 3,1+ 10° 1,5° 10°
Te 133 12,5 min 2,7+ 10° 9 - 10°
Te 133 m 55, 4 min 5,2+ 10° 1,1.10%
Te 134 41,8 min 1,3+ 10° 5,4+ 10°
Cs 134 2,06 a 2,5 10% 2,5+ 10°
Cs 137 30,1 = 1,2+ 10" i
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TEMPERATURERHOEHUNG DER FILTERABLUFT KAMINHOEHE GILT FUER AUSGEFALLENEN VENTILATOR
FREISETZUNG®= 1@ % JOD
8 % LEICHT FLUECHTIGE AEROSOLE

2.1 % SCHWER FLUECHTIGE AEROSOLE

25 M KAMINHOEHE

L]
X

KAMINHOEHE

KAMINHOEHE
KAMINHOEHE

N
®
xx

Mt3I/H

e ‘I-B 2.0 TAGE

Abb.: 4111-1 Temperaturverliufe fiir den Normalbetrieb des
Storfallumluftfilters mit 20.000 m3 /h (unterste Kurve)
und fur den Betriebsfall ,, ausgefallener Ventilator ' flr
4 Kaminhdhen ( 5m, 10m, 15m und 20m ).
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4112-1 Entwicklung von Abluftfiltern flir Wiederaufarbeitungsanlagen

Prototypische Aufldser-Abgas Filterstrecke PASSAT

(J. Furrer, E. Rudolf, M. Tuczek, R. Kaempffer)

Un eine Jodabscheidung mit hoher Abscheideleistung (> 99,9 %) verwirklichen
zu konnen, muB das Abgas vor dem Jod-Sorptionsfilter von Schwebstoffen, ins-
besonders von Tropfenaerosolen, befreit werden. Die PASSAT-Anlage ist fiir
die experimentelle Erprobung von prototypischen Schwebstoff- und Jodfilter-
Komponenten ausgelegt. Die Arbeiten zur Jodabscheidung werden im Rahmen von
PNS 4112, die zur Schwebstoff-Abscheidung unter PWA 5152/1 durchgefiihrt. Um
eine geschlossene Beschreibung der PASSAT-Anlage zu ermdglichen, werden an
dieser Stelle, soweit notwendig, auch Angaben aus den PWA-Arbeiten aufge-
fiihrt.

Der Auftrag zur Errichtung der Anlage wurde erteilt. Die Einleitstrecken fir
Jod und NO2 wurden ebenfalls in Auftrag gegeben; die iibrigen Einleit- und
Probenahmestrecken befinden sich im Anfrage-Stadium (Abb. 4112-1). Versuchs-
und betriebstechnische Details waren bereits in der Angebotsphase festgelegt
worden. Die fir Fllssigaerosolerzeugung und Dampfeinspeisung benotigte Wasser-
aufbereitungsanlage wurde installiert.

Aufgrund der Entscheidung, fiir PASSAT fernbedienbare Filterkomponenten mit
identischer Deckelkonstruktion zur Flissigaerosol-, Feststoff- und Jodab-

scheidung einzusetzen, muBten Neukonstruktionen konzipiert bzw. beurteilt

werden. '

Zur Fliissigaerosolabscheidung wurde von LAF IT in Zusammenarbeit mit RBT/M
ein neues Filter entwickelt, das sich insbesondere durch einen weitesgehend
auRenkontaminationsfreien Filtereinsatz auszeichnet. Die Herstellung und
mechanische Erprobung der Jod-Filterkomponenten wird durch RBT/IT verfolgt
und durchgefiihrt. Weitere Verbesserungsvorschldge, die aufgrund der an HAUCH
gewonnenen Erkenntnisse ausgearbeitet wurden, betreffen die Beheizung der
Filterkomponenten und Probenahmestrecken, ferner die Probeentnahmestellen
fir aerosolhaltige Priifgase.

Wahrend der noch andauernden Abwicklungsphase fiir PASSAT waren durch LAF II
ferner die Anschliisse fiir Betriebsmittel, Priifmedien und Probeentnahme zu
spezifizieren, ebenso die versuchstechnischen Anforderungen an die Steuerung
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(Signalisierung, Verriegelungen etc.).

Die Jod-Einspeisung

Flir die Einspeisung von grofen mit 131

J markierten Jodmengen wurde eine

neue Apparatur entwickelt. Die Apparatur wird z. Z. in eine belliftete a-
dichte Handschuhbox installiert, die mit Aerosol- sowie mit neuentwickelten
Jodfiltern versehen ist. Die Box ist ortsbeweglich und kann zu den ent-
sprechenden Einsatzstellen gefahren werden. Die Hauptkomponenten der Appara-
tur sind die Chemikalien-Vorratsbehdlter, das ReaktionsgefdB, die Chemikalien-
Dosierpumpe und die abflanschbaren AbfallgefdfRe fiir radioaktive Fllissig-

keiten.

Das im LAF II erarbeitete Verfahren zur kontinuierlichen Jodeinspeisung

basiert auf der Reaktion von Ammonium-Eisen-III-sulfat in einer Vorlage mit

131

zugespeistem mit J markiertem Kaliumjodid in saurer Losung.

Die N02—E1nspeisung und Messung

Da eine Abgabe von hohen N02—Konzentrationen lber die Abluftanlage der
Technikumshalle nicht zuldssig ist, muB ein Verfahren zur N02-E1nspeisung

in einen geschlossenen Kreislauf angewandt werden, bei dem kein N02—ha1tiges
Abgas auftritt. Mit einer Vakuumpumpe wird dem Kreislauf die Menge Luft
entnommen, die spater, je nach einzustellender N02-Konzentration, durch NO2
ersetzt werden soll. Die N02—E1n1e1tung erfolgt aus N02-Druckf1aschen, die
mit Tauchrohren versehen sind, iiber eine Dosierpumpe und ein Verdampferge-
fdB. Zur Ermittlung der im Kreislauf herrschenden NOX—Konzentration ist eine
kontinuierliche NOX—Messung vorgesehen.

Die Tropfen-Aerosoleinspeisung und Messung

Die Einspeisung wird mit Zweistoffdiisen durchgefiihrt, wobei Druckluft zu-
sammen mit entsalztem Wasser in den Kreislauf eingespeist wird. Die einzu-
bauenden Diisen haben entsprechend den zu erzeugenden Tropfenspektren ver-
schiedene Durchmesser; die Konstruktion richtet sich nach dem gewiinschten
Spektrum. Das Tropfenspektrum kann auBerdem noch durch Verdnderung des Luft-
durchsatzes und Vordruckes beeinfluBRt werden. Zur Oberwachung des Tropfen-
spektrums und zur Ermittlung der Abscheidegrade der Tropfenabscheider ist
ein TropfenmeBgerdat, das nach der Streulichtmethode mit weifem Licht arbei-
tet, zum Einbau in den Kreislauf vorgesehen.
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Die Feststoff-Aerosoleinspeisung und Messung

Zur Aerosolerzeugung dient ein Aerosolgenerator, der eine Na-Fluoreszein-
1osung verspriiht. Das Losungsmittel wird liber eine Trocknungsstrecke ver-
dampft, so daB anschlieBend anndhernd kugelformige, feste Aerosole von

einer KorngroRe zwischen 0,1 und 1 um vorliegen (s. Abb. 4112-2). Die Probe-
nahme wird mit isokinetischen Sonden durchgefiihrt., Es wird ein Teilstrom aus
dem Kreislauf lber Kernporenfilter gezogen und wieder in den Kreislauf zu-
riickgespeist. Auf den Kernporenfiltern scheiden sich die Aerosole ab und
konnen anschlieBend analysiert werden. Die Analyse erfolgt durch spektral-
fluorimetrische Konzentrationsbestimmung sowie durch elektronenmikroskopische
Aufnahmen. Die Analysen an HAUCH haben die gute Ubereinstimmung beider Ver-
fahren erbracht.

Messung von organischen Jod-Verbindungen im Abgas der Wiederaufarbeitungs-
anlage Karlsruhe

(J. Furrer, R. Kaempffer, R. Gerhard)

Wahrend der KWO-Y-Aufldsekampagne wurden aus dem Abgas des Auflosers und aus
dem Gesamtabgas, das sich aus dem Aufldserabgas, Behdlterabgas und HWL-Abgas
zusammensetzt, Gasproben entnommen und gaschromatographisch analysiert. Als
Detektor diente ein Elektronen-Einfang-Detektor (Ni-63). Die Ofentemperatur
wurde Uber einen Linear-Temperatur-Programmer geregelt. Die Erfassung der
Analysenwerte erfolgte mit Hilfe eines programmierbaren Rechners. Zur
Trennung der organischen Jodide wurde Silikonkautschuk SE 30 als stationdre
Phase auf 60/80 mesh Chromosorb RNAW als Tréager verwendet.

In Wiederaufarbeitungsanlagen, in denen die Aufldsungen von abgebrannten
Brennelementen und Losungsmittel-Extraktion durchgefiihrt werden, verwendet
man grofe Mengen an geradkettigen und verzweigten Paraffinen (Kerosin) und
Tributylphosphat als Losungsmittel bzw. Komplexbildner. In intensiven
Strahlenfeldern tritt an diesen Verbindungen teilweise Radiolyse auf. Es
werden freie Radikale gebildet, die sich mit dem anorganischen Jod der be-
strahlten Brennelemente zu organischen Jodverbindungen umsetzen..

Probenahme:

Die Abgabeproben wurden in spezielle im LAF II entwickelten GefdRen ge-
zogen (Abb. 4112-3). Die Aufldserabgasprobe wird vor dem Jodfilter im
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Aerosol- und JodmeBschrank entnommen. Zur gaschromatographischen Analyse
kann iiber eine Membrane das bendtigte Gasvolumen mit einer gasdichten Spritze
entnommen werden (Abb. 4112-4).

Die Ergebnisse der Probenahmen vom 7. 5. 1977 sind in Tab. 4112-1 wieder-
gegeben.

Tab. 4112-1:  Ergebnisse der Probenahmen im Abgas der WAK vom 7.5.1977

CH, 1 C, Hgl Cy Hol

[g/m°] [g/m°] [g/m°]
AuflBserabgas 107 103 -10% | 107"
Gesamtabgas 1077 - 101070 - 107° -

Im Aufloserabgas wurden Methyl-, Ethyl- und Butyliodid bestimmt. Die Ab-
gasprobe wurde wahrend einer Aufldsung vor den Jodfiltern entnommen.

Das Gesamtabgas enthielt neben Methyliodid einen hoheren Anteil an
Ethyliodid.

Die Messungen werden in der nachsten Auflosekampagne fortgesetzt. Zur Ge-
samtjodbilanzierung werden z. Z. Versuche durchgefiihrt, so daB die Menge

an anorganischem Jod neben der Konzentration an organischem Jod bestimmt
werden kann., Um eine genaue Ermittlung des Ursprungs der organischen Jodide
durchzufiihren, miiten verschiedene Probenahmen an verschiedenen Stellen der
Abgasstrange der WAK durchgefiihrt werden.
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1 Kugel

2 Probenahmestutzen
3 Kugelhahn

4 Freispulvorrichtung

Abb. 4112-3 Gas - Probennahmegefaf
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4112-2 Entwicklung und Bau einer Abgasfilteranlage fiir
groBe Wiederaufarbeitungsanlagen.
K.Jannakos, H.Hoffmann, H.Jochim, W.Lange, H.Mock,
G.Potgeter, G.Zabel - RBT/IT
J.Furrer, J.G.Wilhelm - LAFI]I

1. Prototyp-Abgasfilteranlage PASSAT

Die PASSAT-Anlage wurde Anfang 1977 bestellt. Im ersten Halbjahr 77

sind die folgenden Arbeiten durchgefiihrt worden:

Erstellung und Freigabe sémtlicher filir die Fertigung der Warte
erforderlichen Unterlagen, einschlieflich Wartenschrédnke, Pult
und Blindschaltbild.

Erstellung und Freigabe der Fertigungsunterlagen filir die Beschaf-

fung der MeB-, Regelungs- und Uberwachungseinrichtungen.

Berechnung und Beschaffung von Anlagenkomponenten, wie Gaser-

hitzer, Wdrmetauscher, Behdlter, Regelventile usw..

Erstellung von Priifunterlagen fiir den TUV.

2. Jodfilter (Kesselbauweise)

Das Jodfilter besteht aus dem Filtergehduse mit umklappbarem
Deckel und der Filtertrommel, Die Filtertrommel dient zur Auf-
nahme des Jodsorptionsmaterials. Die Zeichnungen und Berechnungen
fiir das fernbedienbare Filtergehduse und die Filtertrommel sind
erstellt, Mit der TUV-Vorpriifung und der Fertigungsvergabe wurde

begonnen.

Fiir Dichtheits- und Funktionspriifungen wurde ein Musterfilterge-
hduse gefertigt. Die bereits durchgefiihrten Versuche brachten
gute Ergebnisse in Bezug auf Funktionstilichtigkeit und Dichtheit.

3. FaBdeckel-Verschraubungseinrichtung

Das Auswechseln der Filter der PASSAT-Anlage erfolgt mit Hilfe
des Rollreifen-Abfallfasses, das fiir den Auswechselvorgang dicht
an die Schleuse der Filterzelle angekoppelt wird. Filir das Ver-
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schrauben des Deckels am RollreifenfaB nach dem Beladen wurde
bisher hauptsédchlich ein mit Manipulator bedienter Verschrauber
verwendet. Der Deckel des Fasses wurde mit Hilfe eines Schwer-
lastmanipulators oder Kranes vom FaB abgenommen und wieder auf-

gesetzt,

Fiir die PASSAT-Anlage wird eine neuartige Einrichtung entwickelt,
mit der das Aufsetzen und Verschrauben des Deckels ohne die Hilfe

eines Manipulators bzw. Kranes erfolgen kann.

Abb. 4112-5 zeigt die genannte Einrichtung. Die Bedienung dieser
Einrichtung erfolgt {iber eine Bedienungswelle, die gasdicht durch
die Wand der Bedienungszelle nach auBen gefiihrt wird. Die Zeich-
nungen fiir die FaBdeckel-Verschraubungseinrichtung sind erstellt.

Mit der Fertigung wurde begonnen.
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Abb. 4112.5: FaBdeckel-Verschraubungsvorrichtung

1 Rahmen 4 Verschrauber
2 RollreifenabfallfaR 5 Magnet
3 Bedienung 6 Deckelhalterung
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4114 Abluftfilterung an Reaktoren

Alterung und Vergiftung von Jod-Sorptionsmaterialien

(J. Furrer, R. Kaempffer)

Die bisherigen Ergebnisse der experimentellen Arbeiten auf dem Gebiet der
Alterung und Vergiftung von Aktivkohlen zur Radiojodabscheidung zeigten,
daB eine Vorreinigung der zu filternden Abluft eine wesentlich erhGhte
Standzeit erwarten 1aRt. Als technische Losung kommen hintereinanderge-
schaltete Aktivkohlefilter, ggf. in Verbindung mit thermischer Desorption
leichtflichtiger Schadstoffe, in Frage.

Durch eine neuartige konstruktive LOsung kann die bereits zur Jodabschei-
dung eingesetzte Aktivkohle in einem zweiten Einsatzzyklus fur die Vorab-
scheidung von Schadstoffen benutzt und damit der Aktivkohleverbrauch ge-
senkt sowie die Sicherheit der Filteranlage erhoht werden (Mehrweg-
Sorptionsfilter; MWS-Filter).

Zur Optimierung der Auslegung des MWS-Filters und zur Gewinnung von Ver-
gleichsdaten wurden die in KFK 2195, S. 116 aufgefiihrten mobilen Filter-
materialpriifstande modifiziert und in einem modernen DWR an die Anlagen-
raum-AbTuft angeschlossen. Das in der Durchfiihrung befindliche Versuchs-
programm umfaft die qualitative und quantitative Bestimmung der Schadstoff-
verteilung in der Aktivkohle und die Messung des Abfalles der Abscheide-
leistung in Abhdngigkeit von der Vorfilterung und Beladungsdauer. AuBerdem
wird der EinfluB regelmdBig durchgefiihrter Desorptionszyklen zur Aus-
treibung der leichtfliichtigen Schadstoffe aus dem Jod-Sorptionsmaterial
mehrstufiger Filter auf die Standzeit untersucht.

Aufgrund der gewonnenen Daten wird die Filterauslegung und Betriebsweise
flir mehrstufige Aktivkohlefilter zur Abscheidung von Radiojod in KKW fest-
gelegt.
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4114/1 Reinigung schadstoffhaltiger Abluft mit dem MWS-Filter
(J.G. Wilhelm, LAF; M. Ohlmeyer, PTA)

Wegen des hohen Gehaltes an Filterschadstoffen in Kernkraftwerken

(J. Furrer, R. Kaempffer, J.G. WilheTm, Alterung und Vergiftung von Jod-
Sorptionsmaterialien in Kernkraftwerken, Kerntechnik, 18 (1976), S. 313-317)
und des dadurch bedingten Verlustes an Abscheideleistung der Radiojod-
Filter muB das Jod-Sorptionsmaterial (in Kernkraftwerken z. Z. ausschlieB-
Tich imprdgnierte Aktivkohle) relativ hdufig gewechselt werden. Abgesehen
von dem Verbrauch an hochwertiger Filterkohle entstehen erhebliche Mengen
an kontaminiertem Abfall, dessen Beseitigung einen Aufwand erfordert, der
uber die Kosten der Filterkohle selbst weit hinaus geht.

Da in den iblichen Jod~Sorptionsfiltern in Kernkraftwerken eine Beladung
mit nennenswerten Mengen an Radiojod nicht erfolgt, ist der Verlust an
Abscheideleistung praktisch vollstdndig auf die Beladung der Aktivkohle mit
Schadstoffen sowie auf Alterungs- und Verwitterungs-Erscheinungen zuriickzu-
fiihren. Aktivkohle eines Jod-Sorptionsfilters, die vor der Beladung mit
Schadstoffen durch ein Vorfilter geschitzt wird, behdlt wahrend ihres Ein-
satzes im Jod-Sorptionsteil eines mehrstufigen Abluftfilters weitgehend ihre
Beladekapazitdt gegentiber anderen, leicht adsorbierbaren Stoffen. Es liegt
also nahe, diese Kohle nach der Entladung aus dem Jod-Sorptionsteil ein
zweites Mal in der ersten Filterstufe zur Schadstoffvorabscheidung einzu-
setzen.

Um ein UmfiilTen der kontaminierten Aktivkohle zu vermeiden, wurde ein
Filtergehduse entwickelt, in dem sich die Aktivkohle in einer schachtartigen
Filterkammer befindet, durch die der zu reinigende Abluftstrom durch Um-
Tenkung mehrfach durchgeleitet werden kann (Abb. 4114/1-1).

Die im unteren Teil der Filterkammer befindliche Aktivkohle dient zur Schad-
stoff-Voradsorption. Der obere Teil der Filterkammer stellt das eigentliche
Jod-Sorptionsfilter dar. Nach einer bestimmten Betriebszeit, in der die
Abscheideleistung der Aktivkohle im oberen Filterkammerteil auf einen unteren
Grenzwert abgefallen ist, wird die Kohle aus dem oberen in den unteren
Kammerteil abgezogen und dient dort zur Schadstoff-Voradsorption.

Das beschriebene Verfahren setzt einen planparallelen Abzug der Kohle und
eine geeignete Stromungsverteilung im Filter voraus. Durch Versuche an einem
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Prototypfilter fir Kernkraftwerke wurden diese Eigenschaften iiberpriift.
Patentanmeldung und Lizenzvergabe flir das MWS-Filter sind erfolgt.

(M. Ohlmeyer, J.G. Wilhelm, Filteranlage zum Reinigen von Gas- oder Luft-
stromen, DT/0S 2540141, 10.3.1977).

Da beim MWS-Filter keine Beeinflussung der Filterbettiefe durch Schiitt- und
Abzugkegel moglich ist, eine vollstandige Ausnutzung von Sorptionsmaterialien
bei Aufrechterhaltung einer vorgegebenen Abscheideleistung erreicht wird,
mechanische Leckagen mit hoher Sicherheit ausgeschlossen werden und eine Aus-
legung moglich ist, bei der nur relativ geringer Druckabfall iiber die
Filterschicht auftritt, wird z. Z. an einem weiteren Prototyp fiir ein

Filter gearbeitet, das in Wiederaufarbeitungsanlagen eingesetzt werden soll.
Wegen der ca. 10 bis 20 mal hoheren Kosten fiir das in Wiederaufarbeitungsan-
lagen eingesetzte silberimpragnierte Jod-Sorptionsmaterial, das nach der Be-
aufschlagung einer zeitlich praktisch unbegrenzten sicheren Endlagerung zu-
gefiihrt werden muB, erscheint der Einsatz des MWS-Filters hier besonders
attraktiv.

frische Aktivkohle

Reinluft D Z::j "-{\\
e i ‘
ol L orsereinige
ot I | Luft
aeh |
Sl _/

Rohtuft ﬁ:_—_:‘_r > _/’

- — -
Lt

vegbrauchte Aktivkohte

Abb.:4114/1-1 Filtergehiuse und Prinzipskizze des
MAS-Filters
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4114/2 Bestimmung von Jodkomponenten in der Abluft kerntechnischer Anlagen

Vor-0Ort-Versuche

(H. Deuber)

Die Abscheidungsgeschwindigkeiten der Spaltjodkomponenten anorganisches

Jod (J,), aerosolformiges Jod und organisches Jod (CH3J) verhalten sich

etwa wie 100 : 10 : 1. Zur Gewinnung von Daten fiir eine realistische Ab-
schatzung der resultierenden Schilddriisendosen in der Umgebung von kern-
technischen Anlagen sind die Anteile der Spaltjodkomponenten in der Kamin-
abluft zu bestimmen. Zur Verbesserung der Liiftungskonzepte von kerntech-
nischen Anlagen ist eine Bestimmung der Spaltjodkomponenten in einzelnen Ab-
Tuftstrdngen vorzunehmen.

Die Bestimmung von aerosolfdormigem, anorganischem und organischem Jod wird
mit diskriminierenden Jodsammlern durchgefiihrt, in denen die Spaltjod-
komponenten in der genannten Reihenfolge an Schwebstoffiltern bzw. selekti-
ven Sorptionsmaterialien abgeschieden werden.

Einige bisher in verschiedenen Raum- und Abluftarten von Kernkraftwerken
durchgefiihrte Messungen hatten die Brauchbarkeit von diskriminierenden Jod-
sammlern mit DSM 10 bzw. DSM 11 als JZ-Sorptionsmateria1 gezeigt (KFK 2375,

S. 147, KFK 2435, S. 127). Allerdings hatte sich auch ergeben,da bei Ver-
wendung von DSM 10 in bestimmten Fdllen (Kaminabluft eines Forschungsreaktors)
die Trennung der Jodkomponenten unbefriedigend sein kann. Weiterhin hatte

sich gezeigt, daB sowohl bei DSM 10 als auch bei DSM 11 in grofer Bettiefe
meistens eine Abscheidung einer geringen Menge Radiojod erfolgt, die unter
Zugrundelegung von Befunden aus Laborversuchen nicht auf Abscheidung von J2
oder CH3J zurlickgefiihrt werden kann.

Im Berichtszeitraum wurden kontinuierliche Messungen mit diskriminierenden
Jodsammlern unter Verwendung von DSM 11 als JZ—Sorptionsmateria1 in der
Kaminabluft und Betriebsraumluft eines wegen eines Storfalls abgeschalteten
SWR-Kernkraftwerkes (SWR 2), in der Kaminabluft eines DWR-Kernkraftwerkes
(DWR 2) bei Leistungsbetrieb sowie in der Kaminabluft des Forschungsreaktors
durchgefiihrt. Im letzten Fall wurden in parallel betriebenen diskriminieren-
den Jodsammlern weitere J2-Sorptionsmater1a1ien eingesetzt.



3 Stufe fur organisches Jod:

3Betten Aktivkohle CG0,8 Sorptionsmaterialien soll im nachsten Be-
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Es wurde der in Abb. 4114/2-1 abgebildete
diskriminierende Jodsammler (mit ggf.
anderem J2—Sorptionsmater1a1) verwendet.
1 2 3 Der Durchsatz betrug 3,6 bzw. 7,2 m3/h

bei einer Verweilzeit von 0,05 s pro Bett.

1 Stufe fur Aerosoljod:
2 Schwebstoffilter GF/A Die Sammelperioden umfafiten 1 Woche.

2 Stufe fir anorganisches Jod:
3 Betten Sorptionsmaterial DSM 1t

Auf die Priifung verschiedener JZ—

richt eingegangen werden. Die unter Ver-
wendung von DSM 11 als JZ-Sorptions—

Diskriminierender Jodsammler

Gi—= material wdhrend der einzelnen Sammel-
perioden festgestellten Konzentrationen

des 131J und Anteile der 131J-Komponenten

Abb.: 4114/2-1 sind in den Tab. 4114/2-1 bis 4114/2-4

und den Abb. 4114/2-2 bis 4114/2-9 wieder-
gegeben.

Aus den Messungen im SWR 2, die in der Kaminabluft 1 Woche nach dem Stor-
fall begonnen wurden, ist folgendes zu entnehmen:

1.

. Der Anteil des anorg.

. Die Anteile der

Abgesehen von Sammelperiode 1 war ein fortlaufender Abfall der Konzen-
tration des 131J und der 131
ten (Abb. 4114/2-2),

J-Komponenten in der Kaminabluft zu beobach-

131J sank in der Kaminabluft wahrend der ersten

4 Sammelperioden von ca. 50 % auf ca. 10 % und stieg nach einem zwischen-
zeitlichen Abfall wieder auf fast 50 % an (Abb. 4114/2-3). Der erste
Anstieg fallt mit der Entnahme von Brennelementen aus dem BE-Lager-
becken zusammen, der zweite Anstieg mit dem OUffnen des Reaktordruckbe-
halters.

. In der Betriebsraumluft (Sicherheitsbehdlter-Atmosphdre) fiel in dem

131 131

untersuchten Zeitintervall die Konzentration des J und der J-

Komponenten ebenfalls fortlaufend ab (Abb. 4114/2-4).

131J—Komponenten in der Betriebsraumluft entsprachen

wahrend des untersuchten Zeitraums in etwa denjenigen in der Kaminabluft
(Abb. 4114/2-5). Dieser Befund ist in Einklang mit der Tatsache, daB die

Betriebsraumluft die entscheidende Jodquelle war.
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Aus den Messungen in der Kaminabluft des DWR 2 geht folgendes hervor:

1. pie 13!

Sammelperiode 12 wieder auf einen Wert, der in der folgenden Zeit groRen-
ordnungsmaBig unverdndert blieb (Abb. 4114/2-6).

J-Konzentration verringerte sich anfangs und erhthte sich in der

2. Der Anteil des anorg. 131

J, der anfangs zwischen ca. 0 und 20 % schwankte,
stieg in der Sammelperiode 12 auf fast 80 % an und sank in den folgenden

Wochen auf einen anndhernd konstanten Wert von rund 30 % (Abb. 4114/2-7).

131J und des Anteils des anorg. 131J in

131J-Konzentration im Kiih1-

Der Anstieg der Konzentration des
der Sammelperiode 12 fallt mit einer Zunahme der
mittel nach einer kurzen zwischenzeitlichen Abschaltung zusammen.

Die Untersuchungen in der Kaminabluft des FR lassen folgendes erkennen:

1. Die 131J—Konzentration war relativ konstant. Die Abnahme in den Sammel-

perioden 12 und 19 ist auf Abschalten des Reaktors zuriickzufiihren
(Abb. 4114/2-8).

2. Die Anteile der 131J-Komponenten schwankten ebenfalls relativ wenig. Der
Anteil des anorg. 131J lag dauernd liber 80 %, nur direkt nach Wieder-
inbetriebnahme des Reaktors (Sammelperioden 13 und 22) war er niedriger
(Abb. 4114/2-9).

In der Kaminabluft der untersuchten Kernkraftwerke lag also der Anteil des
anorg. 131J mit Ausnahme von 2 Sammelperioden unter 50 %. Bei Verbesserung
der Liiftungskonzepte diirfte dieser Anteil weiter zu senken sein. Messungen
mit diskriminierenden Jodsammlern in verschiedenen Abluftstrdngen eines

DWR-Kernkraftwerks wahrend eines reprédsentativen Zeitraums sollen zur

131

Kldrung der Herkunft des anorg. J beitragen.
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Tab. 4114/2-1: 131J—Konzentration und Anteil der 131J-Komponenten in. der
Kaminabluft des SWR 2 nach einem Storfall

Zustand der Luft: schwebstoffgefiltert, nicht jodgefiltert

Nachweisgrenze (NG) der 131J-Komponenten: < 1% +)
Samme1- 131J-Konzen;++) Anteil der 131J-Komponenten
periode ) tration [%]
.3
[Ci/m"]
schweb- anorg. 131, org. 131,
stoff. 131y
1 4,0 (- 11) < NG 47 53
2 4,3 (- 11) < NG 20 80
3 3,6 (- 11) < 1 15 85
4 1,9 (- 11) < 1 11 89
5 4,4 (- 12) 4 37 59°
6 1,4 (- 12) 1 29 70
7 7,9 (- 13) < NG 44 56
8 4,2 (- 13) < NG 45 55

+) abhdngig von insgesamt abgeschiedener Aktivitdt und MeBzeit
++) Lange: 1 Woche

) Zehnerpotenzen durch Exponenten in Klammern wiedergegeben

131 131

Tab. 4114/2-2: J-Konzentration und Anteil der J-Komponenten in der

Betriebsraumluft des SWR 2 nach einem Storfall

Zustand der Luft: ungefiltert

Nachweisgrenze (NG) der 131J—Komponenten: <1%
Sammel- 131J—Konzen- Anteil der 131J—Komponenten
periode tratiog [%]
[Ci/m°]

schweb-131 anorg. 131J org. 131J
stoff. J

7,2 (- 12) <1 24 75

3,56 (- 12) < NG 45 55

1,9 (- 12) 2 36 61
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Tab. 4114/2-3: 131J—Konzentration und Anteil der 131J—Komponenten in der
Kaminabluft des DWR 2 bei Leistungsbetrieb

Zustand der Luft: schwebstoffgefiltert, teilweise jodgefiltert

Sammel- 131J-Konzen— Anteil der 131J-Komponenten NG+
periode tra?iog [%] [%]
e/ schweb- 34 anorg. 131, org. Bl
stoff. J

6 1,8 (- 13) < NG 7 93 <1
7 1,9 (- 14) < NG 23 77 6
8 1,1 (- 14) < NG < NG 100 12
9 1,5 (- 14) < NG 14 86 9
10 3,5 (- 15) < NG < NG 100 41
11 1,0 (- 14) < NG < NG 100 14
12 5,56 (- 13) < NG 77 23 <1
13 3,6 (- 13) < NG 58 42 <1
14 2,1 (- 13) 2 45 52 <1
15 1,9 (- 13) < NG 34 66 <1
16 3,8 (- 13) < NG 42 58 <1
17 2,7 (- 13) < NG 27 73 <1
18 7,8 (- 13) < 1 39 61 <1
19 1,8 (- 13) < NG 31 69 <1
20 1,5 (- 13) < NG 31 69 <1
21 5,4 (- 13) 1 33 66 <1
22 6,3 (- 13) < NG 32 68 <1

+) Nachweisgrenze der 131J—Komponenten
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131 131

Tab. 4114/2-4: J-Konzentration und Anteil der

Kaminabluft des FR

J-Komponenten in der

Zustand der Luft: schwebstoffgefiltert, nicht jodgefiltert

Nachweisgrenze (NG) der 131J-Komponenten: <1%

Sammel- 131J-Konzen- Anteil der 131J—Komponenten
periode tration [%]
[Ci/m’]
2%2???_131J anorg. 131J org. 131J

6 3,5 (- 12) < 1 88 12
7 3,8 (- 12) < 1 89 11
8 2,7 (- 12) < 1 88 12

9 3,7 (- 12) < 1 86 14
10 3,8 (- 12) < NG , 90 10
11 3,6 (- 12) < 1 90 10
12 9,6 (- 13) < NG 87 13
13 2,0 (- 12) < 1 77 22
14 2,6 (- 12) < 1 82 18
15 3,1 (- 12) < 1 90 10
16 3,6 (- 12) < 1 86 13
17 3,6 (- 12) < 1 88 11
18 4,4 (- 12) < 1 81 19
19 1,0 (- 12) < NG 84 16
20 5,9 (- 13) < NG 94 6
21 1,6 (- 12) 1 91 8
22 5,2 (- 12) < 1 63 37
23 2,5 (- 12) < 1 89 11
24 4,1 (- 12) < 1 83 17
25 4,0 (- 12) < 1 83 16
26 3,9 (- 12) < 1 88 12
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Laborversuche

Abscheidung von Methyljodid und Jodbenzol ar Jod-Sorptions-

materialien

(H. Deuber)

Abscheidung von Methyljodid

Das Sorptionsmaterial flir anorg. Jod DSM 11 war hinsichtlich der Abschei-
dung von 131J in Form von J2 und CH3J nur bei mittlerer Temperatur und
Feuchte (40°C, 50 % r. F.) gepriift worden (KFK 2345, S. 127). Es hatten
sich giinstige Werte ergeben (Abscheidegrad bei 0,1 s Verweilzeit > 99,9 %
flir J2’ < 0,1 % fur CH3J).

Im Berichtszeitraum wurde die Abscheidung von CH3J an DSM 11 im gesamten
relevanten Temperatur- und Feuchtebereich gepriift. AuBerdem wurde unter
denselben Bedingungen die Abscheidung von CH3J an den Sorptionsmaterialien
DSM 17 und AC-HOI bestimmt. DSM 17 ist ein neues Sorptionsmaterial fur
anorg. Jod in schadstoffhaltiger Abluft. AC-HOI ist als Sorptionsmaterial
fur hypojodige Saure auf dem Markt.

Die Ergebnisse sind in Tab. 4114/2-5 aufgefiihrt. Sowohl bei DSM 11 als
auch bei DSM 17 liegt der Abscheidegrad bei 0,1 s Verweilzeit unter 1 %.
Bei AC-HOI erreicht der Abscheidegrad bei geringer Luftfeuchte jedoch
relativ hohe Werte (bis 4 % bei 0,1 s Verweilzeit). Hinsichtlich der Ab-
scheidung von CH3J weisen DSM 11 und DSM 17 also glinstigere Werte auf als
AC-HOI. Die Abscheidung von J2 an diesen Materialien ist noch zu priifen.
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Tab. 4114/2-5: Abscheidegrad verschiedener J (anorg.) -Sorptions-

materialien fir 131J in Form von CH3Q
Tradgerkonzentration: 0,001 g/m3
Verweilzeit : 0,1 s/2,5 cm
Beaufschlagungszeit: 1 h
Vorstromzeit : > 20 h
Nachstromzeit : 2 h
Bett- Luftfeuchte Abscheidegrad [%] +)
temperatur
[°c] [%]
DSM 11 DSM 17 Ac-Hor **)
40 50 7,2 - 1072 1,1 - 10°F [1,5 - 10°
20 7,0 - 1073 2,2 - 1072 |3,0 - 10°
10
80 3,2 - 1072 SRS 102 |7,0 - 1071
20 1,0 - 107} 4,2 - 1070 |40+ 10°
70
80 4,4 + 1071 3,4 - 1070 9,0 107!

*) Verweilzeit: 0,1 s; Mittel aus 6 Werten

++) Firma Aircont, West Hill, Kanada
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Abscheidung von Jodbenzol

Zur Feststellung des Abscheideverhaltens der grofien Gruppe der ring-
substituierten aromatischen Jodverbindungen wurden Abscheideversuche mit
131J in Form der Modellsubstanz C6H5J durchgefiihrt x. Die Resultate sind in
den Tab. 4114/2-6 und 4114/2-7 sowie in den Abb. 4114/2-10 und 4114/2-11

wiedergegeben.

Aus Tab. 4114/2-6 geht hervor, daB C6H5J an den J2—Sorptionsmater1a11en

DSM 10, DSM 11 und DSM 17 sowie an den Ag-haltigen Jod-Sorptionsmaterialien
AC 6120 und LMS 13 X-Ag nur in geringem MafBe abgeschieden wird. (Angegeben
sind nur maximale Werte, da die differentiellen Abscheidegrade kontinuier-
lich mit der Bettiefe variierten.) Die bei AC 6120 erzielten Ergebnisse sind
in Einklang mit friiheren Befunden aus nichtradiochemischen Versuchen

(J. Furrer, R. Kaempffer, KFK 2130, S. 93).

Tab. 4114/2-7 und Abb. 4114/2-10 zeigen, daB sich C6H5J in starkem Mafe an
der KJ-imprdgnierten Aktivkohle CG 0,8 abscheidet. Bei ldngerer Nachstrom-
zeit (1 Woche) ist bei kleiner Bettiefe jedoch eine geringfiigige Desorption
festzustellen.

Aus Tab. 4114/2-7 und Abb. 4114/2-11 ist zu entnehmen, daB die mit KJ bzw.
TEDA imprdgnierten Aktivkohlen SS 207 B C6H5J in geringerem MaBe als CG 0,8
abscheiden. Das geht auch aus Tab. 4114/2-8 hervor, in der die Leistungs-
indizes der genannten Aktivkohlen fiir C6H5J verzeichnet sind. Ein Vergleich
mit dem ebenfalls angegebenen Leistungsindex von CG 0,8 flr CH3J unter
gleichen Bedingungen zeigt, daB C6H5J viel starker als CH3J von CG 0,8
zuriickgehalten wird.

Aus den Resultaten geht hervor, daf3 C6H5J in einem diskriminierenden Jod-
sammler, bestehend aus Schwebstoffiltern, DSM-Betten und CG 0,8-Betten
praktisch vollstdandig auf letzteren, also in der Stufe fiir org. Jod, abge-
schieden und, bei einer Sammelzeit von 1 Woche, festgehalten wird. Durch
Einsatz von AC 6120-Betten vor den CG 0,8-Betten lieBe sich eine weitgehende
Trennung von CH3J und C6H5J sowie Verbindungen mit @hnlichem Abscheidever-
halten erzielen.

Die Ergebnisse zeigen auferdem, daB C6H5J und analoge Verbindungen, sofern
sie in nicht vernachlassigbaren Anteilen auftreten, die Abscheideleistung
von Jodfiltern aus Ag-haltigen Sorptionsmaterialien, wie AC 6120 und

LMS 13 X-Ag, stark herabsetzen konnen.

- Herstellung des C6H5 131J durch H.E.Noppel, IRCh
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Tab. 4114/2-6: Abscheidegrad verschiedener Jod-Sorptionsmaterialien
fir 131J in Form von C_H.J (Jodbenzol)

65
Trdgerkonzentration: 0,1 g/m3
Verweilzeit : 0,1 s/2,5 cm
Beaufschlagungszeit: 1 h
Vorstromzeit :>20 h
Nachstromzeit : 2 h
Bettemperatur [OC] / Material maxima]er Ab-+)
Luftfeuchte [%] scheidegrad
[%]
DSM 10 3,4 + 1071
40/50 DSM 11 6,1 - 1073
DSM 17 5,4 + 1075
AC 6120 1,0 + 107}
30/70 (7 % Ag)
LMs 13 X-Ag*T)[8,5 + 10°
(34 % Aqg)
+)

Verweilzeit: 0,1 s

*+) Linde Molekularsieb 13 X, Ag-Form, 10 - 16 mesh;

Firma CTi Nuclear, Denver, USA



Tab. 4114/2-7:

Abscheidegrad verschiedener imprdagnierter Aktivkohlen fiir

131

J in Form von CGHSQ

Trdgerkonzentration: 0,1 g/m3 Verweilzeit 0,1 s/2,5 cm

Bettemperatur : 30 ° Beaufschlagungszeit: 1 h

Luftfeuchte : 98 - 100 % Vorstromzeit :>20 h

Bettiefe [cm] Abscheidegrad [%]
CG 0,8 (KJ) SS 207 B (KJ) SS 207 B (TEDA)
2h )l 200" 168 h *) 2h ¥ 2 h )

2,5 99,99985 | 99,99968 99,9939 95,8 99,05
5,0 99,999927 | 99,99977 99,9988 99,953 99,9980
7,5 99,999941 1 99,99983 99,99967 99,99960 99,9988
10,0 99,999946 | 99,99987 99,99985 99,99984 99,9989
12,5 99,999952 | 99,99988 99,99988 99,99987 99,99909
15,0 99,999956 | 99,99988 99,99989 99,99989 99,99917

*) Nachstromzeit

- ¥yl -
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107 CHe 1/m3 107 Cobed/m3
0! 9 Gty 01 9 CgHgJ/m |
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€G08 (KJ} 2h
3 10 o 2h g o [ a C608 (KA
& o 20h k= © $5207 8 (KJ))
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B B 02
- 2
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10-4 -‘
25 50 75 00 225 150 25 50 75 100 25 %0
Bettiefe {cml Bettiefe [cm)
o~
% LAFRRST? \Jﬂﬁuuuw
Durchiafigrad von 0608 fir 31 in Form von CgHs) bei Durchlafigrad von verschiedenen Aktivkohlen fir 1313 in
verschiedenen Nachstromzeiten Form von CgHsJ
Abb. 4114/2-10 Abb. 4114/2-11

Tab. 4114/2-8: Leistungsindex verschiedener impragnierter Aktivkohlen fiir
1315 in Form von CgHgd_und CHad

Versuche der Tab. 4114/2-7 bzw. unter gleichen Bedingungen durchgefiihrter
Versuch (Nachstromzeit 2 h)

Jodform Material Leistungsindex *)
‘ -1
[s 7]
CG 0,8 (KJ) 58
C6H5J SS 207 B (KJ) 13
SS 207 B (TEDA) 20
CHyd **) C6 0,8 (KJ) 8

*) Verweilzeit: 0,1 s (Bettiefe 0 - 2,5 cm)

++) Tragerkonzentration: 0,001 g/m3
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Nachweis und Darstellung von unterjodiger S&ure (HJO) im Gaszustand

(G. Birke)

Yon verschiedenen Arbeitsgruppen wurde unterjodige Saure (HJO) als ein gas-
formig auftretender Bestandteil des Spaltjodes vermutet bzw. nachgewiesen.
Die Herstellungsmethoden fiir HJO zur Untersuchung von Sorptionsmaterialien
sowie die erzielten Ergebnisse differieren jedoch stark, so daB Identitdt
und die Eigenschaften dieser Verbindung noch nicht als gesichert angesehen
werden konnen. Ziel der vorliegenden Arbeit ist die Sicherung der Identitat
von gasformigem HJO und die Ausarbeitung eines Darstellungsverfahrens mog-
Tichst reiner HJO zur Untersuchung von Sorptionsmaterialien.

Nichtaktive Versuche bei hohen Jod-Konzentrationen

HJO entsteht bei der in Gleichung (1) angegebenen Hydrolysereaktion von
elementarem Jod mit Wasser.

Jy + Hy0 —>  HJO + W+ 07 (1)

Bei hohen Konzentrationen von Jod (c n 1072 Mo1/1) in der LOsung liegt

das Gleichgewicht prakt1sch vo]]stand%g auf der Tinken Seite
(K(25 c) = 5,4 - 1 ), bei Obergang zu sehr kleinen Konzentrationen

(CJZ ~ 1077 Mo1/1) Tiegt der liberwiegende Teil des Jodes als HJO vor. Durch
Temperatur sowie pH-Wert der Losung wird die Gleichgewichtskonstante be-
einfluft bzw. das Gleichgewicht verschoben. Experimentell ergab sich bei
den Versuchen von H. Deuber (KFK 2262, S. 129) ein Maximum der Ausbeute an
"HJ0" von ca. 10 % der verfliichtigten Menge bei Verfliichtigung aus alka-
Tischer Losung bei geringen (10'9 Mo1/1) Jod-Konzentrationen.

Fir den direkten chemischen Nachweis der Verfliichtigung von HJO kommt dieses
Darstellungsverfahren deshalb wegen der geringen Ausbeute und der kleinen
Konzentrationen nicht in Frage. Dazu eignet sich die Umsetzung von Jod mit
Hg0 in wdssriger Losung (c,_ <107 Mo1/1, pH = 5-7)

J, + HgO + Hy0 —> HJ0 + H' + Hgo - Hgd, + ... (2)
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Die Umsetzung verlduft quantitativ; J° wird komplex an HgO-UberschuB ge-
bunden und ausgefdllt. (Bei hohen JZ-Konzentrationen oder alkalischem pH

lassen sich freies Jod bzw. J03_ nachweisen).

Solcherart hergestellte HJO-LGsungen sind auch in der Hitze ldngere Zeit
stabil, freies Jod und J03“ lassen sich nicht nachweisen (%-Anteil < 1 %).

In Analogie zu Versuchen von J. Keller (CONF-700816 (1970), S. 467) wurden
mit diesen HJO-LOsungen in einer einfachen Destillationsapparatur (Kolben,
Heizstrecke, Schwebstoffilter, Kiihler, Vorlage) Verfliichtigungsversuche
durchgefiihrt. (Luftstrom durch die Ldsung: 100 1/h, T: 80°C). In der Vor-
lage 18Rt sich bei Abwesenheit von Schwebstoffiltern (Whatman GF/A) HJO
nachweisen. (Nachweis des elementaren Jodes durch Ausschiitteln mit orga-
nischen Losungsmitteln; Identifizierung von HJO/J03' bei Abwesenheit von
J, nach J. Keller (s. obengenanntes Literaturzitat) durch Umsetzung mit
Jodphenol). HJO geht also als Aerosol liber; ein Nachweis von gasformigem
HJO ist nicht zu erbringen.

Radiochemische Versuche

Da eine weitere Steigerung der Nachweisempfindlichkeit fiir Jod nicht mog-
Tich war, wurden die Untersuchungen mit radiochemischen Methoden fortge-
setzt. Die Versuche wurden in der in Abb. 4114/2-12 dargestellten Apparatur
durchgefiihrt. Die Bedingungen entsprechen dabei den im LAF II bisher be-
nutzten Priifapparaturen. Auf die Besonderheiten der Herstellung und der Um-
setzung des elementaren Jodes soll im folgenden eingegangen werden. Im
Jod-Generator JG 1 wird elementares Jod nach der Reaktionsgleichung (3)
dargestellt |

6H++5.J‘+Jo3'——> 30y + 3 HyO (3)

und mit He- oder Argon-Strom (10 1/h) in die Vorlage JG 2 eingegast, die

mit sauren oder alkalischen Ldsungen bzw. Reagenzien beschickt werden kann.
Ober eine Heizstrecke wird der Gasstrom der Priifstrecke bzw. einer Sicher-
heitsstrecke zugeleitet. Vor Beginn des Beaufschlagens wird der Gasstrom je-
weils 1/2 Stunde liber diese Sicherheitsstrecke geleitet, um stationdre Be-
dingungen herzustellen. Die Konzentration an freiem Jod betrdgt im JG 1:

10_5 Mol1/1, im JG 2: ca. 10-6 Mo1/1. Ungefahr 0,1 bis 2 % der eingesetzten
Aktivitdt (1 mCi 131J) wird auf die Test- und Sicherheitsbetten beaufschlagt.
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Die Konzentration des Jodes im Gasstrom betrigt 10-2 bis 10'4 mg/m3‘ Die
relatiy hohe Konzentration von 107> Mol/1 im JG 1 wurde gewdhlt, um den An-
teil an Verunreinigungen und organischem Jod moglichst klein zu halten.
Sorptionsmaterial war in allen Fallen AC 6120.

Abb. 4114/2-13 zeigt das DurchlaBprofil von so aus einer Losung mit pH 8
verflichtigter Aktivitdt und die Aufspaltung in die einzelnen Bestandteile
der Kurve, die folgenden Jod-Verbindungen entsprechen:

1) JZ’ 80 %, Halbwerts-Bettiefe; 0,16 cm.

2) CH3J (organisches Jod), 20 %, Halbwerts-Bettiefe: 0,4 cm.

3) HJO, 1 %, Halbwerts-Bettiefe: 1,7 cm.

4) Nicht identifizierter Rest, 0,2 %, Halbwerts-Bettiefe: 20 cm.

Qualitativ stimmen die DurchlaBprofile mit den friiher erhaltenen iiberein.
Die Identifizierung und Trennung der Bestandteile 1, 2 und 3 (HJO) wird iiber
die DurchlaBprofile und die Optimierung der Herstellungs- und Abscheidebe-
dingungen durchgefiihrt.

Optimierung der Trennung durch Variation der Abscheidebedingungen

In Abb. 4114/2~14 sind die Halbwerts-Bettdicken der Bestandteile 1 - 3
in Abhdngigkeit von der relativen Luftfeuchte ersichtlich. Es lassen sich
zwei Schliisse ziehen:

1. Das Abscheideverhalten der Bestandteile 1 und 2 steht mit den Erfahrungs-
werten von elementarem Jod und organischem Jod (CH3J) in Ubereinstimmung,
die deshalb als solche identifiziert werden.

2. Ein optimaler Nachweis und Unterscheidung des Bestandteils 3 neben 1 und
2 ist im Bereich 50 - 60 % relative Luftfeuchte moglich. Alle weiteren
Versuche wurden deshalb in diesem Parameterbereich durchgefiihrt.

Abhdngigkeit der Zusammensetzung der verfliichtigten Jodmenge von der Zeit

Un die Anderung der Zusammensetzung des Jodes im Jod-Generator JG 1 als
Funktion der Zeit zu untersuchen, wurde liber einen Zeitraum von ca.
20 Tagen unter sonst gleichen Bedingungen wiederholt beaufschlagt.
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Die Ergebnisse sind in Abb. 4114/2-15 wiedergegeben.
Es Tassen sich folgende Feststellungen treffen:

1. Die Prozent-Anteile von ) und CH3J weisen einen eindeutigen Gang mit
der Zeit auf, d. h. das anfdnglich erzeugte elementare Jod reagiert mit
organischen Verunreinigungen zu CH3J (und anderen Verbindungen). Dem-
entsprechend die entgegengesetzte Bewegung der Prozent-Anteile von J2

und CH3J.

2. Die Prozent-Anteile der Verbindungen 3 und 4 bleiben der GroBenordnung
nach gleich, bei geringen, nicht eindeutig mit der Zeit korrelierbaren
Schwankungen. Da die Bildung von HJO aus J2 eine Gleichgewichtsreaktion
ist, sollte man fir HJO ein solches Verhalten erwarten. Das stimmt mit
den Eigenschaften von Verbindung 3 iiberein. Die Schwankungen im Prozent-
Anteil von HJO im Bereich 0,2 - 0,7 % lassen sich auf die bei spdteren
Versuchen geringeren Jod-Konzentrationen zurlickfiihren, die prozentual
groBere HJO-Anteile erwarten lassen.

Abhdngigkeit der Zusammensetzung der verfliichtigten Jodmenge vom pH der
Vorlage JG 2

Da nach Gleichung (1) eine Abhdngigkeit des Gleichgewichts vom pH besteht
und die bisherigen Darstellungsverfahren von HJO auf der alkalischen
Hydrolyse von J2 beruhen, wurde die Abhdngigkeit der Zusammensetzung der
verfliichtigten Jodmenge vom pH-Wert der Vorlage JG 2 untersucht.

Abb. 4114/2-16 gibt die Ergebnisse wieder. In bezug auf Verbindung

3-HJ0- zeigen sich - wie aufgrund des amphoteren Verhaltens von HJO zu
erwarten - hohere Prozent-Anteile im alkalischen Bereich, mit einem Maximum
bei pH 8 bei den durchgefilihrten Versuchen. Bei einer Konzentration des Jodes
in der Vorlage JG 2 von 10"6 Mo1/1 betrdgt die erreichbare Ausbeute an HJO
ca. 1 %. (Schwankungsbereich bei verschiedenen Versuchen unter gleichen
Bedingungen + 0,2 %).

Einsatz von Reagenzien zur Umsetzung von J2 zu HJO

Die bei den untersuchten Konzentrationen erreichbare Ausbeute an HJO be-
tragt 1 %. Eine Steigerung der Ausbeute ist nur durch Obergehen zu geringeren
Konzentrationen moglich. Dies 183t groBere Anteile von organischem Jod und
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Verunreinigungen erwarten.

Durch Einsatz von Reagenzien, die das im JG 2 erzeugte Jod zu HJO umsetzen,
wurde versucht, auf andere Weise zum Ziel zu kommen. In Abb. 4114/2-17 sind
die DurchlaBprofile zweier Versuche wiedergegeben, bei denen Hg0 und AgZO
(entsprechend Gleichung (2)) in der Vorlage eingesetzt wurden. (Es wurden
auch Gemische mit @hnlichem Erfolg eingesetzt). Der Anteil von HJO betrdgt
40 bzw. 50 %. Uber eine Bettlange von ca. 10 cm fallen die Kurven mit einer
Halbwerts-Bettiefe von 1,8 cm linear ab, was die Identitdt mit der vorher
festgestellten Verbindung HJO beweist,

Die bisher durchgefiihrten Versuche zeigen die Existenz von gasformigem HJO.
Weitere Untersuchungen bei niedrigerer Konzentration an JZ oder trdgerfreie
Versuche konnen die Identitat von HJO sichern. Durch Anderung der Herstellungs-
bedingungen muB liberprift werden, inwieweit die Ausbeute an HJO durch Ein-

satz von Hg-Ag-Reagenzien maximiert werden kann, so daB dieses Verfahren

zur Prifung von Sorptionsmaterialien zur Verfiligung steht.
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Zeichenerkldrung :

A : Aktivkohlefilter
S : Schwebstoffilter
R : Rotameter

DG: Dampfgenerator
JG : Jodgenerator
TK: Taupunktkihler
K : Kondensor

PS: Prifstrecke

SS: Sicherheitstrecke
V_: Vorratsgefdn
P
G

: Pumpe
: Gasometer

Versuchsapparatur zur Verfllchtigung von Jod

Abb. 4114/2-12

b
J

r
E S

0

S |
5 AC 6120

S 40°C, 50%r.F.

5 pH8, Cy, = 10O Mol/L |
5 |

10
Bettiefe [cm]

= LAFII145577

Durchlafprofil und Aufspaltung in die Bestandteile der Kurve

Abb, 4114/2-13
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4120 Freisetzung, Transport und Ablagerung von Spalt-

produkten in Reaktorkreisl&ufen

4123 Reduktion der Aktivierung und Kontaminierung von

Reaktorkreisldufen

(I. Michael, R. Melcher)

Die Untersuchung der Metallabgabe des Dampferzeugerrohrwerk-
stoffes INCOLOY alloy 800 an Druckwasser bei 340°C und 150 bar
in zwei Autoklaven wurde fortgesetzt. Dabei standen die Metall-
gehalte der Hauptlegierungskomponenten Eisen, Chrom und Nickel
in Abhingigkeit von der Konzentration von freiem Sauerstoff im
Speisewasser im Vordergrund.

Mit Hilfe der Atomabsorptionsspektrometrie wurden im Bereich

der Ultramikroanalyse bei 5,03 0,5 und 0,05 ppm O, die Nickel-,

Chrom- und Eisenkonzentrationen der Druckwasserlﬁzungen nach
Probenahme direkt aus den Autoklaven und Abkiihlung im Probenge-
f4R bestimmt,

Fliir den Nickel- und den Chromgehalt ergab sich mit abnehmendem
Sauerstoffgehalt ebenfalls eine monotone Abnahme, wie dies Abb.
4123~1 zeigt, Dagegen zeigte der Eisengehalt im Druckwasser von
5,0 nach 0,5 ppm 02 eine mdBige Abnahme, von 0,5 mach 0,05 ppm
O2 jedoch eine deutliche Zunahme. Dieses anomale Verhalten im
Metallgehalt in L8sung hat seine Analogie in der Dicke der auf
den INCOLOY 800-Proben entstandenen Druckwasserkorrosionsschich-
ten, wie die interferenzoptischen und die physikalischen Ober-
fldchenuntersuchungen der Augerelektronen-Spektroskopie erkennen
lieBen. Dieses anomale Verhalten wurde auch von Resch (VGB Spei-
sewassertagung 1969, Sonderheft S. 17) beobachtet. Er stellte
fest, daB die Korrosionsgeschwindigkeit des ferritischen, hoch-
eisenhaltigen Stahls St 35.8 bei Gehalten an freiem Sauerstoff
im salzfreiem Wasser bei 75°C unterhalb von 0,2 ppm um etwa den
Faktor 10 anstieg.

Es wurde dieser Sachverhalt so gedeutet, daf zur Ausbildung
einer geschlossenen Schutzschicht ein bestimmter Sauerstoffge-
halt im Wasser nicht unterschritten werden darf. Das Fehlen
einer protektiven Oxidschicht bei niedrigsten Gehalten an freiem

Sauerstoff im Druckwasser bewirkt eine hShere Eisenaufl&sung
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und damit stdrkere Eisenabgabe.

Neben dem Dampferzeugerrohrwerkstoff INCOLOY alloy 800 von
HENRY WIGGINS wird der vergleichbar zusammengestzte Werkstoff
NICROFER 3220, Werkstoff Nr. 1.4876 von VDM auf seine Metall-
abgabeeigenschaften untersucht, Dabei wird sowohl die "neutrale
Fahrweise" wie auch der LiOH-Alkalisierungszusatz angewendet.
Die Analyse der dabei entstehenden Korrosionsschichten er-

folgt mittels physikalischer Oberflichenanalyse,

Literatur:

I. Michael und C. Plog

Diinnschichtanalyse von Druckwasserkorrosionsschichten
auf INCOLOY 800-Proben.

Metall, 31. (1977), 252-256
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4130 Langfristige radiologische Umgebungsbelastung

4132 Untersuchungen zur 129J—Radi06kologie

(H. Schiittelkopf, ASS)

Im ersten Halbjahr 1977 wurden die Messungen von I29.] in Ziegenmilch fortge-
setzt. Die Werte zeigen eine fallende Tendenz. Die Ergebnisse liegen zwischen

0,03 und 1,1 pCi/l. ]29J wurde getrennt nach Aerosolen und gasfdrmigen An-—

teilen in der Umgebungsluft der WAK gemessen. Die Bodenanalysen auf l29J

wurden fortgesetzt. Insgesamt wurden 46 129

J-Bestimmungen in Bodenproben
durchgefiihrt. Die Ergebnisse liegen zwischen < 0,3 und 5,6 fCi/g. Blind-
werte ergaben < 0,08 fCi/g. Da als Ursache der beobachteten Abnahme der

2 . . . . . . .
! 9J—Konzentrat10n in der Ziegenmilch die Abnahme der 129J—Kontam1nat10n

]29J

des Bodens angesehen wird, wurden an den Stellen h&chster -Konta-

minationen im Juni 1977 abermals Bodenproben genommen.

Die Messung von l27.], getrennt nach Aerosolen und J2-Antei1, in der Umgebungs-
luft des KFZ Karlsruhe wurde fortgesetzt. Insgesamt wurden 13 Proben analysiert.
Drei Probenahmegerite wie sie in Karlsruhe seit September 1976 in Betrieb

sind, wurden in Kiel, Stade und Gundremmingen installiert. Die Installation
einer weiteren Anlage in Lingen ist geplant. Die l27J—Analytik wurde in
mehreren Punkten verbessert. Ergebnis dieser Verbesserungen ist im

wesentlichen die jetzt gegebene Mdglichkeit iiber 14 Tage kontinuierlich

Proben zu sammeln. Ein Vergleich der Messung von l27J in Milch mit der
AgJ-Elektrode, der Neutromenaktivierung und einer spektralphotometrischen

Methode fiel zu Gunsten der letzteren aus.

Acht Proben der HAW-LOsungen der WAK wurden auf l29J analysiert. Ebenso
wurden 15 Proben der Abluft iiber mehrere Monate gesammelt und der ]29J—Ge—
129

halt in der WAK-Abluft bestimmt. Der Anteil des J, der an Aerosolen gebunden
' . . . . —— 12 '
ist und die Anteile s organischen und anorganischen gasfdrmigen J wurden

gemessen.
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4140 Krypton- und Xenon-Entfernung aus der Abluft

kerntechnischer Anlagen

(R.v.Ammon, W.Bumiller, G.Franz, E.HauB, E.Hutter,
G.Kimmig, G.Knittel, G.Neffe, W.Weinl&nder)

1. Tieftemperatur-Rektifikation

Im Berichtszeitraum wurden mit der Tieftemperatur-Rektifikations-
anlage KRETA zwei Versuchskampagnen von zwei bzw. vier Betriebs-
wochen durchgefiihrt. Bei dem zweiten Versuch im Mai wurde bereits
die inzwischen gelieferte und in Betrieb genommene Adsorptions-—
anlage ADAMO (C02— und H20—Vorreinigung) zur Wasserentfernung aus

dem Prozefgas eingesetzt (siehe auch Pkt. 2).

Die Untersuchungen konzentrierten sich auf das Verhalten der
ersten Kolonne zur Trennung der Edelgase Krypton und Xenon vom

Trédgergas Stickstoff mit den Zielen

Nachweis eines Trennfaktors filir Krypton und Xenon in

dieser Kolonne von DF > 107;

b) Stationdrer Zustand
Erreichen des stationdren Konzentrationsprofils filir Krypton

und Xenon in der ersten Kolonne und Vergleich mit den Be-

rechnungen.

Um den stationdren Zustand der Kolonne schneller zu erreichen,
als bei Einspeisung mit den aus dem Aufl8serabgas zu erwartenden
Edelgaskonzentrationen (ca. 500 h bis zum Pkt.3 im Diagramm 1),
wurde bei beiden Versuchen anfédnglich mit erhdhten Krypton- und
Xenon-Konzentrationen eingespeist. Dabei waren zwei Fahrweisen
vorgesehen (Diagramm 1), mit denen der Ausfrierbereich fiir

Xenon (schraffiertes Feld) mehr oder weniger weit umgangen
werden sollte.(Diagramm 1 bezieht sich auf die Sumpffliissigkeit).
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Fahrweise im 1. Versuch:

Einspeisung Krypton:Xenon = 1:1 bis zum Beginn des
Sumpfabzugs bei Pkt.2, danach Einspeisung Krypton:Xenon =
1:5,5

Fahrweise im 2. Versuch:
Voreinspeisung von Krypton bis 40% Kr im Sumpf (Pkt.1)

danach Einspeisung Krypton:Xenon = 1:9

2) Trennfaktor

Das Kopfprodukt wurde mit einem Spuren-Gaschromatographen
tiberwacht (Nachweisgrenze: min. O,1 ppm; max. 100 ppm).
Bei stabilem Kolonnenbetrieb wurde die Nachweisgrenze

des Chromatographen meist unterschritten, was einem

DF 3103 fiir beide Edelgase entspricht.

In keinem der beiden Versuche konnte der stationidre

Kolonnenzustand erreicht werden, da jeweils bald nach
Beginn der Xenon-Zugabe St&rungen in der Kolonne auf-
traten. Dabei sind zwei Arten von St&rungen zu unter-
scheiden:

1. Anstieg der Differenzdurckmessung am Abtriebsteil
und/oder Verstdrkungsteil der Kolonne iiber das
normale, dem sich &ndernden Konzentrationsprofil
entsprechende MaB8 hinaus. Bei diesem Vorgang ist
Verstopfen eines oder mehrerer Siebbdden durch
ausfrierendes Xenon anzunehmen.

2. ploétzlich auftretendes entgegengesetzt - gleiches
Auseinanderlaufen zweier, durch gemeinsamen Mef-
schenkel mit der Kolonne verbundenen Differenz-
druck-Messungen. Bei diesem Vorgang wurde Ver-
stopfen der gemeinsamen MeRleitung festgestellt
und ebenfalls auf ausfrierendes Xenon zurlickge-
fiihrt.
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Diesen St&rungen wurde durch Verdnderung von Sumpfheizung
oder Kondensatorkiihlung entgegengewirkt. Sie konnten in
jedem Fall nach unterschiedlicher Zeit beseitigt werden.
Es wurde jedoch auf diese Weise nicht erreicht, die Kolonne
iber lange Zeit stabil zu betreiben und in den stationdren
Zustand zu bringen, da durch die GegenmaBnahmen die Be-
triebsparameter der Kolonne nicht mehr dem Gleichgewichts-
zustand entsprachen.

Folgerungen:

1.)

2.)

3.)

Die Trennung der Edelgase Krypton und Xenon aus dem ge-—
gebenen Abgas mit dem Verfahren der Tieftemperatur-
Rektifikation konnte mit hohem Trennfaktor nachgewiesen

werden. Wdhrend der aufgetretenen Stdrungen wie unter b) 1.

angegeben, wurde jedoch verstirkter Edelgasaustritt im
RKopfprodukt gemessen.

Die unter b)2. genannten Stdrungen k&nnen durch kleine
Verdnderung an der Versuchsanlage (Einbau von Heizungen

an den MeBleitungen) unterbunden werden.

Obwohl nach den neuesten, zur Verfiigung stehenden
Stoffdaten der Ausfrierbereich fiir Xenon im Dreistoff-
gemisch gr6Ber anzunehmen ist als in Diagramm 1 ge-
zeichnet (mit idealen Annahmen gerechnet), erkl&drt sich
ein Verstopfen der Siebbdden bereits bei geringen Xenon-
Konzentrationen nicht als Ausfrieren aus der flilissigen

Phase.

Mit dem Vorgang des Ausfrierens aus der Gasphase
(Desublimation) konnen die aufgetretenen Erscheinungen
besser erklirt werden, wenn man annimmt, daB das mit dem
Feedstrom eintretende Xenon sofort mit dem liber dem Feed-
eintritt angeordneten, unter Fliissigstickstofftemperatur
stehenden Siebboden in Kontakt kommt. Diagramm 2 zeigt

den Betriebspunkt fir Xenon an dieser Stelle im Feed der
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Kolonne (F) und den Zustand an der Beriihrungsflédche
des Gases mit dem ndchsten Boden (B) der jeweils

angestrebten Einspeiseenddaten aus beiden Versuchen.

Unter diesen Bedingungen k&énnte "Tr8gergassublimation"

m&glich sein.

Eine &dhnlich kritische Stelle ist im Ubergang von
der Sumpftemperatur zur tieferen Kolonnentemperatur
im Bereich des 2. oder 3. theoretischen Bodens zu
suchen.

2. Vorreinigung

2.1 Katalytische Reduktion von 0, und NOX mit H2

Nach Beendigung der Laboruntersuchungen zur Auswahl geeigneter Katalysatoren
und zur Vergiftung durch Jod und Tributylphosphat (1,2), die an einer ein-
fachen Strémungsapparatur (Durchsatz max. 1 Nm3/h) vorgenommen worden waren,
wurde eine gréBere Laboranlage in Betrieb genommen. Diese Anlage ist mit
einem Verdiinnungskreislauf versehen (Durchsatz max. 10 Nm3/h), so daB auch

Gasgemische mit O.-Konzentrationen bis 20 Vol.-% (Luft) eingesetzt werden

2
k6nnen, ohne daf die dafir erforderliche H2—Konzentration die Explosions-

gfenze (L Vol.~%) iiberschreitet. Das Schema dieser Anlage ist in Abb. 4140- 3

gezeigt. Das O,- und NOX—haltige Gasgemisch wird vor Eintritt in den Warme-

2
tauscher V1 durch einen Stickstoff-Strom iiber das Geblise V1

verdinnt. Die H_-Dosierung erfolgt erst danach. Da 0.- und NOX—Gehalt

2 2
starken und schnellen Schwankungen unterworfen sind, andererseits aber

kein groBer H, -UberschuB am Ausgang vorliegen soll (% 1000 vpm) wird die

2

H2—Zufuhr geregelt. Die Regelung erfolgt liber eine OZ—Analyse (para-

magnetisches MeRprinzip) am Eingang und eine H_—Analyse (katalytische

Verbrennung) am Ausgang. Das Katalysatorbett igt zweigetelilt (C1,C2), um eine
mdglichst groRe Flexibilitédt zu besitzen; beispielsweise ist daran gedacht,
im ersten Bett einen hochaktiven Pt-Kontakt anzubringen, der bei méglichst
tiefer Temperatur im wesentlichen nur 0, umsetzt. Die dabei freiwerdende
Reaktionswdrme wird als Vorheizung fiir das zweite Bett benlitzt. Dieses
enthdlt einen Ru-Katalysator, der bei hdherer Temperatur arbeitet und die
NOX sowie den restlichen O, umsetzt. Ebenfalls wird hier NH3 zersetzt, mit

2
dessen Bildung im ersten Bett in betrichtlichem MaB gerechnet werden muB.
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Im Wasserkihler W2 wird H

O2 und H2 3

den Katalysatorbetten angebracht. Erste Versuchsergebnisse mit dieser

2O abgeschieden. Neben den MeRstellen fiir

sind Probenahmestellen fiir NO_ und NH, vor, zwischen und hinter

Anlage zeigten, daR infolge der Sittigung des Kreislaufgases mit HEO—Dampf

die Aktivitidt des Pt-Katalysators fiir die 0,-Reduktion gegeniliber trockener

2
Atmosphére sinkt, so daB bel hdherer Temperatur gearbeitét werden muB.

2.2 Adsorption an Molekularsieben

Neben den dynamischen Adsorptionskoeffizienten (kd) der Edelgase interessiert
insbesondere die Frage, wie weit sich Kr durch Splilen bei Raumtemperatur vom
Adsorbens wieder desorbieren 14Rt. Von der Effektivitidt dieses Splilschritts
hé&ngt es ab, ob die beim 3. Schritt, dem Regenerieren freigesetzten Gase so
weit vom Kr befreit sind, daR sie spAter an die Atmosphire abgegeben werden

kSnnen. Andernfalls miiRten sie rezykliert werden.

2.2.1 Labor-Untersuchungen

2.2.1.1 Adsorption

In Tab. 4140-1 sind die mit der Laboranlage fiir die Adsorbentien Silicagel
und Molekularsieb 5A fiir Kr (markiert mit Kr-85) in trockenen und feuchtem
(Taupunkt SOC) N2 als Tragergas erhaltenen kd—Werte angegeben. Sie werden
nach der Formel k., =+t F /M (.. = mittl. Durchbruchszeit /min/,

d M M
F = Gesamt—GasfluB /Nml/min/, M = Masse des Adsorbens /g/) berechnet.

Die erhaltenen kd-Werte entsprechen den Erwartungen nach Literaturdaten (3):
Sie sind allgemein sehr niedrig, Molekularsieb adsorbiert etwa dreimal besser

als Silicagel; bei Anwesenheit von H.,0 verringert sich die Adsorption von Kr

2
etwas.

2.2.1.2 Desorption

Bei der verwendeten Tracer—-Methode mit Kr-85 konnte der Spiilvorgang genauso
wie der Durchbruch beli der Adsorption kontinuierlich verfolgt werden. Die
Aktivitdt war so bemessen, daB 1 Promille der Eingangskonzentration bei

der Adsorption noch gut zu messen war. Bei den ersten beiden Versuchen
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(Tab. L4140-1) war bei 1 bar und 20°C desorbiert worden, beim 3. Versuch
bei 5 bar Gesamtdruck und 20°C. Der Nulleffekt war bereits nach 1,9 min

bzw. 5,5 min erreicht.
DaB der Spililvorgang im Rahmen der MeBgenauigkeit quantitativ war, bewies
die Tatsache, daB in keinem Fall beim anschlieBenden Regenerieren (240°C)

Aktivitdt im Desorptionsgas nachzuweisen war.

2.2.2 Halbtechnische Versuche (Anlage ADAMO)

Pir diese Versuche muBte ein diskontinuierliches Analysenverfahren angewendet
werden, da die kontinuierlich messende Tracermethode nicht zur Verfiigung
stand. BEs wurde eine manuelle Probenahme mit Pr&zisions-Glasspritzen durch
Septomutter-Membranen durchgefiihrt. Die Auswertung erfolgte gaschromato-
graphisch unmittelbar im AnschluB an die Probenahme. So konnten MeBpunkte

in Absté&nden von 30 sec erhalten werden. In groBeren Abstédnden wurden auBer-—
dem MeBwerte mittels automatischer Probenahme durch ProzeBgaschromatographen
(Warmeleitfihigkeits—Detektor) und einen Spurengasanalysator (GC mit Helium—

Ionisations-Detektor, Empfindlichkeit 0.1 vpm) gewonnen.

2.2.2.1 Adsorption

Die Ergebnisse von mehreren Durchbruchsversuchen von Xr allein sowie Kr + Xe
an den hintereinander geschalteten Silicagel- und Molekularsieb-5A-Betten
sind in Tab. B140-1 zusammengefa®t. Die Adsorberbetten waren zum Teil frisch

regeneriert, zum Teil vorher wahrend 8 Std. mit feuchtem und CO.-haltigem N

2 2

beschickt worden. Nur ein kleiner Teil des vorgeschalteten Silicagel-Betts
dliirfte danach Jedoch mit H20 und CO2 wirklich beladen gewesen sein. Typische
Durchbruchskurven sind in Abb. 4140-4 fiir Kr und in Abb. L4140-5 fiir Xe

gezelgt.

Folgende Feststellungen kdnnen getroffen werden:

- ein Vergleich der kd—Werte fiir Kr allein mit den entsprechenden Daten der
Laborversuche zeigt angesichts des enormen Dimensionsunterschieds (50:1}
bezliglich des Gasstroms, 300:1 beziiglich der Adsorbens-Menge) befriedigende
Ubereinstimmung; die ADAMO-Werte liegen durchweg unter den Labor-Werten
(bis zu 38 %);

- die Adsorption von Xe ist rund sechsmal stérker als die von Kr;
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—~ die Adsorption von Kr wird durch die Anwesenheit von Xe an Molekularsieb
nicht beeinfluRt, an Silicagel jedoch um den Faktor drei verstérkt; sie
ist damit etws gleichstark wie an Molekularsieb;

- die Vorbehandlung mit H,.O0 und CO

2 2
"am Silicagelbett verringernd (bis zu 20 %) ausgewirkt;

hat sich auf die Kr—- und Xe-Adsorption

am Molekularsieb ist demgegeniiber kein signifikanter Effekt festzustellen,
was angesichts der verschwindend geringen Beladung dieses Betts mit H20
nicht tiberrascht;

- das Molekularsieb adsorbiert Kr und Xe rund dreimal besser als Silicagel.

2.2.2.2 Desorption

Der Spllschritt wurde im Gleichstrom mit einer auf 5 Nm3/h reduzierten Gas-—
menge bei 1 bar und 2500 vorgenommen, Den Verlauf der am Ende des nachge-
schalteten Molekularsiebbetts von beiden Betten ausgetragenen Edelgas-
Konzentrationen zeigt Abb. L41L0-6 fiir einen typischen Fall. Danach ist die
Hauptmenge des unter diesen Bedingungen desorbierbaren Kr nach 60 min. ent-
fernt, die MeBgrenze von O,1 vpm ist nach 220 min. erreicht. Die bis zu
diesem Zeitpunkt verbrauchte Spililgasmenge entspricht - bezogen auf 1 g
Adsorbens - genau derjenigen, die in den Laborversuchen bis zum Erreichen
der MeRgrenze verbraucht wurde (0,11 N1/g). Im Maximum der Kr-Desorption

(nach ca. 5 min) betrigt das Konzentrationsverhiltnis C/CE = 1.3 (¢, = Eingangs-

B
konzentration bei der Adsorption).

Die Desorption des Xe geht erwartungsgemiB langsamer vonstatizn; das Maximum
(C/CE = 2.6) ist nach ca. 90 min. erreicht, bei Versuchsbeendigung nach

220 min. enthdlt das Splilgas noch 22 vpm Xe.

Integriert man die Spiilkurven und vergleicht die so erhaltenen desorbierten

Kr—- und Xe-Mengen mit den bis zur Durchbruchszeit t,, adsorbierten Mengen, so

M
erhilt man fiir Xe Werte nahe 100 %, fiir Kr jedoch nur rund 50 %.

Falls diese Ergebnisse korrekt wiren, mifte sich die Kr-Differenz zu 100 %
beim Regenerieren finden, das im Gegenstrom mit 50 Nm3/h bei erhShter
Temperatur (max. 240°C) vorgenommen wurde. Ein Ergebnis zeigt Abb. L140-7:
whrend der ersten 10 min., als die Temperatur in den Adsorberbetten

ca. Lo%C betrug, wurde Xe desorbiert (Integral entsprechend 0,25 % der

Gesamtmenge), jedoch war kein Kr feststellbar.
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Bei insgesamt fiinf Versuchen konnte nur einmal Kr im Regeneriergas Tfestge-
stellt werden. Dieses trat innerhalb der ersten vier min. des Regenerierens

aus und entsprach 16.8 % des Gesamt-Kr.

Diese Diskrepanzen lassen darauf schlieBen, daB ein Teil des Kr bei der

Desorption von dem diskontinuierlich arbeitenden Analysensystem nicht er-
faBt wurde. Die Versuche sollen daher wiederholt werden, wenn die konti-
nuierlich messende Tracer-Analytik (Kr—-85 und Xe-133) installiert worden

ist.
Literatur:
1) PNS Halbjahresbericht 1976/1 (KFK-2375)

2) R. v. Ammon et al., KFK-2L437 (1977)
3) S. Kitani und J. Takada, J. Nucl. Sc. Technol. 2, 51 (1965)
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Adsorptiv Adsorbens F/N1/min/ pipm/ tM[ﬁin] kd[le/g7
Kr 54, 303 g 16.7 100 0.80 43.9
Kr + H,0 5A, 303 g 16.7 200 0.72 39.6
(Taupk. 5°C)

Kr Silicagel, 310 g 16.7 100 0,28 15.2
Kr Silicagel, 70 kg 833 172 0.91 10.8
Kr Silicagel, T0 kgx) 833 156 0.73 8.7
Kr 5A, 100 kg 833 172 3.25 27.0
Kr 5A, 100 kgx) 833 156 I.oT7 33.8
Kr + Xe Silicagel, TO kg 833 160 2.73 32.5
Kr + Xe Silicagel, 70 kgx) 833 178 2.58 30.7
Kr + Xe 5A, 100 kg 833 160 3.97 33.0
Kr + Xe 5A, 100 ng) 833 178 3.62 30.2
Kr + Xe Silicagel, TO kg 833 1200 5.93 70.6
Kr + Xe Silicagel, 70 ng) 833 1350 4.93 58.7
Kr + Xe 54, 100 kg 833 1200 20.1 167.3
Kr + Xe 5A, 100 kgx) 833 1350 22,1 184.0

Tab. 4140-1: Adsorptionsdaten von Kr und Xe, erhalten in Laborversuchen

(erste drei Zeilen) und halbtechn. Versuchen,

Gesamtdruck Jeweils 5 bar, Raumtemperatur;

x) vor diesen Versuchen war das Adsorbens 8 h lang mit feuchtem

(Taupunkt 5°¢) und COQ—haltigem (300 vpm) N, beladen worden.
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Abb. 4140-3: FlieRbild des Labor-Versuchskreislaufs zur
katalytischen 02—, NO_-Reduktion
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3. Bestimmung von Ozon in einer. Tieftemperatur—-Rektifikationskolonne

und Entwicklung eines Verfahrens fiir dessen Beseitigung (4624)

(R.-D. Penzhorn, P. Schuster, K. Glinther, H.E. Noppel, IRCH)

3.1 Einleitung

Vor der eigentlichen Tieftemperatur—~Rektifikation (TTR) muB das Aufl&ser-—
gas von allen Komponenten gereinigt werden, die zum Ausfrieren und damit
zur Verstopfung von Leitungen, Ventilen oder Kolonnenbdden fiihren k&nnen.
Trotz seines glinstigen Einflusses auf die L&slichkeitsverhdltnisse in der
TTR ist auch Sauerstoff unerwlinscht, da durch f-Strahlen-Einwirkung auf
Sauerstoff explosionsgefdhrliches Ozon gebildet wird. Es ist daher vorge-
sehen, das O2 zusammen mit dem im Abgas anwesenden NOX (NO + N02) mit Hilfe

eines Ruthen-Katalysators zu entfernen. Wird auf die 0, -Vorreinigung ver-

zichtet oder bei einem Stdrfall (wie z.B. Lufteinbruch?,ist mit betrdcht-
lichen Ozonkonzentrationen im Sumpf der Kolonne zu rechnen. Aufgrund des
dynamischen Konzentrationsverlaufs im Sumpf bzw. in den Bdden der Kolonne
wihrend der Edelgasabtrennung ist auch bei nur wenigen ppm 02 im TTR-Feed-

gas eine geringfligige Ozonbildung nicht auszuschlieBen.

Uber Untersuchungen mit einer Vielzahl von Katalysatoren die zur Ozonzer-
stdrung in Frage kommen, wurde bereits in vorangegangenen PNS-Halbjahres-
berichten geschrieben. Im Berichtszeitraum wurden kupferhaltige Katalysa-
toren untersucht, um zu priifen, ob die Ozonzerstd8rung durch eine darauf-
folgende Entfernung des Sauerstoffs verbessert werden kann. Die quantita-
tive 02-/03—Entfernung ist auch flir die Endlagerung von Krypton von

Interesse, da O, nachweisbar die Korrosion durch Rubidium, ein Tochter-

2
nuklid des Kr—85, erhdéht.

3.2 Apparatur

Fiir diese Versuche wurde eine Gasstromungsapparatur aus Edelstahl gebaut
(s. Abb, 4140-8), Ozon wurde durch stille Entladung in Sauerstoff entweder
, und 35 g 04/h)
oder dem Modell 501 (max. 0,]! m3/h O2 und 3 g 03/h) erzeugt. Die kataly-

mit dem Fischer-Ozongenerator Modell 504 (max. I m3/h 0

tische Ozonzerlegung bzw. die 02—Absorption fand in einem 0,2 Liter Edel-
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stahlbehilter statt, der mit 5 Fe/Konstantan-Thermoelementen, die an einen
"Trendikator-Anzeiger angeschlossen sind, und einer TOl Miniaturheizleitung
versehen ist. Fiir die kontinuierliche Bestimmung von Sauerstoff wurde ein
Magnos-thermomagnetischef Sauerstoffanalysator vom Typ 2T und zur Bestimmung
von Sauerstoffspuren ein D5/2000 SIMAC OZ—Analysator im Bypass verwendet.
Der kupferhaltige Katalysator konnte sowohl mit CO als auch mit H, regene-
riert werden. Die Regenerierung mit CO wurde vorgezogen aus Sicherheitsbe-
trachtungen, der wesentlich einfacheren Analytik und dem AusschluB von be-

trdchtlichen Mengen an Wasser, die durch die Oxidation des H, gebildet werden

2
und nur schwer aus Leitungen, Geridten usw. wieder zu entfernen sind. Die Re~
generierung konnte gaschromatographisch mit einer Porapak Q-Sdule durch Be-

stimmung des CO/COZ—Verhéltnisses verfolgt werden. Hierfiir wurde ein HP 5700

Gaschromatograph, gekoppelt an einen schreibenden Integrator, eingesetzt.

Die Messung der spezifischen Oberfliche der Katalysatoren wurde nach dem
Standardverfahren der Tieftemperatur—Stickstoff-Adsorption nach Brunauer,
Emmett und Teller (BET) mit einer von der Fa. Stréhlein hergestellten

Apparatur durchgefiihrt.

3. Sauerstoffabsorption

Zur Auswahl des Kupferkatalysators mit der gréften 02—Aufnahmekapazit5t
wurden vier kiuflich erhdltliche Katalysatoren: a) BTS (Fluka), b) R-3-11
(BASF) c) Aktimet-13 (Doduco) und einem, von der Fa. Degussa hergestellt,
verglichen. Am Beispiel des BTS-Katalysators ist zu sehen, daf die absor-—

bierte 0,~-Menge (in N 1 02/kg Katalysator) der Verweilzeit s des sauer-

stoffhaliigen Gases direkt proportional ist (s. Abb.4l140-9 ), Als Ver-
suchsparameter galten die He/O Stromungsgeschwindigkeit (zwischen 0,5 und
0,08 m /h) und die Katalysatormenge (zwischen 0,05 und 0,15 kg); die Zu-
sammensetzung des Gasstromes wurde bei 26,3 % O2 in He konstant gehalten.
Der Sauerstoff konnte nach diesem Verfahren bis auf <1,5 ppm aus dem Gas=-
strom entfernt werden. Die wihrend der 02—Absorption erreichte maximale
Temperatur ist, wie aus Abb.4l40-lo ersichtlich, bei geringen Durchfliissen
stark von diesem abhdngig. Bei Durchfliissen iiber 0,08 Nm3/h konnte kein
weiterer nennenswerter Temperaturanstieg festgestellt werden. Eine Beein-
trdchtigung des Katalysators bei wiederholter Verwendung (Oxid.-Red.) war

ebenfalls nicht erkennbar. Die anderen untersuchten Katalysatoren zeigten

beziiglich der 02-Absorption ein #hnliches Verhalten, waren jedoch in ihrer
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Abb. 4l4o-lo Temperaturanstieg widhrend der OZ-Absorption auf 150 g BTS-
Katalysator

Effektivitdt geringer (s. Abb. 4140-11). Die absorbierte Sauerstoffmenge
ist durch die GesetzmidBigkeit

M = A + B s
0,

gegeben, wobei

=
il

o absorbierte 0,-Menge (Nl/Oz/kg Katalysator)

Proportionalitdtskonstante (l/kg s)

g
]

o]
]

Proportionalitdtskonstante (1/kg)

Verweilzeit (s)

]
n

ist. Die Proportionalit#dtskonstanten A und B sind iiber die 02—Absorptions—
leistung der Katalysatoren aussagekridftig, sie sind in Tabelle 4624~1 zu-
sammen mit den spezifischen Oberflidchen und dem Katalysatortrigermaterial
der verschiedenen untersuchten Katalysatoren aufgetragen. Abbildung 4140-12
zeigt die Abhingigkeit der 02—Aufnahmekapazitét von der Oberfliche ver-
schiedener Cu/A1203 Katalysatoren bei Verweilzeiten s+o, d.h. bei den hichsten
Stromungsgeschwindigkeiten. Das lineare Verhdltnis verdeutlicht, daf die
Bestimmung der spezifischen Oberfliche ein gutes Kriterium fiir die Auswahl
eines Cu/A1203—Kata1ysatoren ist, Wird Cu auf SiO2 aufgetragen, so ergibt

~ sich selbst bei einer hohen spezifischen Oberflidche wie 258 (mz/g) ein
schlechter 0,-Absorber. Offensichtlich ist SiO2 ein fiir diese Zwecke un-
glinstiges Trdgermaterial. Aufgrund der obigen Ergebnisse wurden die welteren

Versuche nur noch auf den BTS-Katalysator beschridnkt.
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Tabelle 4140-2 Vergleich der Sauerstoffabsorptionskapazitit verschiedener

kupferhaltiger Katalysatoren

Trédger- Mittlere spez. A B
Katalysator material Oberglgche
(m /g) (1/kg s) (1/kg)
Actimet 13 © AL0, 56 2,7 10
Degussa SiO2 258, 1 2,6 15
R-3-11 A1203 181,6 5,9 27
BTS A1203 202,5 4,8 33

3.4 Ozonzerstdrung

Das in einem Fischer—Modell 501 generierte Ozon konnte auch bei maximaler
Strémungsgeschwindigkeit und Leistung mit 10 g oxidiertem BTS-Katalysator
selbst bei Raumtemperatur 100 %-ig zerstdrt werden. In einem weiteren Ver-—
such, in dem 10 g oxidierter BTS-Katalysator 3 1/2 Stunden bei Zimmertempe-—
ratur einem 0,4 (m3/h) 02/03 Gasstrom mit insgesamt 23 (g/h) Ozon ausge-
setzt wurde (s. Abb.4140-13) konnten nach einer kurzen Anfangsphase von

45 min, in der der Wirkungsgrad des Katalysators um ca., 10 7 abnahm, ver-
hdltnismdBig stabile Verhdltnisse erreicht werden. Die Stabilisierungs-—
phase ist mit einem Temperaturanstieg verbunden, der durch die Zersetzungs-—
wirme des Ozons (AH = -34 kcal/mol) verursacht wird. Da der Wirkungsgrad
des Kupferkatalysators bei Temperaturen unter 60°C merklich abnimmt, ist die

beobachtete Anfangsphase verstidndlich.

3.5 Die OZ:QB—Absorption

Bei diesen Versuchen stand schwerpunktsmidfig ein Vergleich zwischen der
Sauerstoffabsorption aus einem 02/He und einem 02—/03—/He—Gasstrom im
Mittelpunkt. Abbildung 4140-14zeigt, daB bei einer Katalysatorbelastung
von 0,02 bis 0,3 N m3/h, einer Temperatur von BOOOC und einer Gaszusammen-—
setzung von 26,3 7% O2 und 73,7 % He sowohl 02 als auch 02/03 (O3 ca. 1,57
des 02) quantitativ und ohne Nebenerscheinungen aus einem Gasgemisch ent-

fernt werden kénnen. Dies ging daraus hervor, daB im Reaktorabgasstrom
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spektrophotometrisch kein 04 und mit der Zirkoniumoxyd-Zelle kein 0,

nachgewiesen werden konnte. Die aus der Reaktion

Cu + 3 0, -+ CuO AH = =37,1 (kcal/mol)

freigesetzte Warme ist, aufgrund des kleinen 03/02 Verhdltnisses, wesent~-
lich hSher als diejenige, welche aus der Reaktion von reduziertem Kataly-

sator mit O3 entsteht. Demzufolge ist, wie erwartet, keine Anderung im

Temperaturanstieg zu beobachten, wenn in dem 02/He Gasstrom auch 0, an-

3
wesend 1ist.

3.6 Katalysatorvergiftung durch NO_

Friihere Versuche haben gezeigt, daB NOX (Stickoxidmischungen) einen star-—
ken vergiftenden Effekt auf die Wirksamkeit von Katalysatoren haben. Die
Ergebnisse der zwei Versuchsreihen, die durchgefiihrt wurden, sind in
Tabelle 4140-3 zusammengefaBt. Der Gasdurchsatz wurde etwa konstant ge-
halten, die NO-Zudosierung zwischen O und 5,1 7 des Gesamt—-Gasstromes
variiert, Offensichtlich wird der Katalysator durch das NO nicht be-
schiddigt, da er sich nach Ausschalten des NO Partialgasstromes villig
erholt. Weiterhin ist der Vergiftungseffekt, im Vergleich zu anderen

Katalysatoren (s. frithere KFK-Halbjahresberichte), gering.

Tabelle 4140-3 .EinfluB des NO auf die Wirksamkeit des reduzierten BTS-
Katalysators beil 300°C

Ausgangskonzentrationen (Z) Gasdurchsatz Peakfliche
He 0, NO (N1/n) (willk. Einheiten)
74 26 - 56 100
73 26 1 56 98
74 26 - 56 96
74 26 - 55 100
70,2 24,7 5,1 58 95,4

74 26 - 55 99,7
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3.7 SchluBfolgerungen

ZusammengefaBt ergeben sich aufgrund der bisherigen Experimente iiber die
OZ—Absorption bzw. 03—Zerst6rung mit kupferhaltigen Katalysatoren folgende
SchluBfolgerungen:

— Auf Cu-Katalysatoren kann die 02—Absorption mit der 03—Zerst6rung ver-
einigt werden. Ein Prozefgas wird mit diesem Katalysator bis zum ppm-—
Bereich von(%zbefreit. Bei Gasdurchsdtzen unter 0,2 Nm3/h kann der
Katalysator bei Raumtemperatur betrieben werden, da die Ozonzerfalls-
widrme ausreicht, um den Katalysator bis zur optimalen Temperatur von

o ”
>70°C zu erwidrmen.

- Filir Cu—Katalysatoren ist, hinsichtlich der O,-Absorption, Al, 0O, ein

273
-Katalysators

2

besseres Trdgermaterial als SiOz. Zur Auswahl eines Cu/A1203

ist die Bestimmung der spezifischen Oberfliche ausreichend.

- Der Cu-Katalysator wird durch NOx nur geringfiligig vergiftet. Der Effekt

ist reversibel.
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4, Krypton—-Endlagerung

(R.~D. Penzhorn, H.E. Noppel, V. Prech, IRCH; E. Hutter, M. Seeber,
RBT)

Die wichtige Frage der Kr/Kr-85-Abfiillung und Endlagerung wurde 1977 in
Angriff genommen. Als erstes gilt es zu kliren, welche von den technisch
sinnvoll erscheinenden Verfahren in sicherheitstechnischer und wirtschaft-
licher Hinsicht durchfiihrbar sind. In der Literatur 1/ sind eine Vielzahl

von Alternativen fiir die Kr—-85-Endlagerung vorgeschlagen worden.

—~ Abfiillen in Stahlflaschen

~ EinschlieBen in Molekularsieben oder einem Resorber
- Ionenimplantation in einer Metallmatrix

~ Chemische Verbindungen

— Unterirdische Speicher

- Versenkung in der Tiefsee

- Clathrate, Hydrate oder Doppelhydrate.

In die engere Wahl kommen nur die ersten drei Verfahren, wobei zumindest in
technischer Hinsicht die Aufbewahrung in konventionellen Stahlflaschen die
grofte Aussicht auf sofortige Realisierung zu haben scheint. Die anderen
beiden Varianten miissen zun#chst noch im LabormaBstab untersucht werden.
Sie sind durch technischen Aufwand gekennzeichnet, was aber mdglicherweise
durch betrdchtliche ErhShung in der Lagerungssicherheit kompensiert wird.
In Tabelle 4624-1 sind geschitzte Lagervolumen und, soweit errechnet, Be—

hiltertemperaturen der drei Alternativen zusammengestellt.

Tabelle 4l4o-4 Vergleich ausgewdhlter LagerungsmSglichkeiten

N 1 Krypton Behdltertemp. .
Lagerungsverfahren 1 Behiltervol. (C) Literatur
Stahlflaschen 140 bar 170 127 2/
34 bar 41 60
Zeolith <168 >127 ‘ 3/
Zeolith: Harz/Al=1:1 < 64 ca., 80
Ionenimplantation Al <224 ? 4/

Ni <340 ?
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Der Entwicklungsstand bzw. die mnoch anstehenden F+E-Arbeiten k®nnen wie

folgt zusammengefaBt werden:

Lagerung in Stahlflaschen: Die Aufbewahrung von Gasen, auch hochtoxi-

schen, leicht bremnnbaren oder sehr kérrosiven (wie z.B, F2) unter hohem
Druck in Metallflaschen ist eine seit vielen Jahren bekannte und eingehend
erprobte Technologie. Die Verflechtungen in der Entscheidungsdynamik,
ausgehend von dem Endlagerungsbehdlter {iber die Abfiillstation bis zum
Endlager, sind in Abb. 4140—15 aufgezeichnet. Sie sind weitgehend auch

fiir die Einpressung in Zeolithen, die prinzipiell nur eine Weiterent-
wicklung darstellt, giiltig. Zur Konzipierungder Stahlflasche, der Ab-
fiillstation und des Endlagers wird eine Studie angefertigt. Die berechnete,
in Abb. 4140-16 aufgetragene Wechselwirkung zwischen Stahlflaschendimensio-
nierung, Gasdruck und AuBenwandtemperatur bei natiirlicher Luftkonvektion ver-—
deutlicht die M8glichkeit zur Ermittlung von optimalen Lagerungsverhilt-
nissen. In Zusammenarbeit mit der Industrie und dem IMF sind Korrosions-
untersuchungen liber die Einwirkung von Rubidium auf die Materialien der
Stahlflaschen unter Simulierung von Lagerungsverhidltnissen in Angriff ge-

nommen worden.

Einpressung in Zeolithen: Die Einpressung von Krypton in verschiedenen

Zeolithen ist demonstriert worden. Der Edelgasdruck {iber dem mit Krypton
beladenen Zeolith ist weit unteratmosphidrisch, die thermische Stabilitit
ist selbst bei Temperaturen um 150°C ausreichend und das Lagerungsvolumen
durchaus attraktiv. Diese Variante stellt demzufolge eine betrichtliche
ErhShung der Lagerungssicherheit dar. Eine systematische Suche nach opti-
malen Zeolithen steht noch aus. Uber die Einwirkung von Strahlen, von
Rubidium, dem Tochternuklid des Kr-85, und dem Zerfallswirmetransport

ist nur wenig bekannt. Ein Verfahren im ProzeBmafstab muB noch erarbeitet

werden.

TIonenimplantation in Metallmatrixen: Mehrere Arbeiten zur Edelgasimplantation

in differenten Metallmatrixen liegen in der Literatur vor. Zu den giinstigen
Eigenschaften dieser Lagerungsalternative z&hlen das hohe Lagerungsvolumen,
die gute Strahlen—- und Temperaturstabilitit sowie Warmeleitfihigkeit. Unter-
suchungen zur Auswahl einer optimalen Metallmatrix {iber das Langzeitverhalten
des implantierten Metalls (mdgliche Korrosionsschidden durch Rb) und zur Opti-

mierung der Verfahrensparameter miissen noch durchgefiihrt werden.
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4200 SYSTEMVERHALTEN NUKLEARER ANLAGEN BEI STORFALLEN
4210 Dynamische Beanspruchung von Komponenten und Systemen

4211 Dynamische Beanspruchung von LWR-Druckabbausystemen

1. Kontrollmessungen im GroBkraftwerk Mannheim

(G.Gering, T.Kuhn, E.Wolf)

Seit Mai d.J. werden vom IRE bei der im GroBkraftwerk Mannheim neu angelau-
fenen Kondensations-Versuchsserie (GKM II-Versuche) Kontrollmessungen fiir

den TUV-Baden durchgefiihrt.

Bei diesem Versuchsvorhaben wird der EinfluB verschiedener Kondensations-
rohr-Ausstrdmgeometrien (Glattrohr, Diisen) in Abhi#ngigkeit der Massenstrom—
dichte und der Pool-Wassertemperatur auf das Kondensationsgeschehen unter-
sucht. Die Kontrollmessungen erstrecken sich auf Driicke und Temperaturen

am Boden, an der Wand und im Druckraum des Versuchsbehilters sowie auf die
Dehnung (Lingskridfte) der Kondensationsrohrverstrebung. Insgesamt sind dazu

6 Druck- und Temperaturaufnehmer und 1 DehnmeRaufnehmer installiert,

Die MeBdaten werden auf Magnetband aufgezeichnet und im IRE geplottet. Die

Plots fiir die ersten 4 Versuche sind inzwischen fertiggestellt und dem TUV

zugegangen.,

2. Berechnung dynamischer Containment-Beanspruchungen

(B.G6ller, G.Hailfinger, R.Krieg)

Aus dem im letzten Halbjahr berechneten Verhalten der kugelschaligen AuBen-
wand der Kondensationskammer wurde ein vereinfachtes Schalengesetz abgelei-
tet, Das in der Kondensationskammer befindliche Wasser wurde niherungsweise
in einer rechteckigen Ringkanal-Geometrie durch die linearisierten fluiddy-
namischen Gleichungen beschrieben und an die elastische Schale gekoppelt.
Die mit diesem analytischen Modell berechneten Eigenfrequenzen (Abb. 4211-1)
stimmen gut mit in den Brunsbiittel-I-Experimenten beobachteten Frequenzen
{iberein., Die Rechnungen mit verscﬁiedenen Schallgeschwindigkeiten zeigten,
daB der EinfluB der Kompressibilitédt des Wassersbei den hier vorliegenden

elastischen AuBenwdnden des Pools vernachlidssigt werden kann.

Aus den bisher durchgefilhrten Arbeiten lassen sich folgende SchluBfolge-

rungen Zziehen:
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Flir die Untersuchung des dynamischen Verhaltens des Containments bei Kon-

densationsvorgingen reicht die Beschrinkung auf den Kondensationskammerpool
mit inkompressiblem Wasser und einer elastischen AuBenwand aus. Die beim

Abblasen auftretenden KollabierungsstBfe kdnnen die Kondensationskammer zu
Eigenschwingungen anregen; das schwingungsfihige System besteht aus dem in-
kompressiblen Wasser und der elastischen AuBenwand 1—1_7. Die in den Bruns-
blittel-I-Experimenten (Nov. 74) beobachteten Frequenzen gehSren zu solchen

Eigenschwingungen.

Zur Berechnung der Anregungsiibertragung von den kollabierenden Blasen auf
das schwingungsfihige System wurde eine detaillierte Theorie entwickelt
(Singularititenverfahren fiir das Fluid, simultane Kopplung mit der Kugel-

schale)., Die numerischen Rechnungen werden zur Zeit durchgefﬁhrﬁ.

3. Eigenfrequenzen strSmender Medien in starren Kanilen
(E.Wolf)

Eine grundsitzliche Untersuchung des Einflusses der Strdmungsgeschwindig-
keit auf die Eigenfrequenzen eines strSmenden Mediums wurde durchgefiihrt
/"2_]. Als durchstrémtes System wird ein einfaches starres Rohr zugrunde
gelegt. Die Behandlung der linearisierten Bewegungsgleichung und des Rand-

wertproblems zur Ermittlung der Eigenfrequenzen erfolgt analytisch.

Die Ergebnisse zeigen, daB mit wachsender Strdmungsgeschwindigkeit die Eigen-
frequenzen allmihlich abnehmen und bei Erreichen der Schallgeschwindigkeit

schlieBlich ganz verschwinden (Abb. 4211-2).

Quantitativ besteht zwischen den Eigenfrequenzen in durchstrdmten Systemen

gegenliber denen mit ruhendem Medium eine relativ einfache Abh#ngigkeit.

4, Modellrechnungen zum Kondensationsvorgang
(G.Class, F.Eberle)

Die im Auftrag und auf Rechnung des TUV Baden durchgefiihrten Parameterrech-
nungen mit den hierfiir entwickelten Rechenprogrammen KONDAS, AKUDYN und

WELLA wurden abgeschlossen.

KONDAS behandelt die niederfrequenten Vorgdnge der pulsierenden Kondensa-

tion und die Ergebnisse stehen in zufriedenstellender Ubereinstimmung mit
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experimentellen Daten., Daher wurde das Rechenprogramm zur Untersuchung der
pulsierenden Kondensation im Vielrohrverband verwendet, wobei sich keine
unglinstigen Kopplungseffekte einstellten. Die gewonnenen Ergebnisse fanden
sodann zusammen mit direkten Versuchsdaten Verwendung zur Untersuchung der
Uberlagerungsstatistik in der Reaktoranlage mit Hilfe des Rechenprogrammes
WELLA, Dieses Programm behandelt in vereinfachter Form die Wellenausbrei-
tung in der ringfdrmigen Kondensationskammer, wobei auch die nichtsynchro-
ne Druckwellenentstehung an den einzelnen Kondensationsrohren erfaBt wird.
Mit AKUDYN wurden schlieBlich mit Hilfe eines Ersatzmodelles fiir die Kopp-
lung zwischen Fluid und Wandstruktur die Auswirkung der in den Experimen-
ten beobachteten sehr kurzzeitigen ''Drucknadeln" untersucht. Die Verdffent-
lichung dieser Modelle ist in Vorbereitung, der Bericht {iber KONDAS wird
als KFK-Bericht 2487 erscheinen. Einen allgemeinen Uberblick tiber diese Be-

rechnungen gibt / 3_7.
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4214 Entwicklung eines RadionuklidmePverfahrens zur Massen-
strommessung in instationdren Mehrphasenstromungen

(R. Loffel, H. Meichelbdck, S. Stiefel, D. Wolf,
W.-D. Zejdler, LIT; W. Link, A. Suppan, RBT)

1. Durchgefilhrte Arbeiten

Die Auswertung der im Auftrag des Marviken-II-Projekts durch-
geflihrten Gasgeschwindigkeitsmessungen in einem der 4 Abblase-
kandle wurde abgeschlossen. Die Ergebnisse sind in den Mar-
viken-Berichten zusammengefaBt, die inzwischen an die am Pro-
jekt beteiligten 9 Liander verteilt wurden /1/. Von den zusdtz-
Tich im Bruchstutzen durchgefiihrten Geschwindigkeits- und
Dichtemessungen konnten bisher die Blowdowns 21, 23 und 24
ausgewertet werden.

Ende Marz wurde die RadionuklidmeBeinrichtung am "Gemeinsamen
Versuchsstand" (PNS 4215) installiert und in Betrieb genommen.
Im 2. Quartal wurden erste Zweiphasengeschwindigkeitsmessungen
durchgefiihrt.

2. Erzielte Ergebnisse

2.1 Marviken-II-Experimente

2.1.1 Abblasekandle

Die in den Abblasekandlen gemessenen Geschwindigkeiten lagen
zwischen 0 und 50 m/s bei den Blowdowns 19, 21 und 23, zwischen
0 und 60 m/s bei den Blowdowns 17, 18, 20 und 22 und zwischen 0
und 100 m/s beim Blowdown 24.

Ein Vergleich der Geschwindigkeit der Gas- und Fliissigphase
(gemessen mit dem Radiotracerverfahren) und der Flissigphase
(gemessen mit dem Infrarotabsorptionsverfahren, das ebenfalls
im Rahmen des PNS entwickelt wurde), zeigte gute Obereinstim-
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mung der Ergebnisse. Damit ist nachgewiesen, daB in den
Abblasekandlen praktisch kein Schlupf zwischen Gas- und
Flussigphase vorlag (Nebelstromung).

2.1.2 Bruchstutzen

Mit den im Bruchstutzen durchgefiihrten Geschwindigkeits-
und Dichtemessungen gelang es erstmals, den Massenstrom
des KiuhTmittels im Bruchstutzen zuverldssig zu bestimmen.
Nachfolgend werden Ergebnisse von den Blowdowns 21 und 24
als Beispiel vorgestellt.

Geschwindigkeitsmessung

Die durch Korrelationsanalyse ermittelte Geschwindigkeit ist

in Abb. 4214-1 dargestellt. Sie erhBhte sich in den ersten

1,5 Sekunden auf 32 m/s und nahm danach ab auf ca. 26 m/s.

Von 6 bis 85 Sekunden fiel sie geringfiigig weiter ab. Die
Anderung der Geschwindigkeit zwischen 90 und 100 Sekunden

wurde durch das Verstellen des Sicherheitsventils (Querschnitts-
verringerung) ausgeldst. Es wurde ebenfalls kein Schlupf zwi-
schen Flissig- und Gasphase (Blasenstromung) gefunden.

Dichtemessung

Die Dichte wurde mit einer Zweistrahlmethode gemessen. Die
damit erzielten Ergebnisse werden in Abb. 4214-2 fiir den ge-
samten Blowdown und in Abb. 4214-3 mit besserer Zeitauflo-
sung flr die Anfangsphase des Blowdowns gezeigt. Die Messun-
gen ergaben, daB in den ersten Sekunden nur unterkiihltes
Medium (Wasser) ausstromte. 8,5 Sekunden nach dem Bruch der
Berstscheibe setzte eine Zweiphasenstromung mit stark zu-
nehmendem Dampfanteil ein (vgl. Abb. 4214-3). Ab 101 Sekun-
den wurde eine Abnahme des Dampfanteils bzw. eine Zunahme der
Dichte festgestellt, die durch das Verstellen des Sicherheijts-
ventils ausgeldst wurde. Danach wurde die Stromung unruhiger.
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Massenstrom

Der aus der Stromungsgeschwindigkeit und der Dichte er-
mittelte Massenstrom ist in Abb. 4214-4 zusammen mit den
KenngroBen Voidfaktor, Dichte und Geschwindigkeit darge-
stellt. Er stieg innerhalb der ersten 1,5 Sekunden von 0

auf 3,2 Tonnen pro Sekunde an und fiel danach wieder ab.

Nach dem Verstellen des Sicherheitsventils folgte zundchst
wie bei der Geschwindigkeit eine kurzzeitige Abnahme. An-
schlieBend jedoch stiegen Geschwindigkeit, Dichte und Massen-
strom stark an. Dieser hier beobachtete Uberraschende
"Drosseleffekt" trat noch wesentlich stdrker wdhrend des
Blowdowns 24 auf, bei dem das Sicherheitsventil noch weiter
zugefahren wurde (vgl. Abb. 4214-5).

Der starke Massenstromanstieg nach dem Verstellen des Sicher-
heitsventils ist zurlickzufihren auf eine geringfligige Druck-
erhdhung und eine damit verbundene Verringerung des Dampf-
anteils.

2.2 Zweiphasengeschwindigkeitsmessungen am "Gemeinsamen Ver-

suchsstand"

Das wichtigste Ergebnis der ersten am "Gemeinsamen Versuchs-
stand" durchgeflhrten Experimente war, daB es erstmals gelun-
gen ist, Schlupf zwischen Gas- und Flissigphase mit dem
Radiotracerverfahren nachzuweisen. Bei den bisherigen Ver-
suchen wurden Schlupffaktoren von 1 bis 4 ermittelt. In

den Abbildungen 4214-6 und 7 sind zwei typische Beispiele

der bisher erzielten Ergebnisse dargestellt. Im ersten Fall
handelte es sich um eine Zweiphasenstromung mit ruhigem und
stabilem Charakter, dagegen lag im zweiten Fall eine un-
ruhige, instabile Zweiphasenstrdomung vor, die mit einer Grund-
frequenz von etwa 1/4 Hz "pulsierte".
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Ein Vergleich mit den anderen Verfahren ist noch nicht mdg-
lich, da noch keine Ergebnisse von diesen vorliegen.

3. Ausblick auf den weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Experimente am Gemeinsamen Versuchsstand werden im

3. Quartal fortgesetzt mit den Verg]eichsmessungeh mit an-

deren vom BMFT geforderten Verfahren wie z.B. dem Dragbody-

Verfahren und dem Temperatursignalkorrelationsverfahren /2/.

Im 4. Quartal werden das Impedanzsondenverfahren, das Radio-

nuklidverfahren und die in den USA bei LOFT wund SEMISCALE
entwickelten und angewandten Verfahren gemeinsam ge-

testet und verglichen. Daneben laufen die Vorbereitungen

auf die HDR-Blowdown-Experimente.

4, Literatur

/1/ The Marviken Full Scale Containment Experiments,
Second series,
Joint Reactor Safety Experiments in the Marviken Power
Station, Sweden,(March 1977) unversffentlicht

/2/ Berichte Uber die vom Bundesministerium flr Forschung
und Technologie gefdorderten Forschungsvorhaben auf dem
Gebiet der Reaktorsicherheit, Hrsg.: GRS (ehem. IRS)
der TOV, 5 Koln 1, Glockengasse 2 (erscheint 1/4jdhrlich).
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4215 Gemeinsamer Versuchsstand zum Testen und Kalibrieren

verschiedener Zweiphasen-Massenstrommessverfahren

(J. Reimann, A, Demski, H. Hahn, U. Harten, H. John,
A, Megerle, St, Miiller, L. Pawlak, E. Wanner - IRB)

Bei Experimenten zum Kiihlmittelverlustst8rfall ist die genaue
Kenntnis des zweiphasigen Massenstroms von grofer Bedeutung.
Zielsetzung dieser Arbeit ist der Test, die Kalibrierung und der
Vergleich verschiedener Zweiphasen—-Massenstrom—MeBverfahren. Im
Berichtszeitraum lagen die Schwerpunkte bei der Durchfiihrung

folgender Arbeiten:

- Inbetriebnahme des Luft-Wasser-Kreislaufs

- Erweiterung des Betriebsbereichs des Dampf-Wasser-Kreislaufs,

~ Fertigstellung der Datenverarbeitung

- Mechanische Fertigstellung des Y-Densitometers

- Experimente zur Bestimmung der Strdmungsform in horizontaler
Luft-Wasser-und Dampf-Wasser-Strdmung

- Erste Tests diverser MeBverfahren im Dampf-Wasser-Kreislauf

1. Luft-Wasser-Kreislauf

Umn einen optimalen Vergleich der Luft-Wasser- und Dampf-Wasser-
Experimente zu erm8glichen, haben beide Kreisldufe die Test-
strecke und Mischkammer gemeinsam, Abb. 4215-1 zeigt die

schematische Darstellung des Luft-Wasser—-Kreislaufs,

Nach Komplettierung der MeBtechnik wurde der Betriebsbereich
des Kreislaufs bestimmt. Bei kleinen "Dampfgehalten" werden um
den Faktor 5 h8here Massenstr8me erreicht als mit dem Dampf-
Wasser-Kreislauf. Abb. 4215-2 zeigt den Betriebsbereich, einge-
tragen in eine Strdmungskarte. Koordinatenbezeichnungen sind
hier die superficial velocities (Verh#dltnis aus einphasigem
Volumenstrom zu gesamtem Strdmungsquerschnitt). Das wichtige

Gebiet der dispersen Blasenstrdmung wird voll erreicht.
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2, Dampf-Wasser—-Kreislauf

Bei der friiheren Betriebsweise der Anlage lieferte ein Kessel
leicht unterkiihltes Wasser, der andere leicht i{iberhitzten Dampf..
Durch Einbau zweier Drosselventile vor der Mischkammer kann duréh
Drosselung Dampf erzeugt werden. Dadurch kann im Bereich kleiner
Dampfgehalte der Gesamtmassenstrom bis zu 35 Z erhdht werden.
AuBerdem werden durch die Drosselung die Schwankungen der Referenz-

Massenstrom—~Messung stark reduziert,

3. Datenverarbeitung

Die Betriebsdatenerfassung hat die Aufgabe, aus den Temperatur-,
Druck- und Differenzdrucksignalen der Wasser- und Dampfmefstrecken
sowie dem Drucksignal der Teststrecke die in der Teststrecke vor-
handenen folgenden Gr8Ben zu bestimmen: Gesamtmassenstrom, Dampf-
gehalt bzw. durch Umrechnung die beiden superficial velocities
(Verhdltnis aus einphasigem Volumenstrom zu Teststreckenquer-—
schnitt) und Dampfvolumenstromanteil, sowie Druck und Temperatur.
Die "on line"” Berechnung dieser GrdBen ist erforderlich, um mit
der Kesselanlage in mdglichst kurzer Zeit einen vorgegebenen
Betriebspunkt ansteuern zu kdnnen. Als Rechner wird eine PDP

11/40 verwendet.

Zur Erreichung maximaler Genauigkeit werden die Eichkurven fiir
jeden Signalgeber sowie die Wirmeverluste der Anlage in Ab-
hingigkeit von der Kreislauftemperatur beriicksichtigt. Zur Be-
rechnung des Gemischzustandes enth#lt das Rechenprogramm die

Zustandsgleichungen fiir Wasser-Dampf.

Diese Anlage wurde nach anfinglichen Schwierigkeiten mit der

Ubertragung der Eingangsdaten in Betrieb genommen.

4, DichtemeBgerdt (Zusammenarbeit mit PNS 4214)

Das serielle 5~Strahl-y-Densitometer wurde mechanisch fertig-
gestellt und mit der Elektronik bestiickt., Es wurden erste
statische Eichversuche mit einer Tm-170-Quelle durchgefiihrt,

wobei mit verschiedenen Plexiglaseinsitzen eine Schichten-
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strdmung simuliert wurde, Die drtliche Bestimmung des Gasvolumen-
anteils konnte dabei mit einer Genauigkeit von ca. 98 % durchge-
fiihrt werden. Damit wurde gezeigt, daB dieses erstmals verwendete
Mefprinzip in bezug auf die Art der Kollimation und die Er-
fassung der Strahlen mit einem einzigen Szintillator f£fiir die

Dichtemessung geeignet ist,

5. Strdmungsform und Phasenverteilung in Luft-Wasser- sowie

Dampf-Wasser-Strdmung

Von groBer Bedeutung fliir den Test der Massenstrom-MeBverfahren
ist die Kenntnis der Strdmungsform und dariiber hinausgehend die

8rtliche und zeitliche Verteilung der Phasen in der Teststrecke.

Fiir Luft-Wasser—-Strdmungen in horizontalen Rohren gibt es eine
Vielzahl von Arbeiten zur Abhdngigkeit der Strdmungsform von
duBeren Parametern; die in Abb., 4215-2 dargestellte Strdmungs-—
karte /1/ kann als geniigend experimentell abgesichert angesehen
werden, Anhand der Luft-Wasser-Experimente konnte daher gepriift
werden inwieweit die lokale Impedanz-Sonde zur ILdentifizierung
der Str8mungsform geeignet ist. Die im folgenden diskutierten
Ergebnisse wurden mit einer traversierbaren Sonde. erzielt. AbD.
4215-3 und 4215-4 zeigen bei unterschiedlicher Zeitaufl8sung
Sondensignale verschiedener Str8mungsformen. Eine Schwall-
strdmung ist durch eine Schwallfrequenz in der Gr8Benordnung
von 1 Hz charakterisiert (Abb. 4215-3); bei hBherer Zeitauf-
18sung (Abb. 4215-4) erkennt man die im Schwall vorhandenen
Blasen, Viele kleine Blasen, die recht gleichmifBig iiber den
Querschnitt verteilt sind (Abb. 4215-4 1links) sind kennzeichnend
fiir eine disperse Blasenstr8mung; eine Ringstr®mung ist durch
das Vorhandensein von Tr8pfchen im Gasstrom (peaks nach unten)
charakterisiert; dabei nimmt der Fliissigkeitsanteil im unteren

Kanalbereich deutlich zu (Abb. 4215-4 rechts).

Die nach Auswertung aller Luft-Wasser—-Experimente bestimmten
Grenzen der Strdmungsbereiche sind in guter {Ubereinstimmung mit

der in Abb., 4215-2 dargestellten Strdmungskarte.
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Abb., 4215-5 zeigt einige Profile des lokalen Dampfvolumenanteils
0, Wihrend bei disperser Blasenstr8mung und Ringstr8mung in einem
groBen Bereich des Kanalquerschnitts ein nahezu konstanter Dampf-
volumenanteil vorhanden ist, ist dies bei anderen Str8mungsformen
nicht der Fall, Bei der Schwallstrbmung ist das Profil sehr stark
abhidngig von den superficial velocities; bemerkenswert ist, daB
das horizontale Dichteprofil bei den untersuchten Geschwindig-
keiten sehr flach ist. Abb. 4215~6 zeigt die Autokorrelations-
funktion der Sondensignale von einer Schwallstrdmung, bei der

die Schwille nahezu den ganzen Querschnitt ausfiillen.

Bei Dampf-Wasser—Strémungen in horizontalen Rohren weiR man noch
sehr wenig iliber die Abhingigkeit der Strdmungsbereiche vom Druck.
Entsprechende Untersuchungen {iber die Verteilung der Phasen fehlen
vollstdndig. Abb., 4215-7 zeigt die Phasenverteilung bei einer
Schwallstrdmung bei 25 bar. Abb. 4215-8 eine Ringstrdmung bel
gleichem Druck (die in Abb. 4215-8 links sichtbaren Schwankungen
(# 10 Hz) wurden durch elektrische Str8mung verursacht). In Abb.
4215-9 ist eine Blasenstrxdmung bei 56 bar dargestellt, Blasen
treten nur im oberen Bereich der Str8mung auf (vgl. Abb. 4215-5).
Die Signale bei p = 77 bar in Abb. 4215-10 deuten auf eine Ring-
strémung hin, bei gleichen Werten der superficial velocities

ist bei einem Luft-Wasser-Gemisch eine ausgeprigte Schwall-
strdmung vorhanden. Bei 100 bar (Abb. 4215—11) tritt auch bei
noch kleineren Geschwindigkeiten keine Schwallstrdmung mehr auf.
Auffillig in Abb. 4215-11 ist, daB der Fliissigkeitsanteil mit
wachsendem Abstand recht kontinuierlich zunimmt; bei Ring-
Strdmung in Wasser-Luft-Gemischen erfolgt eine starke Zunahme

erst im unteren Bereich., Diese Str6mung wire vielleicht besser

mit dem Begriff Spritzerstrdmung charakterisiert.

Die bisherigen Dampf-Wasser—-Experimente zeigen, daf der Druck

einen starken EinfluB auf Strdmungsform und Phasenverteilung
besitzt, insbesondere verkleinert sich mit steigendem Druck in
einer Strdmungskarte mit der superficial velocities als Koordinaten

das Gebiet der Schwallstrdmung.
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6. Erste Tests einiger MassenstrommeBverfahren im Dampf-Wasser-

Kreislauf

In ersten Versuchsserien wurden folgende MeBverfahren im Dampf-

Wasser—-Kreislauf eingesetzt:

- Drag-body und Turbosonde (Euratom-Ispra, RS 109)

- Temperaturkorrelation (TU-Berlin, RS 135)

- Drag-body (Battelle, RS 147)

- Radionuklid-MeBverfahren (GEK~-LIT, RS 146 bzw. PNS 4214)

Wesentliches Ziel dieser Versuche war es, etwaige Mingel
mechanischer oder elektrischer Art kennen zu lernen, um die
Verfahren flir spdtere Versuche evt., zu verbessern. Auch bei
diesen Versuchen wurde mit der traversierbaren Sonde die
Strémungsform sowie meist ein Profil der Phasenverteilung be-

stimmt.

In diesem Rahmen kann nur auf Ergebnisse des Vorhabens 4214
(siehe entsprechenden Bericht) eingegangen werden. Filir die in
Abb. 4215-10 und 4215-11 dargestellten Betriebspunkte wurden die
mittleren Fliissigkeitsgeschwindigkeiten bestimmt. Abb. 4215-12
zeigt Sondensignale (8) und synchron Schwankungen des Differenz-
drucksignals (Apé) einer ca. 2 m stromab liegenden Drossel-
stelle fiir 3 Betriebspunkte bei denen mit der Radionuklid-
technik beide Phasengeschwindigkeiten gemessen wurden. Das
Apé—Signal besitzt den grdfRten Wert (mach unten aufgetragen)
wenn ein Schwall die Drosselstelle passiert. Bei den Versuchs-
punkten mit CW = 0,5 und 1.03 m/s war eine Schwallstrdmung vor-
handen, wobei die Dampfkolben im oberen Beispiel auch im unteren
Wandbereich noch detektiert werden konnten, im unteren Beispiel
besitzen die Dampfkolben einen.kleineren Querschnitt und reichen
nicht bis zur Sondenspitze hinab. Beim kleinsten Wasserdurchsatz
(Ci; = 0.27 m/s) ist eine Wellenstrdmung vorhanden: Selbhst bei

10 mm Abstand von der unteren Mantellinie des Rohres ist vor-
wiegend Dampf vorhanden, unterbrochen durch Wellenberge; in

Kanalmitte zeigte die Sonde fast ausschlieBlich Dampf an. Die
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Sondensignale zeigen, daB bei gleichem Dampfdurchsatz und
zunehmendem Wasseranteil die Vermischung der Phasen intensiver
wird; der Schlupf sollte daher kleiner werden. Diese Tendenz

zeigen die Ergebnisse der Radionuklidmethode.

Die Drucksignale zeigen, ebenso wie die Geschwindigkeits-

messungen (vgl. Abb., 4214~ 7 ) bei CW = 0.5 und 1.03 m/s nieder-
frequente Schwankungen mit Schwingungsdauern von ca. 5 s bzw.,

4 s, Derartige Schwankungen wurden auch mit der Sonde bei kleineren
Abstidnden angezeigt. Diese Schwankungen entstehen durch Strdmungs-
separation in der Rohrleitung (d = 100 mm) zwischen Teststrecken-
ende und Druckentlastungsventil falls ein Schieber am Ende der
Teststrecke voll gedffnet ist. Bel Drosselung werden die

Schwankungen in der Teststrecke unterdriickt.

J. Mandhane, G. Gregory, K. Aziz:
A Flow Pattern Map for Gas—Liquid Flow in Horizontal Pipes

Int., Journal of Multiphase Flow, Vol. 1 (1974), S.537-555.
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4220 Untersuchungen der dynamischen Beanspruchung von RDB-Einbauten

bei Kilhlmittelverluststdrfidllen

4221 Auslegung, Vorausberechnung und Auswertung der HDR-Blowdown-
Experimente zur dynamischen Belastung und Beanspruchung von
Reaktordruckbehdltereinbauten
(R. Krieg, E.G. Schlechtendahl, IRE)

Einleitung

Mit Hilfe der HDR-Blowdown-Experimente sollen 1nsbesondere die dynamischen
Beanspruchungen des Kernmantels in einem Druckwasserreaktor bei einem ange-
nommenen plotzlichen Bruch des kalten Stranges der Primirrohrleitung simu~
liert werden. Zu diesem Zweck wurden in den vorangegangenen Berichtszeit-
rdumen eine Versuchkonzeption entwickelt und geeignete Versuchseinbauten

konstrulert und in Fertigungsaufirag gegeben.

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Im Zuge der Vorausberechnungen der HDR-Versuche wurden die Eigenfrequenzen
des Kernmantels mit Hilfe des Codes CYLDY2 bestimmt (CYLDY2 basiert auf ei-
nem halbanalytischen Strukturdynamik-Modell fiir den Kernmantel). Die unteren,
fiir das Systemverhalten ausschlaggebenden Eigenfrequenzen stimmen recht gut
mit jenen Werten lberein, die anliBlich der Versuchsauslegung mit Hilfe des
Finite-Elemente~Codes STRUDL/DYNAL erzielt wurden. Die selben Eigenfrequenzen
stimmen dagegen nicht mit Werten Uberein, die vom IRA mittels des Finite-
Element~Codes SAP IV berechnet wurden. Ein Vergleich der hdheren von CYLDY2
gelieferten Kernmantel-Eigenfrequenzen (oberhalb der Ordnung 35-50) mit den
Ergebnissen anderer Codes war nicht mdglich, da die Finite-Elemente-Rechnun-

gen eine so hohe Aufldsung nicht erlauben (Ludwig).

Das Konzept fir Versuche zur Strukturdynamik am eingebauten Kernmantel ohne
Wasserfiillung, sowle fir Versuche zur gekoppelten Fluid-Strukturdynamik am
eingebauten Kernmantel mit Wasserfiillung - letzteres jedoch ohne Anregung
durch den Blowdownvorgang - wurde ausgearbeitet. Auf die urspriinglich geplante
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periodische Systemanregung mit Hilfe eines Shakers wurde wegen des hohen Auf-
wandes verzichtet. Stattdessen wurden sogenannte Snap-back-Versuche konzi-
piert, bei denen der Kernmantel an zwel verschiedenen Stellen durch Hydrau-
lik-Zylinder ausgelenkt wird. Das Uberschreiten gewisser Grenzlasten fiihrt
zum Bruch von ReiBbolzen, die in das Hydraulik-System eingebaut sind. Dies
stellt eine recht scharfe, sprungformige Belastungsidnderung fiir den Kern-
mantel dar. Die hierdurch verursachten dynamischen Verformungeﬁ werden ge-
messen. Der Vergleich mit entsprechenden Ergebnlissen von Rechencodes erlaubt
die Verifikation der verwendeten Teilmodelle flir die Strukturdynamik bzw.
fir die Fluid-Struktur-Koppelung. Das Teilmodell iiber die Blowdown-Stromung
besonders im Stutzenbereich splelt hierbei keine Rolle. Demgegeniiber erlau-
ben die eigentlichen Blowdownversuche nur eine integrale Verifikation des
verwendeten Gesamtmodells (Beutel).

Die Konstruktion der hydraulischen Auslenkvorrichtung mit Reifbolzen ist in
Abb.4221-1 dargestellt.

Fir den HDR~-Referenz-Blowdownversuch wurden Ergebnisse von YAQUIR, WHAMMOD
und DAPSY in eine fir Vergleiche geeignete Darstellung gebracht. Die Ergeb-
nisse der WHAMMOD-Rechnung wurden vom GRS-IRS(K8ln), diejenigen der DAPSY-
Rechnungen vom GRS-LRA (Garching) zur Verfilgung gestellt. Abb.4221-2a bis c
zelgen Druckverteilungen im Ringraum zum etwa gleichen Zeitpunkt. Die grife-
re Ahnlichkeit der YAQUIR- und DAPSY-Ergebnisse ist zum Teil darauf zuriick-
zufilhren, daf flir YAQUIR die Druckrandbedingungen aus DAPSY iibernommen wur-
den. Ferner wurden die YAQUIR-Ergebnisse erstmals mit Hilfe des Mikrofilm-
zeichengerites der Kernforschungsanlage Jiilich als Filme (Laufzeit bis zu
1,5 min flir 80 msec Echtzeilt) dargestellt. Wie erwartet bringt diese Art der
bewegten Darstellung ein vertieftes Verstidndnis der physikalischen Vorginge
(Stolting).

Die filr Vorausberechnungen von Blowdownversuchen erforderlichen Unterlagen
wurden zusammengestellt und Uber die Projektleitungen PNS und PHDR der US-
NRC zugeleitet. Diese Unterlagen dienen vor allem LASL zur Durchfiihrung von
Rechnungen mit dem Code SOLA-FLXWALL.Erste Absprachen zum Austausch von Re-
chenergebnissen auf Magnetband zwischen IASL und GfK wurdengetroffen (Mdsin-
ger, Schlechtendahl).

Fiir den Enthalpieschichtungsversuch (siehe PNS 4222) wurde ein Fahrdiagramm
erstellt. Die einzustellenden Sollwerte fir diesen Versuch wurden berechnet
(M5singer). Die Vorgehensweise fiir die Auswertung der Enthalpieschichtungs-

versuche wurde detaillliert (Schumann).
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Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Im Zusammenhang mit der Montage des Kernmantels sind noch einige Abschitzun-
gen und Uberpriifungen durchzufithren (Dicke der Kalibrierplatten zwischen
Kernmanteleinspannflansch und Beh#lterdeckel). Die Vorausberechnungen zur
Strukturdynamik des Kernmantels werden fortgesetzt und die Abweichungen ge-
geniiber externen Rechnungsergebnissen werden - soweit mdglich - untersucht.
Die hydraulische Zugeinrichtung fiir die Snap-back-Versuche wird in Auftrag
gegeben. Die Ubertragung von Meflwerten vom HDR bis zu den Auswerteprogrammen
in der GfK wird bei Probe-Blowdown-Versuchen iiberpriift. Ebenso wird versuchs-

welse der Datenaustausch mit Los Alamos aufgenommen werden.
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4222  MeBRtechnische Erfassung und Auswertung des dynamischen Verhaltens
der Versuchseinbauten im Reaktordruckbehdlter (RDB) des HDR im

Rahmen der HDR-Blowdown~Versuche

(K.D.Appelt, M,Cramer, F.Eberle, J.Kadlec, G.Lang, H.Schnauder)

Die Testanlage zur dynamischen Untersuchung von MeBwertaufnehmern (unter
Blowdown-Bedingungen), bestehend aus einem elektrodynamischen Schwingungser-
reger (Shaker), einem Autoklaven und einer neu hinzugekommenen Zusatzvorrich-
tung fiir dynamische Untersuchungen in Luft und Wasser bei Atmosphirendruck,
wurde im IRE fertig installiert und in Betrieb genommen. Die Abb., 4222-1

und 4222-2 zeigen ein Foto und ein Schema dieser Anlage.

Das Betriebsverhalten der Gesamtanlage (von Autoklav, Shaker und Zusatzvor-
richtung) wurde ermittelt und notwendige Verbesserungen vorgenommen. Weiter
wurden entsprechende Verfahren zur Ermittlung der notwendigen Daten iiber das
thermohydraulische und dynamische Verhalten der MeSwertaufnehmer entwickelt

und praktisch erprobt.

Dazu wurden erste Untersuchungen von Beschleunigungsaufnehmern und vor allem
von induktiven Wegaufnehmern mit dem Shaker und dem Autoklav durchgefiihrt.
Sie lieferten erste Ergebnisse hinsichtlich des dynamischen Verhaltens der
Aufnehmer und der Aufnehmerreaktion auf die thermohydraulischen Belastungen
beim Blowdown. Diese Ergebnisse waren bisher positiv und lassen noch vor Ab-
schluB des gesamten Versuchsprogramms erwarten, daf sich die Aufnehmer fiir

den HDR qualifizieren werden.

Die Abb, 4222-3 und 4222-4 zeigen den Frequenzgang eines Aufnehmers und das

Temperaturdriftsignal eines induktiven Wegaufnehmeis beim Blowdown.

Im Berichtszeitraum wurde auch der Arbeitsbericht 1_1_7 iiber ein MeBRfehler-

korrekturverfahren fiir transiente MeRsignale fertiggestellt,

Die Untersuchungen zum Verhalten der Prototyp—Aufnehmer werden gemdB dem Ver-
suchsprogramm fortgefiihrt, wobei vor allem die Langzeittests im Autoklav beil
kombinierter mechanischer und thermohydraulischer Belastung beim Blowdown

iiber 10 bis 15 Blowdown-Zyklen durchgefiihrt werden. Daneben sind noch detail-

liertere Untersuchungen zum Temperaturverhalten von Beschleunigungsaufnehmern
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sowie zum dynamischen Verhalten von DehnmeBstreifen geplant.

Neu hinzugekommen ist die Betreuung der Entwicklung eines Hochtemperatur-
Druck- und Differenzdruckaufnehmers auf induktiver Basis. Der entsprechende

Prototypaufnehmer sollte ebenfalls im IRE untersucht werden.

Literatur:

[_1_7 Eberle,F.:
"Beitrag zur Entwicklung von MeBfehlerkorrekturverfahren fiir tran-

siente MeBsignale." (1976, unverdffentlicht)

Appelt,K.D.:
"Aufbau und Ubertragungsverhalten der verschiedenen MeRBketten der HDR-

RDB-Instrumentierung nach dem derzeitigen Kenntnisstand".

(1976, unversffentlicht)
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4223 Weiterentwicklung und Verifizierung gekoppelter fluid-strukdurdy-
namischer Codes zur Analyse der dynamischen Spannungen und Verformun-
gen von RDB-Einbauten bei Kilhlmittelverluststdrfdllen in LWR.

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

Einleitung

Dag Vorhaben umfaBt die begleitenden theoretischen Arbeiten zu den HDR~
Blowdown-Versuchen (PNS 4221, PNS 4222), insbesondere die Entwicklung fluid-
struktur-dynamischer Codes zur Berechnung von Blowdown-Vorgingen insoweit,
als sie zur Bestimmung der maximalen Beanspruchung des Kernmantels von Be-

deutung sind.

Durchgefihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Hinsichtlich der Fluiddynamikrechnungen auf der Basis des Codes YAQUIR lag
der Schwerpunkt bei der Verbesserung der Ergebnisdarstellung und beim Ver-
gleich von Ergebnissen der Codes YAQUIR, WHAMMOD und DAPSY fiir einen Refe-
renzblowdownversuch. Siehe auch PNS 4221, Mit YAQUIR wurden Blowdownrech-
nungen filr einen groBen Druckwasserreaktor durchgefiihrt und mit Ergebnissen
aus LECKQRechnungen der KWU verglichen. Das Ergebnis bestdtigt die Anwend-
barkeit von YAQUIR auch flir diesen Fall (Enderle).

Ferner wurden die YAQUIR-Ergebnisse erstmals mit Hilfe des Mikrofilmgzeichen-—
gerdtes der Kernforschungsanlage Jiilich als Filme (Laufzeit bis zu 1,5 min
fiir 80 msec Echtzeit) dargestellt. Wie erwartet bringt diese Art der bewegs
ten Darstellung ein vertieftes Verstdndnis der physikalischen Vorginge
(Stolting).

Die Koppelung des Strukturmodells CYLDY2 mit dem Fluidmodell im Code STRUYA
wurde erfolgreich durchgefiihrt. Es hatten sich zundchst groBe Schwierigkei-
ten ergeben, die aufgrund des raschen Erfolges mit den einfacheren, fir

Testzwecke benutzten Strukturmodellen (Kesselformel und Biegebalken) nicht
zu erwarten waren. Folgende Probleme, die sich als Instabilitdten HduBerten,
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wurden gefunden und geldst:

a) die Struktur ist bel hdheren Modes sowohl leicht wie auch schlaff
(im Verhdltnis zum Wasser ). Daher wurde eine Unterrelaxation erfor-

derlich,

b) Die Struktur zeigt in der Nihe des Ringes beil bestimmten Zeitschrit-
ten ein sonderbares Verhalten: sie kommt der Last entgegen. Es ist
noch ungeklirt, ob dies eine echte Struktureigenschaft oder eine Ei-
genschaft des CYLDY2-Modells ist. Das Verhalten fiihrt zu monoton in-
stabiler Rickkopplung Uber das Fluid. Die Instabilitdt wurde behoben
durch Unterrelaxation im modalen Bereich mit Faktoren, die flir jeden
Mode gesondert berechnet werden. Diese Umstellung auf modale Unter-
relaxation erbrachte in Fdllen, die zuvor schon stabll waren, eine

Uber vierfache ILdsungsbeschleunigung.

¢) Das flir CYLDY2 benutzte Integrationsverfahren (Superposition der sta-
tischen LOsungen und einer Menge dynamischer Idsungen der Form sinuht)
ergab in der Koppelung Instabilitidten. Sie wurden dadurch behoben, daB
fiir Modes mit Frequenzen iiber einer Grenzfrequenz nur die statische
Losung benutzt und flir darunter liegende Frequenzen die Integrations-

formel (konsistent mit dem Fluidmodell) linearisiert wurde.

Ergebnisse flir maximal 30 Modes ( 5 axiale mal 6 azimutale) bei Fluidma-
schen von maximal ca 70 mal 7O cm GroBe (insgesamt 90 Maschen) erwiesen sich
bei Schrittweiten bis zu 0,5 msec als stabil und kaum abhingig von Variation
einiger Modellparameter wie Genauigkeitsschranken, Sohrittweitevetc. Dagegen
war es noch nicht mdglich, die Integrationsschrittweite auf 1 msec (instabi-
le Schwingungen) zu erhdhen oder die Fluidmaschen radial zu verdoppeln
(Druckiteration konvergiert nicht). Abb.4223-1 zeigt den Druckverlauf in
Stutzenndhe und genau gegeniiber flir flexiblen und starren Kernmantel (Schlech-
tendahl). Mit der Erstellung von Programmen fiir graphische Ausgabe von
STRUYA-CYLDY2~Ergebnissen wurde begonnen (Katz). Flir den Systemcode FIUST
fiir geometrisch komplexe Fluidbereiche wurden alle Routinen flir zweidimen-
sionale Modelle codiert. Einige Testrechnungen (meist StoBrohrprobleme in
unterschiedlicher Modellierung) und Effektivitdtsmessungen wurden erfolg-
reich durchgefiihrt (Enderle). Mit der Erstellung graphischer Ausgabeprogram-
me fiir FIUST-Ergebnisse wurde begonnen (Bechler).

Das speziell flir Leichtwasserreaktoren zugeschnittene Programm FLUX zur ge~

koppelten Analyse der Fluid= und Strukturdynamlk unter Erfassung der drei-
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dimensionalen Geometrie wurde weiterentwickelt,

Die inkompressible Version, in der die virtuelle Fluid-Massenmatrix aufgrund
einer Potentialstrdmungstheorie numerisch berechnet und damit die Eigenfre-
quenzen und Eigenschwingungsformen der Kernmantelstruktur bestimmt werden,
wurde anhand von analytisch Uberprlifbaren Sonderfdllen erfolgreich getestet.
Solch ein Sonderfall ist der Balkenschwingungsmode (Umfangsordnung n=1,axi-
ale Ordnung m=1), Hierflir ergeben sich folgende virtuelle Massenanteile der

einzelnen Komponenten an der gesamten schwingenden Masse:

Kernmantel-Schale 3,49
translatorische Trigheit des Masseringes 11,8%
rotatorische Trigheit des Masseringes 0,05%
Fluid im Innenraum 8,7%
Fluid im Ringraum 76,1%

Obwohl das Innenraumvolumen wesentlich groSer als das Ringraumvolumen ist,
hat also das Fluid im Ringraum die grofere virtuelle Masse. Dies folgt aus
den geometrisch erzwungeneh relativ grofien Fluidbewegungen im Ringraum bel
vorgegebener Strukturbewegung. Die Vorgehenswelse von STRUYA, in der der
Innenraum nur ndherungsweise erfafit wird, wird hierdruch als angemessen be-
statigt.

Abb.4223-2a zeigt die genannte Strukturschwingung m=1, n=1 (mit stark ver-
groBerter Amplitude) und das zugehdrige Eigendruckfeld in Form von Isobaren.
Die Eigenfrequenz betrigt 9,8 Hz (20,3 Hz in Vacuum). Abb.U422%-2b zeigt die
Eigenschwingung fiir den Mode n=5, m=1 in einer anderen Ebene (35,4 Hz in

Wasser, 72,3 Hz in Vacuum).

Im vergangenen halben Jahr wurde mit der Erstellung einer FLUX-Version fiir
kompressibles Fluid begonnen. Diese Version erfafit nach wie vor die komplette
dreidimensionale Geometrie, setzt Potentialstrdmungen voraus und benutzt
sehr effektive numerische Verfahren. Dariiberhinaus wird eine endliche aber
konstante Schallgeschwindigkeit des Fluids zugelassen. Die Integration der
dynamischen Gleichungen in der Zeit erfolgt hier nach einem impliziten Dif-
ferenzenverfahren mit einer Genauigkeit zweiter Ordnung. Die Stabilitdt der
gekoppelten Rechnung fiir das linearisierte Problem (ohne kinetische Energie)
konnte sowohl theoretisch als auch anhand erster Testrechnungen nachgewlesen
werden. Die Nichtlinearitdten werden im ndchsten Entwicklungsschritt bveriick-
sichtigt (Schumann).
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Fir die graphische Darstellung der FLUX-Ergebnisse wurde ein REGENT-Sub-
system FLUXPLOT erstellt. Eines der ersten Ergebnisse zeigen die Abbildungen
422%,2a und b (Olbrich).

Auf den Geblet der Nichtglelchgewichtszwelphasenstromung wurde aufbauend auf
dem SOLA-DF-Modell von Los Alamos ein elgener S0TA~DF-Code entwickelt. Erste
Testrechnungen mit StoBrohrproblemen und fiir das Standard-Problem # 1 wur-
den im Kurzzeitbereich erfolgreich durchgefilhrt. Im Langzeitbereich treten
bei einigen Parameterkonstellationen noch Instabilitidten auf (Mdsinger).

Experimente zur Uberpriifung der in SOILA-DF enthaltenen Modelle sowie der

dort eingehenden empirischen Parameter wurden im Detail geplantDie Versuche
werden am Wasser-Dampfkreislauf des IRB durchgefiihrt. Hinsichtlich der Dichte-
messung stellt das LIT Erfahrung und Gerdte zur Verfligung Das Kernstilck der
Teststrecke besteht aus einer Diise gem¥B Abb.422%-3, In ihrem ersten Teil
dominiert die Beschleunigung, in ihrem zweiten Teil die Reibung. Die Diisen-
form wurde aufgrund von Rechnungen ermittelt, die mit einem dem Disenexperi-
ment angepaften stationdren Code auf der Basls des SOLA-DF-Modelles durch-
gefiinrt wurden. Abb.4223-3 zeigt den EinfluB der Nichtgleichgewichtsverdamp-
fung auf den Druckverlauf (Kedziur).

Die Versuche zur Verifikation von YAQUIRmit der Flachwasseranalogie wurden
abgeschlossen und ausgewertet. Die Ubereinstimmung zwischen Messung und
YAQUIR-Rechnung ist sehr gut. Abb.4223-4a und b zeigen die berechnete und
gemessene Bahn von Fluldpartikeln bzw. Korkstiickchen.(Moussiopoulos).

Der Code CYLDY2 zur Strukturdynamik des Kernmantels wurde durch einen Modul
zur Bestimmung der transienten Spannungsverteilung erweitert. An einem Test-
beisplel flir HDR~8hnliche Geometrie wurde CYLDY2 mit dem Finite-Elemente~
Code STRUDL/DYNAIL verglichen. Wie Abb.4223-5 zeigt, stimmen die CYLDY2-
Eigenfrequenzen im unteren Bereich gut mit den STRUDL/DYNAL-Ergebnissen
ilberein. Die Bestimmung der hoheren Eigenfrequenzen ist mit STRUDL/DYNAL
nicht mSglich (Hailfinger, Ludwig).

Der Code CYLDY2 enthdlt im Bereich des Balkenmodes einige als unwesentlich
eingeschiatzte Vereinfachungen. Inzwischen vorliegende Ergebnisse liefBlen

. Jedoch die Frage aufkommen, ob gewlsse unerwartete transiente Verformungen

nahe am unteren Gewichtsring nicht doch von diesen Vereinfachungen herrith-

ren. In einer geringfligig erwelterten Code-Version CYLDY3 sollen diese Ver-
einfachungen deswegen durch detallliertere Ansidtze ersetzt werden. Vorar-
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beiten hierzu wurden aufgenommen. AuBerdem wurde ein Kleinversuch an einer
Zylinderschale mit Endmasse zur Untersuchung dieser Problematik vorbereitet
(Beutel, Iudwig). )
Sowohl bei den HDR-Blowdown-~Versuchen als auch -bei den bisher angefilhrten
theoretischen Modellen wurde das Reaktor-Core nicht beriicksichtigt. Das In-
nere des Kernmantels ist vielmehr ausschlieBlich mit Wasser gefiillt. Die
hierdurch verursachten Diskrepanzen zwischen Modell und Realitidt sollen mit
Hilfe der bereits konzipierten Laborversuche sowie unter Verwendung geeig-
neter theoretischer Verfahren untersucht werden. Hierfiir soll der Computer-
code SINGl eingesetzt werden. Er basiert auf einem fortgeschrittenen Singu-
laritidtenverfahren (es sind auch die Bezeichnungen "Boundary-Integral-Equa-
tion-Method" oder "Panel-Verfahren" iiblich) und erlaubt die Analyse hoch-
transienter, inkompressibler Potentialstrdmungen in weitgehend belieblger,
dreidimensionaler Geometrie. So diirfen beispielsweise dilnne, beidseitig vom
Fluid beaufschlagte Winde vorhanden sein. Stdbe oder Stabblindel kdnnen simu-
liert werden. Die Entwicklung von SINGl wurde abgeschlossen. Testrechnungen
wurden erfolgreich durchgefiihrt. Es ergab slch, daf Druck- und CGeschwindig-
keitsfelder in der Ndhe von Kanten sehr viel besser beschrieben werden kodnnen
als bei den in der Aerodynamik bekannten Singularitédtenverfahren. Eine be-
sondere Eigenschaft der Singularititenverfahren ist, daB das zu ldsende mathe-
matische Problem auf die Fluldrdnder transformiert wird. Da diese Fluidriander
weltgehend mit den Flichen der umgebenden Schalen (Strukturdynamik) identisch
sind, eignet sich SINGl ganz besonders zur Behandlung gekoppelter fluid-
strukturdynamischer Probleme. Ein entsprechendes simultanes Integrationsver-
fahren wurde entwickelt und befindet sich im Teststadium (Hailfinger, Krieg).

Geplante Weiterarbelt

Beim Code STRUYAsollen die Ursachen filr die festgestellten Anwendbarkeits-
grenzen lokalisiert und behoben werden. Mit FLUX werden Anwendungsrechnungen
fir kompressibles Fluid durchgefiihrt. Der Code FLUST wird zur Berechnung der
HDR-Blowdownversuche (einschlieBlich Stutzen und Innenraum) herangezogen.
Fiir alle Codes wird die graphische Ausgabe weiterentwickelt. Die Versuche
zur Nichtgleichgewichts-Zweiphasenstrdmung werden im Detail vorbereitet,

so daB sle im ersten Halbjahr 1978 durchgefiihrt werden kdnnen.

Die modifizierte Code-Version CYIDY3 zur Strukturdynamik des Kernmantels
wird entwickelt. Die Kleinversuche an einer Zylinderschale mit Endmasse

werden durchgefiihrt. Erweiterungsmoglichkeiten flir CYLDY2 oder CYLDY3 zur
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Berlicksichtigung nichtlinear elastischen Werkstoffverhaltens werden unter-
sucht. Die Laborversuche zum Studium des Einflusses der Core-Struktur auf
die Blowdown-Vorgidnge werden im Detail spezifiziert. Beglelitende Rechnungen
erfolgen mit SINGl. Die simultane Integration fiir gekoppelte Fluid-Struktur-
dynamik~Probleme unter Verwendung von SINGl wird getestet.
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4230 Notkiihlung von LWR

Untersuchung des Brennstabverhaltens bei St8rfdllen
und der Auswirkung von Brennstabschiden auf die Wirk-

samkeit der Kernnotkiihlung

4231 Theoretische Untersuchungen zum Brennstabverhalten
bei Kilhlmittelverluststdrfillen und Stdrfdllen ohne

Schnellabschaltung

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

Die Zielsetzung der theoretischen Untersuchungen zum Brennstabverhalten
beim Kithlmittelverluststdrfall von Leichtwasserreaktoren ist in KFK 1787
beschrieben. Die vorliegenden theoretischen Arbeiten werden in enger
Zusammenarbeit mit dem Institut fiir Kernenergetik der Universitit

Stuttgart (IKE) durchgefiihrt,

Im Berichtszeitraum wurde die Verifikation von SSYST-1 weiter vorange-
trieben., Parallel dazu wurden Modellverbesserungen und Weiterentwick-
lungen von SSYST-Moduln durchgefiihrt., Zur Erfassung des stationdren Aus-

gangszustandes wurde FRAP-S an SSYST angekoppelt.

1, Verifikation von SSYST-1

Im Berichtszeitraum wurden mit SSYST drei Standard-Probleme gerechnet
und mit FRAP-T-Ergebnissen verglichen: SSYST-Standard-Problem 1, das
sich auf einen PNS 4238-Versuch /1/ bezieht und zwei FRAP-T-Standard-
Probleme‘<TREAT und PCM).

1.1 Verifikationsrechnungen und Parameterstudien zu PNS 4238

Bearbeiter: M, Schindler

Im experimentellen Programm PNS 4238 /1/ wurde ein elektrisch beheizter
Brennstabsimulator in Luft aufgeheizt. Da die Wirmelibergangsverhi#ltnisse
an der Staboberfliche nicht gemessen wurden, wurde diese GrGRe parame-

triert. Abb., 1 zeigt z.B. den Verlauf der Hiillrohrtemperatur fiir ver-
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schiedene Wirmeiibergangsbedingungen vom Brennstab an die umgebende
Luft. Der Referenzkurve liegt eine mit der Temperatur von 50 auf

150 W/mz/K ansteigende Wiarmelibergangszahl zugrunde. Zum Vergleich
sind Wirmeleitrechnungen ohne Deformation mit festen Wirmeilibergangs-
zahlen von 100 bzw. 150 W/m2/K sowie flir adiabate Aufheizung einge-
tragen. Der mit den Wirmeiibergangsverhiltnissen der Referenzkurve
berechnete Temperatur— und Dehnungsverlauf wurde mit den Versuchs-
ergebnissen verglichen., Es zeigte sich eine befriedigende Uberein-

stimmung.

1.2 Nachrechnung eines TREAT-Experiments mit SSYST

Bearbeiter: R, Schiitzle

Im Rahmen der Verifizierung von SSYST wurde das TREAT-Experiment
FRF-2, ein FRAP-T-Standard-Problem, nachgerechnet. Unter Einsatz
der verschiedenen Moduln wurde gleichzeitig der Einfluf einzelner
Phdnomene untersucht. Die Ergebnisse zeigten eine zufriedenstel-
lende Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten und mit den

Ergebnissen von FRAP-T,

1.3 Nachrechnung eines PCM- (Power~Cooling-Mismatch)- Experiments
(FRAP-T-Standard-Problem PCM) mit SSYST

Bearbeiter: L. Ehnis, M. Mesina

Das Verhalten eines Teststabs im PBF-Reaktor (2. FRAP-T~Standard-
Problem /2/) wihrend einer Leistungsexkursion wurde mit SSYST nach-
gerechnet. Nach Behebung verschiedener numerischer Probleme /3/ wur-
de eine gute Ubereinstimmung mit den Ergebnissen von FRAP-T-Rechnungen
erzielt, sofern die thermohydraulischen Daten von FRAP-T {ibernommen

wurden.

Da dieses 2, FRAP-T-Standard-Problem eine Leistungsexkursion simu-
liert, bei der alle wdhrend eines Blowdown auftretenden Unterkanal-
Zustinde durchlaufen werden, eignet es sich gut zur Uberpriifung der

thermodynamischen Modelle im SSYST-Modul HYDRA bzw. ZETHYD /6/.

Im Bereich der Zwangskonvektion und des Blasensiedens stimmten die

Ergebnisse gut iliberein, Die von FRAP-T berechnete kritische Wirme-
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stromdichte konnte nicht verifiziert werden. Diese Gr6Be wurde in
FRAP~T durch verschiedene Faktoren an das Experiment angepaﬁt. Bei
entsprechender ErhShung der Wiarmestrdme (~~ Leistung) konnte mit SSYST
die kritische Wirmestromdichte iiberschritten werden. Weitere Verbes-
serungen im Bereich der WArmeiibergangszahlen und kritischen Wirme-

stromdichten sind notwendig.

1.4 Rechnungen zur Thermo- und Fluiddynamik der Blowdown-Phase
Bearbeiter: W. Sengpiel

Bisherige Rechnungen mit der im PNS (GfK) eingesetzten Version
RELAP4- mod 2(17) haben gezeigt, daB die Anfangsphase eines Blow-
down bis zum Erreichen des Sittigungsdruckes aufgrund eines unzu-
reichenden Modells fiir kritische Strdmung im unterkiihlten Bereich
schlecht simuliert wurde. Vergleiche von Rechenergebnissen zum

Blowdown eines 1300 MWe - DWR mit Ergebnissen der GRS und der

KWU sowie ein Vergleichlmit experimentellen Daten im Rahmen der
Nachrechnungen des Standardproblems 2 (Semiscale), ergaben, daR
die Leckmassenstrdme wihrend der unterkiihlten Blowdown-Phase zu
stark "gechoked" wurden. Das hat bisher bei den Rechnungen fiir
die Blowdown-Phase eines groRen DWR dazu gefiihrt, daB die fiir

die Anfangsphase des Blowdown (ca. 1.5 sec) charakteristische
Strémungsumkehr im Core nur wenig ausgeprigt war. Deshalb sind
die Leckraten in der unterkiihlten Anfangsphase nur mit dem Impuls-
satz berechnet worden. Das fiihrte jedoch zu starken numerisch be-
dingten Oszillationen der Leckmassenstrdme, die nur bei Wahl sehr
kleiner Rechenzeitschritte (NIO—6 sec) nicht zum Rechenabbruch
fiihrten. Aus den genannten Griinden ist in RELAP4- mod 2(17) eine
Tafel fiir kritische Str&mung im unterkiihlten Bereich nach dem
extrapolierten Modell von Henry eingebracht worden, die RELAP4-
mod 5 entnommen wurde. Rechnungen mit diesem Modell ergeben zu-
friedenstellende Ubereinstimmungen im Core-Massenstromverlauf

mit bekannten Ergebnissen der GenehmigungsbehSrden. Dariiberhinaus
ist in der best estimate-#hnlichen Version RELAP4- mod 2(17) eine
Option fiir den Wirmelibergang Brennstaboberfliche-Kiihlmittel ein-

gebracht worden, die es gestattet,

a) den DNB-Zeitpunkt in den Corezonen festzulegen,

b) das Wirmeiibergangsmodell nach DNB auf die Korrelation fiir Film—
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sieden von Groeneveld /11/ und fiir niedrige Driicke von Dougall-
Rohsenow /12/ zu beschrinken. (kein Riicksprung nach pre-DNB-Korre-

lation, entsprechend konservativen Genehmigungsrechnungen).

Mit folgenden charakteristischen Daten (Optionen) ist mit RELAP4~ mod
2(17) eine HeiBstabanalyse fiir den Blowdown eines 1300 MWe1 - DWR

durchgefiihrt worden:

- 2F-Bruch im kalten Strang (zwischen Druckbehilter und Pumpe)
- Moody-Faktor: 1
- B, = 135, F .. = 1.60, F = 2.16
cos-férmiges Leistungsprofil, 106 7 Anfangsleistung
~- kritische Strdmung im unterkiihlten Bereich mit extrapoliertem
Henry-Modell, kritische Strdmung im gesdttigten Bereich nach
Moody
- nach berechnetem DNB-Zeitpunkt kein Riicksprung in pre-DNB-WUE-

Modelle (Filmsieden nach Groeneveld bzw. Dougall-Rohsenow)

Einige der charakteristischen Ergebnisse zeigen die Bilder 3 bis 7.

2., Berechnung des stationiren Zustands
2.1 Berechnung des stationidren Anfangszustandes mit FRAP-S
Bearbeiter: M. Mesina

Zur Berechnung des Brennstab-Anfangszustandes als Ausgang fiir die
transiente Rechnung unter Beriicksichtigung der Abbrand-Geschichte
existieren einige Programme, von denen lediglich das am INEL ent-
wickelte Programm FRAP-S innerhalb von PNS verfligbar ist /4/. Um
dessen Leistungsfdhigkeit zu testen, wurden mehrere Vergleichs-—
rechnungen durchgefiihrt (siehe z.B., auch /5/, IFA 226, EPRI-CASE D,
Phase II).

Die Nachrechnung eines von der KWU spezifizierten Testbeispieles,

das einen Vergleich der Programme FRAP-S und CARO /10/ ermdglichen
soll, machte eine Erweiterung der Zahl der mSglichen axialen Leistungs-
profile in der verwendeten FRAP-S-Version von 5 auf 18 erforderlich.
Erste Vergleichsrechnungen lassen eine befriedigende Ubereinstimmung

erwarten.
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2,2 AnschluBf des Rechenprogramms FRAP-S an SSYST

Bearbeiter: W. Gulden

Bei den innerhalb von PNS entwickelten SSYST-Moduln wurde davon aus-
gegangen, daB der stationdre Brennstabzustand (z.B. Temperaturvertei-
lung, Brennstabgeometrie einschlieBlich Spaltbreite usw.) unmittel-
bar vor dem zu betrachtenden postulierten St8rfall bekannt ist; die
in SSYST enthaltenen Modelle beziehen sich primdr auf schnell ab-

laufende transiente Vorginge,

Trotzdem ist es mdglich, mit den vorhandenen Moduln niherungsweise
den stationidren Ausgangszustand eines Brennstabes zu berechnen, je-
doch ohne Beriicksichtigung abbrandabhingiger Effekte, wie z.B. 'Re-

location" oder '"Cracking".

Seit einiger Zeit steht innerhalb von PNS das Rechenprogramm FRAP-S
/4/ zur Verfiigung, das eine detaillierte Berechnung des Brennstab-
zustandes wdhrend des normalen Reaktorbetriebes als Funktion z.B.
des Betriebszustandes und der Leistungsgeschichte erlaubt und da-
mit einen genauen Ausgangszustand fiir das transiente St8rfallver-

halten liefert.

Um nun dem SSYST-Anwender, der den Brennstab-Ausgangszustand mit
FRAP-S rechnen mdchte, die Erstellung der SSYST-Eingabe fiir die
transiente Rechnung so weit wie mdglich zu vereinfachen, wurde
FRAP-S an SSYST unter Verwendung des "FRAP-S - FRAP-T - Link" -
Datenfiles lose gekoppelt.

Zwei Hilfsmoduln, FRAPDR und FRASSY, die im AnschluB an eine FRAP-S-
Rechnung aufzurufen sind, {ibernehmen automatisch alle diejenigen Er-
gebnisdaten, die von SSYST als Eingabedaten bendtigt werden. Der Mo-
dul FRAPDR schreibt alle wichtigen FRAP-S-Ergebnisdaten als SSYST-
Datenblécke auf die zentrale Datei, so daR sie mit der vorhandenen
Software ausgedruckt und geplottet werden kénnen. Der Modul FRASSY
bildet diese Daten auf die filir die transiente SSYST-Rechnung ge-

wiinschte Brennstabgeometrie ab.
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Diese lose Kopplungsart iiber Hilfsmoduln wurde aus zwei Griinden

gewdhlt:

- FRAP-S konnte ohne Anderung iibernommen werden und liuft

nach wie vor als separates Programm,

- Falls gleichwertige Stationircodes vefiligbar werden sollten,
wurde hier die entsprechende Datenschnittstelle bereits de-
finiert, Bei einer Kopplung kann analog vorgegangen werden:
Entweder Schreiben eines identisch aufgebauten Datenfiles vom
zu koppelnden Programm oder Programmieren eines Hilfsmoduls,

der #hnlich aufgebaut ist wie FRAPDR,

3. Modellverbesserungen

3.1 Verbesserung der Berechnung des transienten Spaltgasdrucks

Bearbeiter: M, Schindler

Im Modul ODRUSPA /6/ zur Berechnung des Drucks im Gasspalt wird ein
nichtlineares Gleichungssystem fiir die drei unbekannten Driicke in
der Beule, dem oberen und dem unteren Plenum iterativ gelOst. Be-
sonders bei groRen Zeitschritten traten bei dem bisher verwendeten

Losungsverfahren gelegentlich Instabilitdten auf.

Die grundlegenden Gleichungen wurden deshalb so umformuliert, daB
ein Iterationsverfahren zweiter Ordnung erm8glicht wurde, das fiir

einfache Nullstellen immer konvergiert,

3.2 Berechnung der Widrmeilibergangszahl im Gasspalt

Bearbeiter: L. Ehnis

Beim Vergleich von FRAP-T- und SSYST-Rechnungen hat sich der groBe
EinfluR der Wirmelibergangszahl im Gasspalt wiederholt gezeigt /7/.
Um diesen EinfluB bei der Verifikation von anderen Modellen auszu-
schalten, wurde ein Modul erstellt, der, entsprechend den SSYST-
Konventionen, die Wirmeilibergangszahl im Gasspalt nach Mc Donald-

Broughton berechnet /8/.
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4, Weiterentwicklung von SSYST

4,1 Der Deformationsmodul STADEF2

Bearbeiter: M, Schindler

Durch Einbau einer modulinternen Zeitsteuerung, die den erforder-
lichen Stabilitdtsbedingungen Rechnung tridgt, konnten die Entwick~
lungsarbeiten am Deformationsmodul fiir SSYST2 /9/ vorldufig abge-

schlossen werden,

4,2 Weiterentwicklung des Flutmoduls ZETHYF

Bearbeiter: R. Schiitzle

Im Berichtszeitraum wurde fiir ZETHYF eine Logik zur Bestimmung von
Wérmeiibergangskoeffizienten in den verschiedenen Strdmungsbereichen
entwickelt. Fiir den Warmeilibergang werden darin folgende Modelle unter-

schieden:

- Laminare bzw. turbulente Konvektion an Wasser bzw., Dampf
- Unterkiihltes bzw. gesittigtes Blasensieden

- ﬁbergangssiedeﬁ

- Filmsieden

- Filmsieden bei Tropfenstrdmung

Die Wirmeiibergangskoeffizienten werden bei der aktuellen Wandtempera—-
tur bestimmt, d.h. Wandtemperatur und Widrmeilibergang miissen iteriert
werden, Wichtig ist dies insbesondere fiir den Wechsel von Ubergangs-
sieden in Blasensieden, da beim Blasensieden eine starke Temperatur-

abhidngigkeit besteht.

Nach dem Einbau des Wirmeilibergangsmodells in das Programm ergab sich
die Notwendigkeit, das Fortschreiten des Wasserspiegels vorauszu-
schdtzen, um den Kiihlmittelzustand fiir den Wirmeiibergang richtig

zu definieren. Dies wurde realisiert durch Einschieben einer Front
kalten- Notkiihlwassers an der Kernunterkante und entsprechendem An-
stieg des Wasserspiegels sowie der Anpassung der Enthalpieverteilung.

Nach Berechnung des neuen Kiihlmittelzustandes wird der richtige Wasser-—
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spiegel ermittelt, der sich infolge von Dichteunterschieden gering-

fiigig unterscheiden kann.

Erste Testrechnungen im Berichtszeitraum ergaben zufriedenstellende

Ergebnisse.

4.3 Bereitstellung von Wasser-Dampf-Stoffwerten

Bearbeiter: R, Schiitzle

Da die Hydraulikmoduln in SSYST die Zustandsgrdfen von Wasser sowie
einige Stoffgréfen bendtigen, erschien es zweckmdBig, fiir alle Moduln
denselben Datensatz und dieselben Aufbereitungsmoduln einzusetzen.
Als Basis dienten die in RELAP3 benutzten Dampftafeln mit den zuge-
hdorigen Unterprogrammen sowie fiir einige Stoffwerte das Programm TAF
aus WAK,

Die Unterprogramme werden auf der Bibliothek zentral bereitgestellt

und kénnen von jedem Modul aufgerufen werden.

Eine weitere Version steht als Modul zur Verfiigung und ermdglicht

die Berechnung einzelner Stoffwerte.

4.4 Datenaufbereitung (Modul ZWERG)

Bearbeiter: M, Schindler
Der Modul ZWERG zur Aufbereitung von Zwischenergebnissen wurde fiir
SSYST2 iiberarbeitet, um die Definition der aufzubauenden Datenbldcke

flexibler handhaben zu kdnnen und die Eingabe benutzerfreundlicher

zu machen.

4.5 Arbeiten zur Aufstellung eines Zry-Hiillrohrmaterialmodells
Bearbeiter: §S. Raff

4.5.1 Organisation der Datenbasis

Ziel der Arbeiten ist ein Materialmodell, das im Rahmen der Hiillrohr-
modellvorstellungen von SSYST in der Lage ist, das Werkstoffverhalten

quantitativ zu beschreiben. Als Grundlage flir die Datenanalyse, Modell-
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synthese und Modellverifizierung wurde eine Datenbibliothek auf
der EDV-Anlage organisiert. In ihr werden Versuchsdaten filir das

Dehn- und Bruchverhalten von Zircaloy abgespeichert.
Dadurch wird

1.) ein schneller Zugriff fiir Modellanalyse, Modellsynthese
und Modellverifizierung auf unterschiedliche Versuchs-

daten, sowie

2,) die Mdglichkeit zu statistischen Auswertungen beziiglich

der Streuung der Versuchsdaten

gegeben.

Im Einzelnen werden folgende Datentypen aufgenommen:

Zugversuche
Kriechversuche

Rohrberstversuche.

Das Auffiillen der Bibliothek wurde mit eindimensionalen Zugversuchen
begonnen, die zundchst in erster Linie zur Aufstellung des Material-

modells herangezogeh werden sollen.

4,5,2 Auswerteprogramme

Sowohl zur Datenkontrolle als auch zur Weiterverarbeitung der Daten
ist es von groBem Vorteil die Ausgangs- und Ergebnisdaten in Diagrammen
automatisiert graphisch darstellen zu kdnnen. Deshalb wurden zur Daten-
verwaltung, - Kontrolle und ~Auswertung Rechenprogramme aufgestellt,
die eine graphische Datenausgabe ermdglichen. So ist es z.B. bei der
Modellverifizierung mdglich, Daten des Experimentes und der Modellvor-

hersage in einem Diagramm zum direkten Vergleich darzustellen.

4,5.3 Analyse von Zugversuchsdaten

Die Materialmodellentwicklung soll sich zundchst zur Erfassung der
wesentlichen Verformungsmechanismen auf die relativ einfachen und

gut parametrierbaren Zugversuche an Flachzugproben abstiitzen.
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Zur Zeit sind in der Datenbank ca. 150 Versuche des IMF (GfK)
(PNS 4235) an Flachzugproben abgelegt (Atmosphidre: Luft und
Vakuum; Winkel zur Walzrichtung: O Grad, Versuchsparameter:
Temperatur, Maschinengeschwindigkeit; Dehngeschwindigkeitsbe-
reich: 10—4 < €< 3. 10]; Temperaturbereich: 600-1100 °C).
Diese Versuchsdaten wurden unter der Annahme der GleichmaRdeh-

nung in einem &no/fn¢ - Diagramm dargestellt.
Eine qualitative optische Analyse ergibt dabei folgendes Bild:

= sowohl die Versuche in Luft, als auch die in Vakuum liegen
wenigstens zu Beginn der plastischen Verformung auf Norton-
geraden mit temperaturabhidngiger Steigung (d.h. der Spannungs-
exponent beim Verformungsbeginn ist unabhingig von der Dehn-

geschwindigkeit).

- Versuche in Luft:

groBere Teile des Sekundidrbereichs liegen auf der Nortonge-
raden bei Temperaturen < 700°C im gesamten Dehngeschwindig-
keitsbereich, sowie bei ca. 900°C (Phasenumwandlungsbereich)

3 1/s. Die restlichen Ver-

bei Dehngeschwindigkeiten & < 10
suche fallen nach Verformungsbeginn im Vergleich zur Norton-
Geraden steiler ab. Mit wachsender Temperatur (und damit auch
gréBerer Oxidschichtstdrke) kommt es dabei zu einem Spannungs—
einbruch und anschliefender Stabilisierung vor dem Einschniir-

bereich.

- Versuche in Vakuum:

Bei Temperaturen < 900°C ergibt sich ein dhnliches Bild wie
bei den Versuchen in Luft. Die Streuung der MeBwerte ist in
diesem Bereich jedoch gr8Rer. Ab Temperaturen Z_IOOOOC sind
die MeBkurven im gesamten Sekundirbereich mit einer Norton-

geraden darstellbar,

~ Unterschiede zwischen Versuchen in Luft und Vakuum:

Im o - Bereich unterhalb 750°C ist die Bruchdehnung in Luft
deutlich gréBer als in Vakuum, Im B - Bereich ist die Bruch-

dehnung in Vakuum deutlich gr8Rer als in Luft. Im Phasenum-
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wandlungsbereich sind die Enddehnungen etwa gleich,

Das Spannungsniveau wichst bei den Versuchen in Luft relativ
zu den Vakuumversuchen mit wachsender Temperatur (wachsender

EinfluR der Oxidation).

Die Abgrenzung zwischen Sekunddr- und Tertiirbereich (Einschniir-

bereich) ist in Luft wesentlich ausgeprigter.

Die Nortonexponenten in Vakuum sind kleiner als in Luft,

Die Abb, 8 und 9 zeigen den Vergleich der Zugversuche in Vakuum und
Luft. Spannung (SIGW) und Dehngeschwindigkeit (EPSPW) wurden unter
der Annahme der Gleichmafdehnung aus den MeRwerten bestimmt. Die
Kurven werden von rechts nach links durchlaufen: elastischer An-

stieg, Sekundidrbereich, rascher Abfall im Tertidrbereich.
Fiir die Modellentwicklung ergeben sich daraus folgende Konsequenzen:

a.) Der Verformungsbeginn (d.h., bis zum Erreichen der Maximal-
spannung) kann im gesamten Temperatur- und Dehngeschwindig-
keitsbereich mit einem Nortonansatz beschrieben werden, dessen
Parameter Funktionen der Temperatur und der oxidativen Durch-

dringung, nicht aber der Verformungsgeschwindigkeit sind.

b.) Der weitere Verlauf ist sowohl von der Verformungsgeschwindig-
keit &, als auch der Verformung ¢ abhidngig. Inwieweit dabei
die Effekte der NichtgleichmaBdehnung (Einschniirung) oder die
infolge der Verformung sich &ndernden Verformungsmechanismen

ausschlaggebend sind, ist noch unklar,

c.) Die festhaftende diinne Oxidhaut (< 10 ym) wirkt im a-Bereich
durch eine Behinderung der makroskopischen Einschniirung stabi-
lisierend, so daB durch eine gleichmiBigere Dehnung des duktilen
Probenkerns grdfere Endverformungen im Vergleich zu Vakuumver-
suchen erreicht werden. Grigere Oxidschichtstidrken, beim vor-
liegenden Versuchsmaterial bei Temperaturen iiber 900°¢C gegeben,
wirken versprddend. Beziiglich des Oxidationsgrades ist das vor-
liegende Versuchsmaterial iiber 950°C nicht LOCA-typisch, da be-

dingt durch die Versuchsfiihrung die Oxidationszeit zu grof ist.
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Das Ergebnis einer ersten quantitativen Analyse beziiglich der
Spannungsexponenten filir die Maximalspannung in der Spannungs-
dehnungskurve (fiir den Nortonsatz € = ko) ist in Abb.10 darge-
stellt. Bereits ab Temperaturen von 750°C f4llt der Exponent n

in Luft von n # 8 bis auf n & 4 bei 900°C ab. Fiir Versuche in

Luft steigt er dann infolge der starken Oxidation steil an. Die
Werte der Vakuumversuche, die bis 900°C etwas unterhalb derjenigen
in Luft verlaufen, fallen im B-Gebiet mit geringer Steigung weiter-

hin ab.

4,5.4 Verifizierung der Werkstoffkoeffizienten aus Zugversuchen

an Rohrzeitstandversuchen

Bereits im Halbjahresbericht 76/2 wurde iiber die Nachrechnung
eines Berstversuches (PNS 4238) berichtet. Eine Nachrechnung von
Zeitstandrohrversuchen der KWU mit denselben Koeffizienten war
ebenfalls zufriedenstellend (Abb., 11). Dies zeigt, daB zumindest
in diesem Temperaturbereich, eine Ubertragung der aus Zugversuchen

gewonnenen Stoffdaten auf Verformungen am Rohr mdglich ist.

4,6 Statistik des Brennstabverhaltens

Bearbeiter: W. Sengpiel

Die Arbeiten konzentrierten sich auf die Bereitstellung von Pro-
grammen zur Durchfiihrung und Auswertung von Simulationsexperimenten
im Rahmen von "Response Surface''-Analysen. Das Ziel der Arbeiten
zur Statistik des Brennstabverhaltens unter den Bedingungen eines
LOCA ist im PNS-Halbjahresbericht 2/76 beschrieben worden.

Flir die Durchfiihrung von "Response Surface'- Analysen an zunichst
zwel Testbeispielen, anhand derer das Vorgehen einer statistischen
Analyse zur Berechnung von Wahrscheinlichkeitsdichtefunktionen einer
AntwortgrdBe als Funktion der Wahrscheinlichkeitsdichtefunktionen

der Input-Variablen konsequent durchgefiihrt werden soll, sind Rechen-
programme fiir das "experimental design" und fiir Regressionsanalysen

erstellt worden.
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4.6,1 "Experimental Design"

Als "experimental design" ist das sogenannte 'Hypercube Sampling" ge-
wdhlt worden, das Conover in /14/ beschrieben hat. Es hat als randomes
Verfahren den Vorteil, daB die Hiufigkeitsverteilungen der Input-
Variablen beriicksichtigt werden, d.h. daB die Dichte der Punkte auf
der "Response Surface" die statistische Verteilung der Antwortfunktion
charakterisiert (um so besser, je groRer die Zahl der Simulationen
ist).

Zusidtzlich zur randomen Auswahl von Kombinationen von Input-Variablen
kdnnen vom Programmbenutzer selbst Input-Vektoren zusammengestellt
werden, z.B. dann, wenn begrenzte Unterbereiche der "Response Surface"

durch zusdtzliche Experimente genauer erfaRt werden miissen.

4.6.,2 Regressionsanalyse — Programm

Es ist ein Regressionsanalyse-Programm auf der Basis eines von
Efroymson /15/ vorgeschlagenen Verfahrens fiir eine multiple schritt-
weise lineare Regressionsanalyse erstellt worden. Bei diesem Ver-—
fahren werden nach jedem Schritt statistische Informationen gewon-
nen, mit deren Hilfe nacheinander signifikante Variable in die Re-
gressionsgleichung aufgenommen bzw. nicht-signifikante entfernt
werden, so daB schrittweise die gréftmbgliche Verbesserung der
Approximation (im Sinne der kleinsten Fehlerquadratsumme) bewirkt
wird, So enth#lt die SchluBregression schlieflich nur noch signi-

fikante Variable.

Es ist vorteilhaft, anstelle eines globalen Fit, der den ganzen
Giiltigkeitsbereich der zu approximierenden Funktion auf der 'Re-
sponse Surface" umfaBt, lokal iilber Teilbereiche der "Response
Surface" zu approximieren. Dieses Vorgehen verspricht eine Stei-
gerung der Qualitdt der Approximation bei insgesamt weniger Simu-
lationen. Grundsidtzliche Aufgabe dabei ist es, eine Einteilung der
gesamten "Response Surface" in Teilbereiche derart zu finden, daB
innerhalb der Teilbereiche die unbekannte, im allgemeinen nicht
lineare, Systemantwort durch einfache Funktionen approximiert

werden kann. Das heift, auf der Basis einer "Response Surface"



-256-

y; = yi(xlf, xzi, e ee xki), i=1,...n}mit den n Input-Datenvektoren
(x1 ""Xkl)i=1...n soll eine optimale Einteilung des Input—Raumes
in r Unterrdume Bl""'Br gefunden werden, zu denen r sich nicht
{iberlappende Teilapproximationen Fl""Fr auf der '"Response Surface"

gehdren. Dann ist die Systemantwort darstellbar als
— r —
F(x]’°0'xk) = F(X) = E- €. Fj(X)

1, wenn x € B,

€ B

™
I
[EN

»l

0, wenn

Q.

Die Teilapproximationen Fj(§) werden iliber Regressionsanalysen mit

(im allgemeinen) Polynomansitzen der Form

- k . p
Fj(x)=aj°+ i a.lx. + I a

i=1 J 1 i=k+1 J

mn

=

8 =
’?:.

(+ hdhere Glieder)

gewonnen,

a

Uber die Vorgehensweise bei der automatischen Klassifizierung von
Unterriumen Bj innerhalb des Raumes der Input-Variablen und damit
von Teilbereichen auf der '"Response Surface" mit Hilfe von Methoden

des "Pattern Recognition" berichtet Dorofeyuk /16/.

Zur Zeit werden '"Response Surface'-Analysen mit lokalen Approximationen
an zwei Testbeispielen mit 2 bzw. 7 Input-Variablen durchgefiihrt. Uber

die Ergebnisse wird in PNS-Halbjahresbericht 2/77 berichtet werden,
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4234 Bestimmung der Nachzerfallswirme von 235U im Zeitbereich
10 - 1000 sek

(K. Baumung, INR)

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse:

Im Berichtszeitraum wurde die Versuchsapparatur sowie das MeRprogramm fiir
den Kleinrechner erstellt, mit dem die MeRwerte erfaft werden und das Ka-
lorimeter gesteuert wird. Zuvor hatten sich bei Tests folgende Schwierig-
keiten ergeben, deren Beseitigung zu Verzdgerungen filhrte und einen Grof-
teil der Aktivitit band:

1. Rohrposteinsatz:

Die urspriinglich vorgesehene Bestrahlungsstation, die aus insgesamt sechs
Aluminium - bzw. AlMg3-Teilen zusammengeschweift war, erwies sich als pro-
blematisch. Die Schweifindhte zwischen den drei Flanschen aus Drehalu und

den Verbindungsstilicken aus AlMgy waren rissig und konnten auch durch Nach-
schweiBen nicht auf die geforderte Dichtigkeit von 10 torr 1/sek gebracht
werden. Deshalb wurde die Bestrahlungsstation neu konstruiert und diesmal
aus einem einzigen Block aus AlMg3 gefertigt. Auch die daran anschlieBende
Flansche des Fahrrohrs und der Kihlgasableitung wurden durch AlMg3—Flansche
ersetzt. Zusammen mit den anstelle der geplanten Bleischeibendichtungen
neuen Schneidendichtungen aus Reinaluminium konnte schlieflich eine ausge-
zeichnete Dichtigkeit erzielt werden. Bei der Besprechung des Sicherheits-
berichtes wurde festgestellt, daB die vorgesehene Abschirmung gegen y—Strah-
len und verzdgerte Neutronen die Anforderungen erfiillt und vermutlich auch
fiir die Spaltneutronen wihrend der Bestrahlung ausreichend sei. Eine genaue
Rechnung zeigte aber, daB die durch das zunHchst gerade ausgelegte Fahrrohr
austretenden Spaltneutronen in der Reaktorhalle ohne Abschirmung eine Dosis-
leistung bis zu 10 rem/h verursachen kénnten. Obwohl der Strahl eng kolli-
miert gewesen wire, hitte wegen der htheren Energien der Spaltneutronen

die Abschirimung des Kalorimeters wesentlich verstidrkt werden miissen. Es
schien daher sinnvoller, das Fahrrohr mit einer Etage zu versehen. Dadurch

konnte ein 40 cm langer Polyithylenstopfen in den direkten Flugweg der

Spaltneutronen gesetzt werden., Darin werden die meisten Neutronen gestreut
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und noch innerhalb der biologischen Abschirmung absorbiert. Ein weiterer
Stopfen von 40 cm Dicke, der bis auf die Rohrleitungen den ganzen Quer-
schnitt des Einsatzes ausfiillt, sorgt zusammen mit mehreren Cadmiumschich-
ten dafiir, daR nur noch ein Bruchteil der Spaltneutronen aus dem Reaktor
austreten kann, der von der HuBeren Abschirmung des Kalorimeters absor-—
biert wird. Der so gednderte Rohrposteinsatz konnte inzwischen getestet

und in die thermische Sdule des FR2 eingebaut werden.

2. MeRwerterfassung und Kalorimetersteuerung

Beim Testen des zunidchst erstellten Steuerprogramms, das iiber einen 8K-
Kleinrechner und einen CAMAC-Datenweg die Temperaturmessung sowie die
Steuerung des Kalorimeters ausfiihrt, wurde festgestellt, daf die Steue-
rung durch die Riickkopplung Temperaturidnderung - MeRbereichswahl in ge-
wissen Situationen zu Schwingungen neigte., Um diese auszuschalten und
auch in unvorhersehbaren Situationen (z.B. Ausfall eines Temperaturwertes
durch MeBbereichiiberschreitung des Digitalvoltmeters) eine optimale Da-
tenerfassung durch geeignete Bereichswahl des Voltmeters und der stufen-—
weise abstimmbaren Wheatstone-Briicke sicherzustellen, war es ndtig, das
MeBprogramm erheblich zu erweitern.

Dadurch ergaben sich schlieBlich soviele Rechner- und Datenwegoperationen,
daB die fiir die Temperaturerfassung vorgesehene Taktzeit von 500 msek

mit der langsamen Programmiersprache BASIC nicht mehr eingehalten werden
konnte. Der Vorteil der einfachen Kontrolle der CAMAC-Operationen in
BASIC muBte der wesentlich kiirzeren Rechenzeit bei Verwendung eines
FORTRAN—Progrémms geopfert werden. Es wurde daher ein FORTRAN-MeBprogramm
erstellt und erfolgreich getestet, das sowohl die vorgegebenen 500 msek
unterschreitet als auch jedem beliebigen Temperaturverlauf im optimalen

MeRbereich zu folgen vermag.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Mit dem Aufbau der MeBapparatur am FR2 ist schon begonnen worden, so daf

nach der Sommerabschaltpause die Bestrahlungen agufgenommen werden kdnnen.
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4235 Untersuchungen zum Materialverhalten von Zircaloy bei

Reaktorstdrfidllen

4235.1 Untersuchungen zum mechanischen Verhalten von Zircaloy-

Hiillrohrmaterial

(M. BoXek, C. Petersen, H. Schneider, W. Schweiger, B. Seith
und K. Dindorf, IMF/II)

1. Einfluss von ZrOy—-Oberflichenschichten auf das Dehnungsverhalten

von Zry—-4 Flachzugproben

Des Sfteren wird beobachtet, daB Zry-4 im Warmzugversuch im o-Phasenbe-
reich unter oxidativer Atmosphire eine im Vergleich zu inertem Medium
erhShte Duktilitit aufweist. Zur Illustration zeigt die Abb. 4235.1 die
Temperaturabhingigkeit der Bruchdehnung von Zry-4 Flachzugproben fiir
zwei Versuchsmedien (Luft, Vakuum). Ahnliche Verhiltnisse kdnnen auch
Rohrberstversuchen entnommen werden (s. schematische Darstellung in

Abb. 4235.2).

Im folgenden werden Ergebnisse metallographischer Untersuchungen zunichst
an zugverformten Proben erliutert, die Aufschluss geben sollten iiber die-
ses unerwartete Verhalten. Die Abb., 4235.3 zeigt metallographische Auf-
nahmen von ungeitzten Lingsschliffen angefertigt an 3 Zry-4 Flachzugpro-
ben, die alle bei 700°C mit einer Anfangsgeschwindigkeit von

éo = 1,3 x 107257} yerformt wurden. Die Versuchsbedingungen der einzel-

nen Proben waren:

Abb. 4235,3a: Blanke Oberfliche, Verformung erfolgte im Vakuum
= 1076 Torr.

Abb. 4235,.3b: Probe wurde in Luftatmosphidre bei 700°C voroxidiert. Die
Oxidationszeit tox wurde so gewdhlt, daR tox? der Gesamt-—
versuchsdauer t, jener Probe entsprach, die in Luftatomos-
phire verformt wurde (Abb. 4235.3c). Die eigentliche Zug-
verformung erfolgte im Vakuum.

Abb. 4235,3c: Probe mit urspriinglich blanker Oberfliche wurde in Luftat-

mosphire verformt. Die mittlere ZrOs-Schichtdicke betrug
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am Ende des Versuchs etwa 1¢3 um, und ist vergleichbar mit

jener der voroxidierten Probe.

Die wesentlichen Beobachtungen:

- Metallographisch nachweisbare ausgeprigte Porenbildung (Cavitation)
wihrend der Verformung von blanken Proben (ohne ZrOs-Schicht).

- Stark reduzierte Cavitation durch ZrOy-Schichten. Erhéhte Duktilitit
auch durch Voroxidation.

- Einfluf von ZrOs-Schichten auf die Bruchmorphologie.

- Je ausgeprigter die Cavitation umso kleiner die Bruchdehnung €p

Dde Abb. 4235.4 zeigt den EinfluB der ZrOjy-Schichten auf die Cavitation
bei unterschiedlichen Verformungstemperaturen. Abgesehen vom EinfluR
der Verformungsatmosphire auf die Probenformi#nderung ist hier der cavi-
tationshemmende EinfluB der ZrO,-Schicht auch bei 600°C zu erkennen,
wenngleich in diesem Fall (v 100 x kleinere Verformungsgeschwindigkeit)
fiir Luftverformung bei 700°C die Poren noch metallographisch nachweis-
bar sind. Die metallographisch erkennbare Cavitationsgrenze liegt in
diesem Fall bei n 850°C. Fiir diese und hhere Temperaturen kdnnen in
beiden Fdllen (mit und ohne ZrO,-Schicht) mit diesem Verfahren keine
Hohlrdume mehr ausgemacht werden., Versuche wurden eingeleitet, in denen
Dichtemessungen quantitative Aussagen {iber verformungsbedingte Volumen-

dnderungen ermdglichen sollen.

Aus der Abb. 4235.5 ist zu entnehmen, dass der cavitationshemmende Ein-

fluB der ZrOs-Schicht ebenfalls von der Verformungsgeschwindigkeit und

somit auch von der angelegten Spannung abhingt, in dem die Tendenz zur
Hohlraumbildung an Proben mit ZrOs—Schichten (bei gegebener Versuchs-
temperatur) mit wachsender Verformungsgescﬁwindigkeit (bzw. wachsender
angelegter Spannung ca) zunimmt. (Beachte die wiederum kleineren Bruchdehnun-

gen flir Proben ohne ZrO,~Schicht bei 600°C und 700°C (Abb. 4235.4)),

Diese Beobachtungen fiihren zur wesentlichen Erkenntnis, daf die hier be-
handelte Duktilitdtserhdhung durch die protektive (d. h. "bruchverzdgern-
de“)Wirkung von Zr0Oy-Schichten zustande kommt. Aus noch zu klirenden Ur-
sachen bleibt diese caVitationshemmende Wirkung offensichtlich auf den
a-Phasenbereich beschrinkt (Anderung des Verformungsmechanismus im

2-Phasenbereich). Die protektive Wirkung dieser Schicht hdngt im o-Be-
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reich stark von der angelegten Spannung ab und kommt zur ‘Geltung fiir be-—
reits sehr diinne Schichten (~ 1 um). Die cavitationshemmende Wirkung ist
bei Verformung in oxidativer Atmosphire (stdndig sich erneuernde Schich-

ten) am stdrksten.

Die Erklirung dieses Phinomens geht von der am Mg experimentell nachge-
wiesenen Tatsache aus [1], daB der Kriechbruchmechanismus durch Uberla-

gerung von Zugspannung und hydrostatischem Druck beeinfluBt ist.

Im gegebenen Fall wird die im Metall wirksame hydrostatische Druckspan-
nungskomponente aufgrund des grofen Bedworth-Pilling Verhdltnisses von
der ZrOz—échicht aufgebaut. Wie zahlreiche Messungen und Rechnungen ge-
zeigt haben [2], liefern bereits diinne Schichten bei hdheren Temperaturen
T 2 600°C Spannungen an der Grenzfliche Oxid-Metall von der GréBenord-
nung der FlieRBspamnungen von Zry-4 (o = 10 + 100 MPa). In den erwihnten
Kriechversuchen am Magnesium konnte durch einen hydrostatischen Druck P,
der einer dem Betrag nach gleichen Zugspannung o, iiberlagert wurde,die
Cavitation vollstdndig unterdriickt unddie Bruchdehnung verdreifacht wer-
den. Das Modell beruht auf der Vorstellung des spannungsinduzierten
Wachstums von Poren [3]. Man geht dabei von einer bereits vorhandenen Pore
mit dem Radius r aus und stellt eine Bilanz der Energiebetrige auf, die
beim Einbau einer einzelnen Leerstelle in die Pore aufzubringen ist.
Es kann gezeigt werden, daBR fiir eine endliche, angelegte Spannung o,
stabile Poren existieren und unter Energiegewinn wachsen kdnnen,wenn gilt:
2 v

(e} > O = e (1)
r + sin A

Wo vy die spezifische Oberflichenenergie und A der Winkel zwischen der
Korngrenzspur und der Zugrichtung ist. (In der Regel wird davon ausge-
gangen, daB die Leerstellen aus dem Bereich der Korngrenze stammen). Fiir
"90°-Korngrenzen" ist

g, >0, = 2y/t (1a)
Aufgrund der Bedingung (1) bzw. (la) liegt es nahe,eine zum Porenwachs-

tum erforderliche effektive Spannung Op zu definieren, n#dmlich
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o, = o, - 2 v/r (2)
bzw.

o, " op > 2 y/r = g, > 0] (2a)
Ubertragen auf das Experiment besagt Gl. (2a): Falls eine hydrostati-

sche Druckkomponente P wihrend des Zugversuchs aufgebracht wird, fiir
die gilt op =P = O s SO ist ein Porenwachstum nicht m8glich, Entlastet
man schlieBlich die Probe (ca = 0),so wiirden bereits vorhandene Poren
unter dem EinfluB von P schrumpfen, indem sie Leerstellen abgeben

(siehe Sintervorgang).

In der Abb, 4235.6 ist schematisch veranschaulicht, unter welchen Tempe-
ratur~ und Geschwindigkeitsbedingungen ein Porenwachstum (Cavitation)

in einem Spannungs~ Dehnungsversuch zu erwarten ist, fiir Priiflinge, die
unter einer vorgegebenen simultanen hydrostatischen Druckbeanspruchung
P stehen., Die Darstellung entspricht den Befunden in Abb., 4235.4 und
Abb, 4235.5, So nimmt die Cavitation an Proben mit ZrO,-Schichten ab,
wenn bei konstanter Verformungsgeschwindigkeit die Temperatur erhoht

(s. Abb. 4235.4) und bei konstanter Temperatur die Verformungsgeschwin-
digkeit erniedrigt wird (s. Abb. 4235,5). Die Frage, wie weit diese
Vorstellungen auf die Rohrinnendruck-Verformung {ibertragbar sind, ist

Gegenstand weiterer Untersuchungen.

Kriechversuche unter konstanter Last an Zry—-4 Flachzugproben

Isotherme Vakuum—Zﬁg-Kriechversuche wurden im Temperaturbereich zwischen
600°C und 1100°C durchgefithrt. Zwei Arten von Kriechapparaturen wurden
verwendet: ‘
- die Instron-Anlage Type 1251, In-Last-Steuerung
(weiter nur: IA)
- Hebel-Anlagen, mit gesteuerter konstanter Hebellage

(weiter nur HA)

Die Qualitidt des Vakuums ist in beiden Anlagen unterschiedlich. Betriebs-
driicke von * 1078 Torr kdnmen in der IA erreicht werden. Im Vergleich
dazu ist der Grenzdruck in den HA im Versuchsraum hsher als 10 * Torr.

Die Qualit#it des Vakuums konnte in den HA durch Gettern (Ti-Spinne) ver-—
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bessert werden., Der Anfangsspannungsbereich % uni (0) reichte von 5,0 bis
78 MPa (entsprechend einem Innendruck Pi von 0,8 bis 12,7 MPa fiir Rohr-

abmessungen ''Biblis A").

Aus den origindren 1 (t)-Kurven (1 ist die Probenlinge, t ist die Zeit)
wurden neben der Standzeit ts die Dehngeschwindigkeiten éo=i/10 als
Funktion der Zeit bzw. der Dehnung €0 = 1—10/10 ermittelt. Anhand die-
ser GroBen erfolgte die Auswertung weiterer, fiir den Verformungsablauf
maBgebender GrbBen. Ein Bericht dariiber erfolgt nach Abschluf der nun

laufenden Auswertungen.

Hier werden zunichst an Hand der Abb. 4235.7 das Zeitstandverhalten von
Zry-4 Flachzugproben veranschaulicht., Die Versuchsergebnisse werden

in der log o (0) - log t, Darstellung als Geraden abgebildet, deren

B
Neigung bekanntlich ist:

d log o (0) 21 (3)
d log ty n

wobei n der Spannungsexponent im "Kriechgesetz" e n o ist. Abgesehen
davon, daB die Zeitstandlinien fiir 600°C und 700°C einen durch die Re-
kristallisation bedingten Knick aufweisen, kann aus der Abb. 4235.7 ge-
schlossen werden, daB n (fiir grbBere Standzeiten) im untersuchten Tempe-—
raturbereich von 600°C bis 950°C nahezu temperaturunabhingig ist, wie der

nachstehenden Tabelle zu entnehmen ist.

. y %) 33
T °C | "t;>100 min ) P£5<10 min N gy “owv
%) %) Vakuum
Vakuum Luft Vak. EQ AC
600 5.4 10.6 12.8 17.2 10.0 14.3
700 5.3 8.8 8.8 9.8 8.3 8.3
800 5.2 5.2 6.0 5.6 5.8 5.1
900 4.7 4.7 2.2 2.0 2.9 4,9
® aus Zeitstandkurven

®¥¥)  aus Geschwindigkeitswechselversuchen

Wechsel im Bereich éO ~ 1074 g71
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#%%) Aus H. M, Chung et al., ANL-76-49,S. 34

= =1 - -1 -1
0 3.3 x 10 s* und €0 3.3 x 10 s ‘.

X)  Aus M. Bodek et al., KFK 2262, S. 216.

Wechsel zwischen ¢

xx) Vorliegende Untersuchung.

Die obige Tabelle machtdeutlich,wie stark der n-Wert abhéngig ist von den
Versuchsbedingungen und offentsichtlich auch vom Gefiigezustand des Werk-
stoffes. So interferiert im T-Bereich 600 + 700°C die Rekristallisation mit
dem Kriechvorgang. Im B-Phasenbereich {ibt mdglicherweise die Phasenkom-
position einen empfindlichen EinfluB auf das Kriechverhalten aus. So

wire zu verstehen,warum bei 800°C die n-Werte weniger von den Versuchs-—
bedingungen abhdngen., Im iibrigen ist die Methode der n-Wertbestimmung
Gegenstand weiterer Untersuchungen. Die an HA gewonnenen Ergebnisse zei-
gen bei gleichen n-Werten fiir 800°C und 900°C eine groRere Kriechfestig-
keit, was u. U. auf Unterschiede in der Qualitit des Vakuums zuriickzu-

fiihren ist.

In Abb, 4235.8 sind Zeitstandkurven wiedergegeben,in denen Ergebnisse
von isothermischen Zeitstandberstversuchen an Zry-4 '"Biblis A'-Rohren
verglichen werden mit Ergebnissen aus Zug-Kriechversuchen an Flachproben.
Diese bereits vor lidngerer Zeit durchgefiihrten Berstversuche erfolgten
an etwa 50 mm langen Priiflingen. Sie wurden zunichst in einem Rohrofen
im Vakuum auf Versuchstemperatur gebracht und anschlieBend mit einem
konstanten Innendruck (Afgon) beaufschlagt. In dieser Versuchsserie
wurde neben der Standzeit nach dem Versuch die maximale Umfangsdehnung
erfaBt, Die fiir die Rohrverformung maBgebende Tangentialspannung GHoop
wurde mittels der Beziehung

g =§"'0 ‘
uni 2 “hoop (4)

auf die Zuspannung umgerechnet. Die Ubereinstimmung der Ergebnisse ist
besonders mit denen der HA gewonnen fiir 800°C sehr gut (vergleichbare
Qualitit des Vakuums). Wesentliche Abweichungen bestehen bei 9OOOC. Bei
dieser Temperatur ist allerdings auch die Messwertstreuung in Zugver-—

suchen bemerkenswert grdBer als bei niedrigen Temperaturen.
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In der Abb, 4235.9 ist die Temperaturabhingigkeit der Kriech-Bruch-Dehnun-

gen ey wiedergegeben., Die wesentlichen Feststellungen sind folgende:

- Fir T = 800°C werden im "schlechteren" Vakuum gréfere Bruchdehnungen er-
reicht,

- Die Bruchdehnungen nehmen (bei gegebener Temperatur) mit wachsender ange-
legter Spannung ab (erhdhte Cavitation bei wachsender Spannung?)

- Fiir Versuche im "schlechten" Vakuum ist die T-Abhingigkeit von g im Ver-

gleich zu Ergebnissen aus Spannungs-Dehnungsversuchen weniger stark. Ver-

gleichbare Ergebnisse liefern hingegen Versuche im "guten" Vakuum.

Spannungs— Dehnungs-Versuche an Zry-4 Flachzugproben im Vakuum (Vergleich

zu Versuchen in Luftatmosphire)

Auf eine Wiedergabe der Spannungs-Dehnungs-Kurven wird an dieser Stelle
verzichtet. Alle primdren Daten (hier Kraft liber der Zeit) sind in einer
Datenbank gespeichert und werden tiber Auswerteprogramme analysiert(s.P4231).
Hier werden einige Ergebnisse der Analyse von Spannungs-Dehnungsversuchen in

Vakuum wiedergegeben und mit solchen aus 'Luft-Versuchen' verglichen.

Die Abb. 4235.10 veranschaulicht die Temperaturabhingigkeit der FlieB-
spénnung oy (; Spannung am Ende des Hookschen Bereichs) fiir Anfangsver-

. =5 - -
formungsgeschwindigkeiten ¢g = (6.6 x 10+ 1.0 x 10 y 7L,

Hauptergebnis: Flir Temperaturen T ¢ 700°C sind - unabhidngig von der Verfor-
mungsgeschwindigkeit - die FlieRspannungen aus Vakuum-Versuchen grofer

als jene aus Luftversuchen. Der Verlauf von oy(T) ist flir T 2 700°C stei-
ler fiir Vakuum-Versuche - die Kurven zeigen bei 700°C einen deutlichen
Knick - dabei nimmt unterhalb 700°Cdoy/dTndt wachsendem éo zu, Diese Ten-
denz ist fiir Luft~Versuche wesentlich schwicher ausgepridgt (auch fehlt der

"Knick" in den cy(T)—Kurven).

Die Erklirung fiir die beobachteten FlieR-Spannungs-Differenzen steht aus;
mglicherweise spielen dabei die durch die ZrO,-Schicht im Metall hervor-

gerufenen Druckspannungen eine Rolle.

Die Abb. 4235.11 zeigt die Abhingigkeit der FlieB-Spannung von der Verfor-—
mungsgeschwindigkeit fiir verschiedene Temperaturen ("Temperatur-Schnitte'

von cy(T)é ). Die ungewbhnlichen oy(éo)T—Verlaufe fiir T < 800°C sind

(o}
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offensichtlich die Folge von Rekristallisation,

Die Temperaturabhingigkeit der Bruchdehnungen fiir unterschiedliche Verfor-
mungsgeschwindigkeiten ist in Abb. 4235.12 dargestellt., Zu beobachten ist
ein ausgeprigtes Dehnungsmaximum bei Verformung in Vakuum im Temperaturbe-
reich von 800 + 850°C. Bei tieferen Temperaturen werden in Luft durchweg
hdhere Bruchdehnungen erreicht. Dieser Sachverhalt kann auch bei den Kriech-
bruchdehnungen fiir Versuche im Vakuum > 10™"% Torr beobachtet werden. Eine
Deutung fiir diese Beobachtung kdnnten wiederum die durch die ZrO,-Schicht
hervorgerufenen Druckspannungen und damit eine Unterdriickung der Cavita-
tion sein. Eine eindeutige Abnahme der Bruchdehnung mit zunehmender Ver-

formungsgeschwindigkeit ist nicht festzustellen,

In der Abb, 4235.13a ist die Temperaturabhingigkeit des Geschwindigkeits-—
exponenten m filir verschiedene Verformungsgeschwindigkeiten éo dargestellt.
Die m—Wertbestimmung erfolgte mittels Geschwindigkeits—Wechsel-Versuchen
(GWV) [4] (an Flachzugproben mit y = Oo, wo vy den Winkel zwischen der
Walz- und Zugrichtung bedeutet). Die so ermittelten m-Werte erwiesen sich
(wie Abb, 4235,14 zeigt), fiir Temperaturen T z SOOOC, als verformungsab-—
hdngig. Die in Abb., 4235.13 a angefiihrten m(T)éo,e -Kurven sind fiir

g = 0.02 dargestellt, Die Ausbildung eines Maximums fiir T = 900°C fiir
kleine éO—Werte, ist fiir Vakuum-Versuche deutlich erkennbar (Abb. 4235.13a (a)).
Fiir "Luft-Versuche" ist diese Tendenz nur fiir & = 107" S~ ! ausgeprigt
(Abb. 4235.13a (b)). Ein Vergleich mit aus Zeitstand-Kurven ermittelten
(1/n =) m-Werten (s. Abschnitt 2 dieses Berichts) ergibt fiir T > 700°C

und kleine éo - Werte beachtliche Differenzeﬁ deren Ursache wahrscheinlich

in der Bestimmungsmethode fiir m zu suchen ist.

Die Abb. 4235.13b zeigt die Abhingigkeit der m-Werte von der Verformungs—
geschwindigkeit., Erkenmbar ist die Ausbildung eines Maximums fiir "Luft-Ver-
suche" (Abb, 4235.13b (b)) bei éoﬁ 3+ 10 % § ! und hheren Temperaturen.
Fiir Vakuum-Versuche (Abb. 4235,13b (a)) findet man dieses Verhalten nur bei
T = 850°C und 900°C wieder.

Die Abb, 4235.14 zeigt die Verformungsabhingigkeit der m—Werte gemessen
bei unterschiedlichen Temperaturen. Relativ konstante m-Werte folgen aus
"Vakuum-Versuchen" fiir T s 800°C. Ein starker, in der Tendenz durch die
Versuchsatmosphire bestimmter Verformungseinfluss tritt bei hdheren Tem—

peraturen zutage.
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In der Abb. 4235.15 ist in einer ''quasi - 3-dimensionalen'" - Darstellung
der EinfluR der Verformungstemperatur und -Geschwindigkeit auf die m-Wer-
te (aus GWV) halbschematisch wiedergegeben. Hervorzuheben ist daraus das
Auftreten hoher m-Werte (> 0.3) im o-Bereich bei sehr hohen éO—Werten

(= 1071 s71),

Analyse von Berstversuchen an Zry-4 Hiillrohren

Es wird versucht, durch Sichtung eines stidndig sich mehrenden Versuchs-
materials die HaupteinfluBgr&Ben auf die Hﬁllrohrverformung zu eruieren.
Die Schwierigkeiten einer solchen vergleichenden Betrachtung sind offen-
sichtlich, Bereits die Ermittlung der primir wichtigen Spannungskomponen-
ten,sowie deren Anderung und Verteilung tiber das Versuchsobjekt wihrend
der plastischen Verformung ist in der Regel kaum m8glich. Ahnliches

gilt z. T. auch fiir die Versuchstemperatur.

Als Basis fiir unsere Analyse wdhlten wir die Darstellung: Maximale Umfangs-
dehnung gegen Bersttemperatur. Zwei GrdRen werden darin verkniipft, von de-—
nen die eine (Berstdehnung) nach Beendigung des Versuchs genau ermittelt
werden kann. Hingegen bedarf der Begriff der Besttemperatur Tg erst noch
einer Festlegung durch die Versuchsanordnung. So kann im Prinzip TB

direkt gemessen werden. In der Praxis ist dies an ohmisch beheizten Rohren
in isothermer Versuchsfiihrung am ehesten realisierbar. Bereits bei nicht-
isothermer Versuchsfiihrung treten hier Schwierigkeiten auf., Darum kann in
diesem Fall eine indirekte TB—Bestimmung mittels Heizrate und Standzeit
u, U. vorteilhafter sein. Ohne direkte Messungen ist die Ermittlung von TB
besonders in Versuchen mit azimutaler Temperaturverteilung (betrifft in

der Regel innenbeheizte Rohre) kaum mdglich. Stellt man die Fehlerquellen,

verursacht durch die T-Messung selbst auch noch in Rechnung, so scheinen Ver-—

gleiche in der hier angestrebten Analyse innerhalb von Versuchen einer Be-
heizungsart eher angebracht, als solche zwischen Versuchen mit unterschied-
licher Beheizungsart. In den nun folgenden Darstellungen Abb, 4235.16 bis
Abb. 4235,22 wurde auf eine Wiedergabe der Messpunkte selbst verzichtet.

Die Kurven wurden z. T. durch Mittelwertsbildung gewonnen. Sie vermitteln

trotz aller Einschrinkungen die "betragskorrekten" Tendenzen.
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i) Der EinfluB der Beheizungsart kann in der Tendenz der Abb. 4235.16

ii)

iii)

entnommen werden,

Hauptergebnis: Ohmisch beheizte Rohre zeigen insbesondere im a-Be-

reich grdfRere Berstdehnungen als innen beheizte Rohre.

Den Untersuchungen von F, Erbacher et al. (Reaktortagung 1977) [5]
zufolge kann dieser Unterschied auf die bei innenbeheizten Rohren
in der Regel vorliegende azimutale Temperaturverteilung zuriickge-
fiihrt werden. Sorgt man fiir koaxiale Wirmeverteilung, sowie flir ver—
gleichbare adiabate Bedingungen in beiden Versuchsarten, so schwin-

den auch die Unterschiede in den erreichbaren Berstdehnungen.

Nebenergebnisse: Unterschiedliche Dehnungs-Temperaturverliufe erge-

ben sich, wenn von der maximalen Bersttemperatur auf die an der Bruch-
stelle herrschende extrapoliert wird. Die letztgenannte Darstellung
(s. Kurve [25b]) fithrt zur guten qualitativen Ubereinstimmung der aus
isothermen Zugversuchen ermittelten Abhidngigkeit der Bruchdehnung von

der Versuchstemperatur.

Den EinfluB der Heizrate zeigt die Abb. 4235.17.

Hauptergebnis: Kleinere Heizraten fiilhren im a-Bereich zu grdBeren

Berstdehnungen. Das Dehnungsmaximum verschiebt sich mit wachsender
Heizrate zu hoheren Temperaturen., Mdglicherweise ist filir dieses Ver-
halten die zwischen 600°C und 700°C ablaufende Rekristallisation

verantwortlich

Den Einfluf der Aussenatmosphire veranschaulicht die Abb. 4235.18.

Hauptergebnis: Die Umfangsdehnungen sind fiir Rohre, die im o-Be-

reich versagen, in oxidativer Atmosphire grdfer als in inerter.

DaR dieser Effekt #hnlich, wie im Falle der Zugverformung (s, Abschnitt
dieses Berichts), durch die ZrO,-Schicht bedingt wird, zeigt die

Abb. 4235,19. Die mit einer ZrO,-Schicht versehenen und im Vakuum ver-
formten Rohre zeigen im o-Bereich grdBere Berstdehnungen als solche

ohne Zr0Oos-Schicht,
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iv) Den EinfluR der "Rohrfiillung" zeigen die Abb. 4235.20 und Abb. 4235.21.

V)

Hauptergebnis: Im Falle ohmisch beheizter Rohre wird durch Rohrfiillung

(Pellets bzw. Dorn) die Berstdehnung im a—Bereich vermindert. Die Ur-
sache dafiir diirfte #hnlich der sein, die zu kleineren Dehnungen an in-
nenbeheizten Rohren Anlaf gibt. Jodide als Spaltproduktsimulatoren [19]
(ofenbeheizte Rohre, AuRenatmosphidre Argon) verringern die Berstdeh-
nungen’(Spannungsriﬁkorrosion) ganz erheblich .

Nebenergebnis: Der EinfluB der Heizrate (s. Abb. 4235.17) ist im Prin-

zip der gleiche wie fiir Rohre,die im Vakuum und ohne Fiillung geborsten

waren.

Der EinfluB geometrischer Restriktionen ist in der Abb. 4235,22 ver-

anschaulicht. Im vorliegenden Fall bestand die Restriktion in der Be-
hinderung der mit dem Blihvorgang einhergehenden axialen Rohrverkiir-
zung. Die in diesem Fall allgemein kleineren Berstdehnungen werden mit
den damit verbundenen Abweichungen von der Spannungs—Biaxialit#t in Zu-

sammenhang gebracht (s. [17] in Abb. 4235.22).

AbschlieBend ist in der Abb. 4235.23 in schematisierter Darstellung
der EinfluB der Beheizungsart und der HuBeren Versuchsatmosphire
wiederholt veranschaulicht, Sie zeigt z. B., daR die versprddende Sauer-

stoffeinwirkung erst im B-Bereich dominiert.

Zum EinfluB der Beheizungsart ist zu vermerken, daR obzwar die in Abb.
3235.23 gezeigte Darstellung im allgemeinen fiir die Einzelstabversuche
zutrifft, fiir innenbeheizte Stdbe, wie in den obigen Ausfiihrun-

gen angedeutet, im Fall von Biindelversuchen (Homogenisierung der ther-
mischen Umgebung) durchaus Berstdehnungen erreicht werden kénnen, die ober-
halb des Bandes fiir Einzelstabversuche liegen. Bemerkenswert ist fer-

ner die relativ sehr geringe Bandbreite der Berst-Dehn-Werte bei 900°c.
Die Ergebnisse von Zugversuchen sind damit nicht kompatibel,

Zu ergidnzen wire diese Darstellung noch insofern, als mit wachsender
Heizrate und Abweichungen von der "Biaxialit#t" die Berstdehnungen

im allgemeinen abnehmen.

Die das Berstverhalten im R-Bereich beherrschenden Umsti#nde sind z. Z.
weniger gut {iberschaubar (weitere Dehnungsmaxima) und eine entsprechen-

de Analyse bendtigte zus#tzliches Versuchsmaterial.
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5) Zur Berechnung von Kriechkurven aus dem & ~ o"~Ansatz

Das mechanische Verhalten eines Werkstoffs kann beschrieben werden durch
Gleichungen,in denen der Tensor der Verformungsgeschwindigkeit éij in Be-
ziehung steht: zum Spannungstensor cij’ zu dessen Rate oij’ zur Tempera-
tur T und zu einer Reihe weiterer GrdBen, sog. '"Zustandsparater" ¢k, die
im allgemeinen selbst wiederum Funktionen der obigen Variablen sein kon-
nen. Als Zustandparameter sind GrdBen zu verstehen wie: KorngrioRe,
Legierungs— und Phasenzusammensetzung, Dichte von Gitterfehlern, etc.,

Werkstoffe mit gleichen ¢31, ¢, ...¢k sind im gleichen Zustand.

In differentieller Form beschreibt das System von simultanen Differential-

Gleichungen
deij =G (Oij’ Oij’ T, ¢1, 2, ...¢k) dt (5)
d¢1 = Hl (01 ’ 6ij’ T, ¢15 925, ¢k) dt

(6)

d¢k = Hk (Oij’ 6ij’ Ty, d15 $25000 ¢k) de
das mechanische Material-""Verhaltens—Gesetz'" (Constitutive Law). Es besteht
aus dem "FlieBgesetz" (Gl. (5)) und den "Zustandsparameter—Beziehungen"

(G1. (6)).

Wahrend der plastischen Verformung #ndern sich im allgemeinen auch einige
der Zustandsparameter,
Das bedeutet aber: die Verformung eij(t) kann aus den Gleichungen (5)und(6)

nur durch simultane Integration ermittelt werden.

Ein sog. stationirer Verformungszustand setzt voraus, daB alle Zustands-
parameter unabhingig sind von der Zeit t. Dann reduziert sich das Gleichungs-

system (6) zu

®1 F (Uijs T, ¢, -~'¢k)

. (6a)

q)k = Fk (Oij’ T, ¢1,oo- ¢k_1)
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Dies ist ein System gewShnlicher Simultan-~Gleichungen. Aus deren L8sungen
(eingesetzt in Gleichung (5)) und durch Integration von Gleichung (5)
folgt schlieBlich die gesuchte Funktion eij(t). Die Ermittlung von éij
fiir konstante Zustandsparameter ist zwar die einfachste aber den prak-
tischen Belangen meist entferntere Stufe des iiberaus komplizierten Pro-

blems.

Die Erstellung von FlieBgesetzen und Zustands-Parameter—-Beziehungen erfolgt
an Hand von Experimenten., Diese werden Auskunft geben dariiber, ob evt. eine
vereinfachende Ndherung an stationdre Verhdltnisse wenigstens bereichsweise

(d. h, filir bestimmte Spannungs—- und Temperaturbereiche) mdglich ist.

Als einen konkreten Fall wdhlten wir das fiir Temperaturen T 2 0.4 T,
(wobei TS die absolute Schmelztemperatur bedeutet) und "mittlere'" Spannun-

gen bewdhrte "Norton'sche"-FlieBgesetz der stationdren Verformung

e, = A(D) o (7)
darin ist éo die auf die Ausgangslidnge 10 der Zugprobe bezogene Verfor-
mungsgeschwindigkeit, o die wahre Spannung und n > | (der sog. Spannungs-—
exponent). Die Funktion A(T) soll allein der Temperaturabhingigkeit von
éo Rechnung tragen. Die Integration von Gleichung (7) erfolgt fiir T =

konstant unter den Voraussetzungen:

i) daB im Zugversuch unter konstanter Last gilt:

o=0 (o) (1 + ;) (8)

ii) daB die Zustandsparameter ¢k wihrend der Verformung konstant und
unabhingig von der Zeit (d. h. im gegebenen Fall auch unabhingig

von der Spannung) sind.

Gleichung (8) eingesetzt in Gleichung (7) liefert

€ t
(o]

deo . .
= e (o)dt (9)
(1 + 80)n / o

0,P p

€ = 0

wobei €, (o) = A(T) 0(0)n = éo(eo=0) die Anfangsverformungsgeschwindig—

keit (im Augenblick nach dem Aufbringen der Last) bedeutet, Die Integration
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selbst, erstreckt sich auf den stationiren Bereich,d. h. fiir Dehnungen
>

€, = eo,p wobei eo,p den Prim#r-Dehnbereich bedeutet. Die obere Grenze fiir
€, wird durch den Gliltigkeitsbereich von Gleichung (8) (Volumenkonstanz) und
somit von dem StabilitH#tskriterium des Zugversuchs bestimmt (s. weiter unten).
Die Integration liefert

1
£ = R ,(n > 1) (10)

[+ ey 7D~ £ (o) €1 77

Fiir endliche Dehnungen muR sein t < t ax und gilt ndherungsweise

toax © tpe WO tg die Standzeit bedeutet, so folgt aus Gleichung (10):
1

tmax-'eo(o) o tB-éo(o) = » (1)

(n=1) (I+e_ p>“

’

Ein Ausdruck der an die Monkman-Grant-Beziehung erinnert, n#mlich

ty €, min = konst, | (12)

€ .
o,min
Untersuchungen haben gezeigt [6], daf die minimale Kriechgeschwindigkeit

Wwo die minimale Kriechgeschwindigkeit bedeutet,
proportional ist zur stationiren Kriechgeschwindigkeit €g (gemessen im Kriech-
versuch unter konstanter Spannung). Ubertragen auf den Kriechversuch unter kon-

stanter Last flir den ¢ , = e , folgt:
min S

;:O (o) ‘
= B = konst. (13)

€ .
o,min
Dies eingesetzt in Gleichung (11) ergibt die Monkman-Grant-Beziehung:
1

. o . N = = . 14
tmax eo;min ty go,mln — konst (14)
B (n-1) (1+e0 )

b

Die Kombination der Gleichung (10), (11) und(12)ergibt schlieBlich

- 0,p _ ..
€, 7 1 fiir t < ty und n > 1 (15)
- (1+t/ ) n-1
. tB

Daraus folgt fiir €, p << 1 das FlieBRgesetz in der Form:
’
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: e, (0)
€, = 7 fiir t < ty und n > 1 (16)

t . 1-1
-] /n

éo (0) =B ¢ = A (T) o (o) (17)

o,min
Die Gleichungen (15)und (16) kdnnen ebenfalls fiir den "biaxialen" Rohr-Berst-
Versuch verwendet werden,indem die Dehn~Verformungsgeschwindigkeit éo durch
die tangentiale Verformungsgeschwindigkeit éo 6 und n durch 2 n ersetzt wird.
b

Die Zeit tax kdnnte etwa aus den gemessenen Kriechkurven abgeschitzt werden,
indem aus diesen der (endliche!) éo (tB)—Wert fiir ty bestimmt wird.

Dieser wird dann zusammen mit t_, in Gleichung (16) eingesetzt und daraus

t = tax < tB ermittelt, Ein Vezgleich der gemessenen und der gemiR

Gleichung (15) berechneten Kriechkurve wird letztlich zeigen, inwieweit ein
solches Vorgehen im Rahmen der obigen Voraussetzungen {berhaupt gerechtfer-
tigt ist. In diesem Zusaﬁmenhang scheinen die nachfolgenden Bemerkungen an-—

gebracht:

A) Zur Stabilitdt des Zugversuchs

Die mit Gleichung (8) gemachte Annahme setzt eine gleichf8rmige Probendehnung
voraus, d. h, ist y die Koordinate der Probenachse in Zugrichtung, so ist fiir
gleichfdrmige Verformung € # € (y). Selbst fiir Proben,die zu Beginn der Ver-
formung keinerlei Schwankungen des "HuBeren" Querschnitts aufweisen und fiir

die demzufolge die angelegte Spannung ¢ entlang der Probenachse (d. h.

o # 0 (y)) konstant ist, erfolgt im allgemeinen die Dehnung ungleichfdrmig.
"Innere" Ursachen (z. B. Ver#nderung des effektiven Querschnitts durch Cavitation)
sind der Grund dafiir. Im Realfall bewirken "duBere" und "innere" Ursachen diese
Ungleichférmigkeit. Die mit der €, (y)-Verteilung verbundene Spannungsvertei-
lung o(y) bewirkt eine Geschwindigkeitsverteilung éo (y). Diese Verteilungen

- da abhingig von der aktuellen Probenform und dem "inneren" Zustand - sind
verformungs— und damit auch zeitabhingig. Dies bedeutet, daB ¢ (e) mittels

Gleichung (8) nicht mehr adiquat beschrieben wird.

Die Theorie des Zugversuchs [7] liefert Kriterien,an Hand derer die "Gleich-

formigkeit" der Dehnung beurteilt und somit letztlich der Integrationsbereich
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in Gleichung(9) abgesteckt werden kann., Im folgenden wird darauf kurz einge-

gangen.
Ausgehend vom'FlieB-Gesetz" in der Form
=38 (D) e el (18)

wobei & die wahre Dehnung und ¢ die wahre Dehngeschwindigkeit bedeuten.

B (T) beschreibt die Temperaturabhingigkeit der wahren Spannung o, ¢ und m
sind Konstanten,

_Aus Gleichung (18) folgt fiir T = konst.:

dinc = 3% = 4dine + mdlne (19)

o)

daraus

(ﬁlﬂg—)é (logarithmischer Verfestigungskoeffizient) (20)
dlno

und

(alné)

Hl

(Geschwindigkeitsexponent) (21)

=1
jlng € T

i) Fiir den Kriechversuch unter konstanter Spannung d. h. do = o folgt

aus Gleichung (19)

0 =%t m - dlne _ v +m dlne (22)
e de de
und daraus
Ao, oL dlne (23)
s
m Y de

s

wobeil n der Spannungsexponent fiir den Kriechversuch unter konstanter Spannung

ist und

y = — == (D, (24)
o o] o€

m



ii)

B)
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Aus der Theorie des Zugversuches [7] folgt, daB die Dehnung gléichfSrmig,
d. h. ohne makroskopische Einschniitung verliuft (Verformung ist stabil),

solange gilt:

dlné

< (Stabil) | | (25)
de ' '
Das Ergebnis einer, anhand der Gleichung (23) und Gleichung (25) durchge-
fihrten Analyse ist in der Abb. 4235,24 wiedergegeben.

Fiir den Kriechversuch unter konstanter Last L folgt aus Gleichung (19) mit

dem Ansatz ¢ (g) = & (o) (1 + eé), und fiir € << 1 die Bedingung:

| dlne . N .
m T (=) >0, (y # 1) (26)
AR A |

Das Ergebnis der Analyse anﬁahd des Stabilititskriteriums kann der
Abb. 4235.24 entnommen werden.

Die in diesem Zusammenhang wesentlichste SchluBfolgerung lautet:
Die Ausweéertung von'ZugkriechVefSUChen unter konstanter Last gemHB der

Abb. 4235,25 fiihrt zu Spanﬁﬁhgsekﬁonenteﬁ,die in der Regel grioBer sind als

eins. Dies bedeutet auf Grund obigér Analyse, daR (unabhingig von der Ver-
>

suchs filhrung) fiir Dehnungéﬁl'ﬁ > e, d. h. bereits im ”Stationéren" Bereiéh,
die Zugverformung instabil“ﬁif&. Davon zeugt z. T. auch die Tatsache, da8
in vielen Fillen der Propdft{oﬁélitétsbereich 1néo Nog fgﬁlt;.ln Fdllen,

in denen ein solcher Bereidh eﬁistiert (wObei n > l),i$t die € (y)~Vertei-
lung offensichtlich sehr "flach' und zun#chst kaum verformungsabhingig, so

daB in dieser Darstellung die Ihstabilitﬁt nicht ausgeprigt zutr Geltung

kommt. In solchen Fillen diirfte die Gleichung (8) in l..Nﬁherung z. T. auch
fiir die Dehnungen oberhalbrep gliltig sein. (Kriechversuche mit gleichlaufen-
der Untersuchung der Probenfofmﬁﬂdérung sind in diesem Zusammenhang wiinschens-

wert).

Zum EinfluB der Zustandspérﬁmeqér

Die bei h¥heren Temperatutén‘(Tﬁ>;500°C) ablaufenden Zustandsinderungen sind:
- die Rekristallisation im T=Bereich 600-700°C
- die Phasenumwandlung oberhaib‘820oC
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- das Kornwachstum oberhalb 900°C.

Die Kenntnis der EinfluBnahme dieser Vorgéﬁge auf die plastische Verformung
ist insbesondere im Hinblick auf den temperaturtransienten Charakter eines

Stdrfallablaufs von grundsidtzlicher Bedeutung.

Die Untersuchung des EinfluBes der Rekriétaliisation bereitet versuchstech-
nisch die relativ geringsten Schwierigkeiten. Die beiden restlichen Prozesse
versuchstechnisch zu "entkoppeln",diirfte wohl nur in schmalen Grenzen mdg-

lich sein.

In Hinblick auf die Rechenmodell-Entwicklung und Verifizierung sind Versuche
mit zeitkonstanten Zustandsparametern Qk zunﬁchst vorzuziehen, Dazu sollten
~- dem obigen zufolge - Verformungsversuche im o-Phasenbereich an rekristalli-

sierten Proben besonders geeignet sein,

Geplante Weiterarbeit

1. Untersuchung des Verformungsverhaltens von ZrO,—-Schichten (Verbund-Werk-
stoff Zry-4/Zx05).

2. Untersuchungen zur Bruchmorphologie.

" 3. Durchfijhrung von isothermen Kriechversuchen

a) in oxidierender Atmosphire

b) mit voroxidierten Proben im Vakuum.
4, Durchfiihrung von temperaturtransienten Zug-Kriechversuchen

5. Isotherme Rohrberstversuche an voroxidierten Priifiingen.
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sl ZIRCALOY -4 g |
Y¥=0%,€,=6,6x10" sec

4= oIN VACUUM —

e IN AIR
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| I
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°C

|
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Abb. 4235~1: Gesamtdehnung in Abhingigkeit von der Temperatur.

ACCORDING TO: H.M. CHUNG ET AL., ANL-76-87, P 35, TRANSIENT BURST TESTS,OHMIC HEATING

’ + . 4 — 5°C ['sec.
INITAL  {7MPq EMPa. 3MPa TMPa _ 5500'/::‘0’
INTERNAL 145 MPa ,__TMPa _ _ MPa. e oc /sec’
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1 MPa 4 10 bar / A ~15°C/sec.
/ .
Y
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& /// ./
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4 i 0 PENETRATION
4 w & 2~ PEN
7 ZR 0, - LAYERS 22 INTO THE BULK
6—— (1:3) mum 2
“ oo 8
a Ls [» 23
L 1 r 1 i 1
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BURST TEMPERATURE, Tg °C

Abb., 4235-2; EinfluB der Atmosphire auf die Umfangsdehnung von Zry—4

Hiillrohren (schematisch).
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ZRY -4, Y=0°, €0=13x10" sec”, T= 700°C +—50,um

IN VACUUM,
Etot =034

b)

PREOXIDIZED (ZRO2: 13 um) ,TEST IN VACUUM
Etot = 0,45 :

c)

TEST IN AIR (ZR O3 : 1:3um)
Etot =092

Abb. 4235.3: Metallographische Aufnahme von Flachzugproben (Lings-

schliffe),'verformt in unterschiedlichen Zust#nden.
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ZIRCALOY -4, Y=0°, €5=66x10"% [sec-'] +— 50um

Tp=600°C 700°C 800°C 850°C IN AIR
Etot =0,56 0,75 051 064

Tp=600°C 700°C 800°C 850°C IN VACUUM
€tot =024 035 068 083

Abb. 4235.4: Metallographische Aufnahmen von Flachzugproben (Lingsschliffe)

verformt bei unterschiedlichen Temperaturen in Luft und Vakuum.
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ZIRCALOY -4, Y=0°, Ty=700°C i 50 pm
€5=33x103 [sec”'] 33x102 [sec] 24x10" [sec] IN AIR

Abb. 4235.5: Metallographische Aufnahmen von Flachzugproben (Lingsschliffe)
verformt bei unterschiedlichen Verformungsgeschwindigkeiten

in Luft und Vakuum.
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o
8 ? CRITERION FOR STABILITY OF VOIDS
& 00 - P > 2 Y/r > 0
?,—:) NO GROWTH OF VOIDS :
0 é1HIGH — FOR T 2> Ty AND € £ é1
= — BETWEEN Ty,T, FOR € < €
a
<
€, LOW
HYDROSTATIC|
PRESSURE P [
7 .
Ty Ty TEMPERATURE
Abb. 4235.6: Zur Stabilitdt von Poren.
Zirculoy-l.,vacuum,y=0'°
2 O —— 410
102 1~ —— O \O“D\_D ] __10
_— \. — — ° -,
O \O\O \D\\ —0 £
¢ L —Smoe | e el £
a =& o ~D\\OOD\\O\O G o~ ~
210! ° \~o\\ \O"é =100 &
- \kﬁ,\ —o~}sooec T £
— ST~ }900°C T ©
[ O uniaxial creep test vacuum >10% Torr T
| O uniaxial creep test vacuum<10-5 Torr £
10° | I 10"
107! 100 10’ 102 103 104

time to rupture, min

Abb. 4235.7: Zeitstandverhalten von Zry-4 Flachzugproben,
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Zircaloy -4 ,inVacuum, +y=0°
800°C 900°C
1024~ o e — Burst test, gy recalculated to o, —10!
O ®  uniaxial creep testyvacuum> 10-4 Torr N
N 4 uniaxial creep testvacuum<107 Torr ]
o N
% A - O\Ds\m a
o i A A A ——C) OX_‘
g 101 A A T~ 0 4
: | §.\ A B A — g
u A \.-.\ A. 0
10°1l |||0| lllll ||| | || I RR S
107 10 10 10? 0’ 104

time to rupture,min

Abb, 4235.8: Zeitstandverhalten von Zry—-4 Flachzug—- und Rohrproben.

1 |

i

o
[Te)
|
-]

o
~J
-]

K

o
[32)

o
o
.
-~
Q

o
W
X

ZIRCALOY-4, Y=0°, IN VACUUM

= UNIAXIAL CREEP TEST, VACUUM > 107" TORR
¢ UNIAXIAL CREEP TEST, VACUUM < 10~ TORR

]

e
|

| | | | | | |

o

TRUE RUPTU-}EE STRQ??I;I
%
N
?'\
<
N\ N4
N
N

600 650 700 750 800 850 900 950

TEMPERATURE |, °C

Abb, 4235.9: Temperaturabhingigkeit der Kriech- Bruch-Dehnung.
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250 ! | I I
ZIRCALOY-4, Y= 0°
IN VACUUM IN AIR ¢, [sec-1]
a | o 10x10°
200, s | & 33x1072 —
¢ | © 33x1073
v v 33x10™
g e | o 66x10°°
o
2 150 L
(7]
(7))
L
o
'—
(5]
o 100 ]
-
L
=
50 _
0

T v
600 650 700 750 800 850 900 950 1000

TEMPERATURE |, °C

Abb. 4235.10: Temperaturabhingigkeit der FlieBspannung.
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250l ZIRCALOY-4, Y=0° —]

200

o
o

YIELD STRESS, MPa
S
[&]

50

III ! ||i| ! I||| | ll|| |

IN VACUUM

IN AIR
| "o s00°C
| v 700°C
| o sooec

& 900°C
o 1000°C

LI R 2 |

STRAIN RATE, sec™

Abb. 4235,11: Abhingigkeit der FlieBspannung von der Verformungs-—

geschwindigkeit.
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4235,2 TUntersuchungen zur Hochtemperatur-Wasserdampf-Oxidation

von Zircaloy 4-Hlillrohren

(S.Leistikow, H.v.Berg, R.Kraft, E.Pott, G.Schanz)

I. Oxidationskinetische Untersuchungen an ungespannten Rohrabschnitten

in Wasserdampf

Das Oxidationsverhalten des Zircaloy—4-Hiillrohrmaterials und die durch Oxida-
tion bedingte Verdnderung seines mechanischen Verhaltens bei postulierten Kiihl-
mittelverluststdrfidllen ist auf experimenteller Basis zu untersuchen und modell-
midBig zu beschreiben. Dieses Ziel erfordert nicht nur die Bestimmung der Kinetik
der Sauerstoffaufnahme, sondern auch die Bestimmung der Sauerstoffverteilung,
die sich aus der Stdrke der sauerstoffreichen Schichten Oxid und o~Phase und

dem Oy-Konzentrationsprofil inm Oxid, o~ und B-Phase ergibt. Insbesondere der
0p-Gehalt der B-Phase ist von Bedeutung, da bekanntlich der Sauerstoff die Hdr-
te des Materials empfindlich erh8ht und andere relevante mechanische Eigen-

schaften verdndert.

Die Kenntnis gemessener Konzentrationsprofile erlaubt:

- den Vergleich mit etrrechneten Profilen und damit die Verifizierung der Mo-
dellannahmen des Computercodes SIMIRAN fiir den isothermen und im Hinblick

auf den temperaturtransienten Fallj;

—~ die Aufstellung der Sauerstoffbilanz und den Vergleich mit der gemessenen

Sauerstoffaufnahme;

- die Aufstellung von Konzentrations-Mikroh#irtebeziehungen und damit die Be-
nutzung der Mikroh#drtemessung als einfache Methode der Konzentrationsbe-—

stimmung.

Zur Ermittlung des Konzentrationsprofils wurden an einigen isotherm oxidierten
Proben Mikrosondenuntersuchungen und Mikrohirtemessungen durchgefithrt., Auf die
Eichung dieser indirekten MeBmethoden des Sauerstoffprofils mittels Standards
bekannten Sauerstoffgehalts wurde verzichtet. Zur Eichung wurde stattdessen da-
von ausgegangen, daf die Sauerstoffkonzentration an den Phasengrenzen der je-—

weiligen Gleichgewichtskonzentration nach dem Zustandsdiagramm entspricht.
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Die Ergebnisse beider MeBmethoden sind mit dem Zustandsdiagramm Zircaloy-Sauer-
stoff widerspruchsfrei zu deuten. Empirische Mikrohidrte-0s-Konzentrations-Be—
ziehungen konnten filir o~ und B-Phase aufgestellt werden. Die aus Profilen er-—
rechnete Sauerstoffbilanz ergab gute Ubereinstimmung mit der gemessenen Sauer-—
stoffaufnahme. Die Verteilung des Sauerstoffs auf die drei beteiligten Phasen

wurde abgeschitzt.

f.1.1 Mikrosondenuntersuchung

Die Linienanalyse in radialer Richtung an Querschliffen von Rohrproben hat Efiir
die Zirkon- und Sauerstoff-Impulszahlen nachgewiesen, daf im Oxid ein Sauer-
stoff~-Konzentrationsgefdlle von auBen nach innen besteht, ein Konzentrations-
sprung an der Grenze zur o-Phase, sowie eine Konzentrationsabnahme in der o-
Phase. An der oa-B-Grenze wurde kein deutlicher Konzentrationssprung registriert,
Im Bereich der B-Phase ist eine Sauerstoffaufnahme praktisch nicht erkennbar,
das Impulszahl-Untergrund-Verhiltnis ist dort offenbar zu klein. Nach einer Kor-
rekturrechnung der Konzentrationsabhingigkeit der Impulszahlen im Zr-O-System
und dem Ansatz, daB das Oxid an der Probenoberflidche stdchiometrisch sei, erga-
ben sich fiir eine 15 min bei 1100°C oxidierte Probe folgende Konzentrationen

an den Grenzen des Oxids und der o-Phase (Tab. 4235-1 ):

Tabelle 4235~1 : Sauerstoffkonzentration an den Grenzen von Oxid und o~Phase
nach Mikrosondenuntersuchung und Zustandsdiagramm

(Probe 15 min IIOOOC)

Sauerstoffkonz. [Gew.-%] Oxid o~-Phase

gemiR: Oberfl. an o-Gr. an 0x.-Gr. an B-Gr.
0-Impulszahl 26 % 20,8 5,9 2,0
Zr-Impulszahl 26 % 23,6 6,2 1,8
Zustandsdiagramm 26 24,5 7,0 2,0

% Eichbezug der Impulszahlen auf stdchiometrisches Oxid

Abb. 4235-26 zeigt als Beispiel ein Profil der Zr- und O-TImpulszahlen.

1.1.2 Mikrohdrtemessung und Aufstellung von Mikrohdrte-Konzentrations—Beziehungen

Die Hirte des Zircaloy ist empfindlich vom Sauerstoffgehalt abhingig. Empirische
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Beziehungen sind in der Literatur fiir beide metallische Phasen aufgestellt wor-
den. Konzentrationsprofile an oxidierten Proben lassen sich jedoch nur durch
Mikrohdrtemessungen verfolgen, und die Anwendung der fiir Makrohirte giiltigen

Beziehungen ist nicht zul#ssig.

Mikrohdrtemessungen nach Vickers mit 25 g Last wurden an Querschliffen einiger
oxidierter Proben durchgefiihrt. Im Oxid war keine Messung mdglich. In der sauer-—
stoffstabilisierten a-Phase ergab sich trotz betridchtlicher Streuung der Einzel-
werte (Streuband der Standardabweichung aus je 5 Messungen max. * 50 kp/mm?) ein
deutliches Hirteprofil (Abb. 4235-27). An der Grenze zur B-Phase wurde ein HHr-
tesprung registriert, in der B-Phase relativ flache Hirteprofile. Der Pridpara-
rationszustand beeinfluBt offenbar geringfligig die in der B-Phase gemessene HAr-
te. Im Vergleich zu chemisch polierten Proben ergab die Messung an mechanisch

polierten Proben deutlich tendenziell hohere Werte.

Mit dem Ziel, fiir die a- und die B-Phase empirische N#herungsbeziehungen zwi-
schen Hdrte und Sauerstoffkonzentration aufzustellen, wurden die gemessenen
Hirteprofile ausgewertet., Vereinfachend wurde angenommen, daR die Grundhirte
der beiden Phasen temperatur— und zeitunabhingig ist, daB kein EinfluB des
Prédparationszustandes besteht, daB der sauerstoffbedingte Hirtebeitrag propor-
tional und additiv ist, und daB an den Phasengrenzen Sauerstoffgleichgewicht
gemdfR dem Zustandsdiagramm besteht. Unter diesen Annahmen ergab die Anpassung

an die gemessenen Hirtewerte folgende lineare Beziehungen:

C = 1,4 « 1072 Ha - 4,4 C Oo-Konzentration [Gew.-7]

@]
il

3,1 » 1073 Hy - 0,39 H

Mikrohirte MHVO’Ozs[kp/mmz]

In der folgenden Tabelle 4235-2 wird die nach obigen Beziehungen aus der Hirte

errechnete Sauerstoffkonzentration mit dem Zustandsdiagramm verglichen.
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Tabelle 4235-2: Hirte- und Sauerstoffkonzentration in o— und B—Phase

nach Mikrohdrtemessung und Zustandsdiagramm

o—Phase B-Phase
an Grenze an Grenze an Grenze in Wand- vor
zu Oxid zu B zu o mitte Oxidation
(o] .
1300°C, 2 min. _
H [kp/mm?] 790 502 410 350
aus H 6,7 2,6 0,9 0,7
C [Gew.-7Z]
Zustandd. 7,0 2,6 1,0
o] .
1200°C, 15 min
H [kp/mm?] 810 480 370 330 150
aus H 6,9 2,3 0,8 0,6 0,1
C [Gew.-%]
Zustandd. 7,0 2,3 0,7 0, 1%
1200°C, 2 min. -
H [kp/mm?] 840 470 370 285
aus H 7,4 2,2 0,8 0,5
C [Gew.-%]
Zustandd. 7,0 2,3 0,7
90000, 2 min.
2
H [kp/mmallS - 160
C [Gew.-7] 0,1

* nach chemischer Anylyse

Aus der tabellarischen Zusammenstellung ist zu entnehmen, daB die Hirte—Konzen-
trations-Beziehungen zufriedenstellend angepaft sind. Die Abweichungen der aus
der Hirte errechneten,von den nach dem Zustandsdiagramm zu erwartenden Konzen-
trationen liegen im Bereich der Hirtestreuung. Nach ihr betrdgt die Unsicher-
heit der Konzentrationsbestimmung + 0,5 Gew.-% fiir die g-Phase bzw. x 0,1 Gew.-7%
flir die g-Phase. Abweichungen vom Zustandsdiagramm wurden nicht gefunden. Die
fiir die Wandmitte errechneten Konzentrationen sind das wichtigste Ergebnis. Die

Sauerstoffaufnahme der B-Phase, die urspriinglich ca. 0,1 Gew.-% enthdlt, ist
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offenbar wihrend der Oxidation betrichtlich. Wihrend nach 2 min bei 900°C in
Wandmitte noch keine Erhhung nachweisbar ist, steigt die Konzentration stark
mit der Reaktionstemperatur und der Reaktionszeit. Zu erwarten ist eine ent-
sprechend deutliche Auswirkung auf das mechanische Verhalten der Hiillrohre,

insbesondere hinsichtlich Versprddung und Verfestigung.

1.1.3 Sauerstoffbilanz und -Verteilung

Nachdem die Konzentrationsprofile fiir die durch Hirtemessung untersuchten Zu-
stdnde zumindest ndherungsweise bekannt sind, 148t sich die Sauerstoffbilanz
aufstellen. Dazu wurde die Sauerstoffaufnahme der Schichten Oxid, o- und B-
Phase ermittelt und aufsummiert. Die Oy—Aufnahme einer Schicht ergibt sich aus
ihrer St#rke, ihrer Dichte und der Differenz ihrer mittleren Konzentration und
der Anfangskonzentration. Die Dichte des Oxids wurde zu 5,745 g/cmd angesetzt,
die Dichte des Metalls, 6,57 g/cm3 , wurde mit dem Faktor 1/1-c (c = Konzen-
tration in Gewichtsanteilen) multipliziert, unter der Annahme, daf die Sauer-
stoffaufnahme in erster Ndherung keine Volumenzunahme, sondern eine entspre-
chende Dichteerhthung bewirkt. Als mittlere Sauerstoffkonzentration wurde fir
0xid und o-Schicht der Mittelwert der Grenzkonzentrationen des Zustandsdiagramms
gewdhlt, also lineare Konzentrationsgradienten angenommen. In der B-Phase wurde
zwischen der Grenzkonzentration und der aus der Hirte in Wandmitte abgeschitzten

Konzentration dem Verlauf des Profils entsprechend gemittelt.

Die auf diese Weise abgeschitzte Sauerstoffaufnahme wird mit der experimentell

gemessenen in Tab., 4235-3 fiir einige Zustinde verglichen.

Tab. 4235-3 : Vergleich der aus dem Konzentrationsprofil errechneten mit

der gemessenen Sauerstoffaufnahme

_ 2 Abweichung
Zustand Probe 0z-Aufnahme [mg/dm*] err.—gem. [%]
Nr. errechnet gemessen gem.

13OOOC, 9 min. Z 79 R 1098 1067 + 2,9

Z 83 R 1049 1025 + 2,4
120000, 15 min. Z 87 R 1710 1786 - 4,3

Z 10 R 1601 1566 + 2,2
IZOOOC, 2 min Z 86 R 667,8 653 + 2,3

Z 88 R 662,5 645 + 2,5

Z 102 R 90,5 84,9 + 6,6

o] .
9007C, 2 min Z 104 R 90,5 87,4 + 3,5




=311-

Die Ubereinstimmung ist gut in Anbetracht der MeBunsicherheit der Schichtstdr-
ken und Konzentrationen. Die Tendenz der Rechnung, etwas hdhere Op-Aufnahme zu
ergeben, kénnte damit zusammenhingen, daf die Profile in Oxid und o-Phase line-

ar angenommen wurden.
Der aufgenommene Sauerstoff befindet sich nach dieser Abschitzung zu ca. 65-757%

im Oxid, zu ca. 20-25% in der stabilisierten o-Phase und bis ca. 15% in der g-

Phase. Der Anteil in der B-Phase nimmt mit deren Aufzehrung zeitlich ab.

2. Rohrinnendruck-Zeitstand— und Kriechversuche an einseitig verschlossenen

Rohrkapseln im Rohrofen

2.1 Isotherm/isobare Versuche in Wasserdampf und Argon

2.1.1 Vertiefte Auswertung der Rohrzeitstandversuche in Argon (800-1300°C)

Die bei 800, 900 und 950°C kriechverformten Kapseln zeigten bei visueller Be-
trachtung eine mattgraue, feinkdrnige Oberfliche, die bei 1000-1300°C verform-
ten Kapseln eine grobkdrnige, silberglidnzende, orangenschalendhnliche Oberfli-
chenstruktur., Deshalb erschien es interessant, an den bei 800-1300°C der Zeit-
standpriifung in Argon unterworfenen Rohrkapseln rasterelektronenmikroskopische

Untersuchungen durchzufiihren.

Die Probenvorbereitung und ~untersuchung erfolgte jeweils nach der im letzten
Berichtszeitraum ( 8) beschriebenen Methode der Probenvorbereitung zur raster-—
elektronenmikroskopischen Auswertung an der am stirksten gedehnten resp. gebor-

stenen Stelle.

Die rasterelektronenmikroskopischen Oberfldchenaufnahmen der Kapseln zeigen bei
den verschiedenen Versuchstemperaturen eine sehr unterschiedliche, im folgenden

beschriebene Ausbildung der Oberfldchenstruktur:

- bei 800°C - unterhalb des a/B-Umwandlungsbereiches - entsteht eine
mittelfeine in Beanspruchungsrichtung gleichmdBig verformte Korn-
struktur (Abb. 4235-28).

- bei 900°C - im Unwandlungsbereich - zeigen die Aufnahmen (Abb. 4235-29)
deutlich wie Pflastersteine aus der Oberfldche heraustretende Kirner

(mittlererKorndurchmesser = 10-15 um), auf denen stellenweise die Spu-

ren einer Korngrenzengleitung sichtbar sind. Diese Spuren sind auf eine
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méBige Probendehnung ohne Gestaltinderung der Kdrner [Rachinger-Gleitung

bzw. Kornvertauschmechanismus (9 )] zuriickzufiihren.

- bei 950°C zeigt  sich - nach kurzen Standzeiten und Umfangsdehnungen
< 50% - #hnlich wie bei 900°C eine aus der Oberfliche heraustretende
Kornstruktur (mittlerer Korndurchmesser = 10-15 um) (Abb. 4235-30,31),
nach etwas ldngeren Zeiten und Umfangsdehnungen > 50% tritt zeilenweise
eine Kornverlidngerung (Abb. 4235-31) in der Beanspruchungsrichtung

(Lifschitz—-Gleitung) (9) auf.

- die bei 1000-1300°C bis zum Zeitstandbruch gedehnten Kapseln (Abb. 4235-32)
zeigen eine verformte, stark kornvergroberte Oberflichenstruktur (mittle-
rer Korndurchmesser = 800-1200 ym), die wenigen auf der Oberfldche der

Kérner auftretenden Inhomogenitdten sind als Oxidkeime zu deuten.

2.1,2 Rohr-Zeitstandversuche in Wasserdampf (1000—]30000)

Die fiir die Durchfiihrung von Rohrinnendruck-Zeitstand- und Kriechversuchen in
Wasserdampf und Argon eingesetzte Versuchsapparatur ist bereits mehrfach vor-
gestellt und beschrieben worden (1Q). Das gilt auch filir die technische Vorge-

hensweise bei der Versuchsdurchfiihrung und -auswertung (11).

An dieser Stelle sollen die bei der Verfolgung des laufenden Programmes erziel-
ten Resultate der Vergleichsversuche bei 1000-1300°C in Dampf vorgestellt und
mit den bereits in Argon erzielten und schon mitgeteilten Ergebnissen (10,11) ver-

glichen werden.

2.1.2,1 Zeitstandkurven

Durch einige Photos geborstener Kapseln illustiert werden die Ergebnisse der
Rohrinnendruck-Zeitstandpriifung in der {iblichen Darstellungsform, d.h. in einer
doppelt-logarithmischen Auftragung von (auf die anfinglichen Rohrabmessungen
bezogener) Tangentialspannung resp. Innendruck gegen die Standzeit wiedergege-
ben (Abb. 4235-33-36). Zu Vergleichszwecken werden die entsprechenden Funktio-
nen der Zeitstandpriifung in Argon jeweils zugeordnet. Auch wurde eine Ubersicht
iiber die Gesamtheit der Zeitstandversuche in Argon und Wasserdampf erstellt
(Abb. 4235-37). Aus den gewdhlten Darstellungen wird ersichtlich, daR die Was-
serdampf-Oxidation des Zircaloy 4 unter den angewandten Versuchsbedingungen
eine verfestigende und dehnungsvermindernde Wirkung auf das Materialverhalten

ausiibt. Diese Eigenschaftsidnderungen treten mit steigender Versuchstemperatur
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immer stdrker hervor. So wird erkennbar, daR der mit steigender Temperatur
eintretende Festigkeitsabfall durch den mit der Metalloxidation zu Zr0O, ein-
hergehenden Festigkeitsanstieg nicht nur aufgefangen sondern liberkompensiert
wird. Nur noch bei 1000°C 148t sich fiir die hier in Frage kommenden Reaktions-—
zeiten von etwa 10 Minuten eine Zeitstandkurve voll ausmessen. Bereits danach
tritt eine so weitgehende Verfestigung des Werkstoffs ein, daB die schritt-
weise abgesenkten Innendriicke zu keinem Bersten der Proben fiihrten. Dieser Zu-
stand wird bei steigender Versuchstemperatur zu immer kiirzeren Reaktionszeiten
erreicht, Ein allen Versuchen gemeinsamer Grenzdruck von etwa 7-8 at kennzeich-
net die Schwelle, unterhalb der ein Bersten der Proben iiberhaupt nicht mehr be-—
obachtet werden konnte, da die oben beschriebene oxidationsbedingte Verfesti-

gung schneller ablief als der Zeitstandbruch eintrat.

Mit Abb. 4235-38 wird demonstriert, welche hohen Innendriicke erforderlich sind,
um spannungslos bei 1100°C vorkorrodierte Kapseln bei gleicher Temperatur zum
Bersten zu bringen. Der Anstieg der Tangentialspannung iiber der Reaktionszeit
zeigt tendenziell Ahnlichkeit mit dem parabolischen Zeitgesetz des ZrO,-Schicht-

wachstums.

2.1.2.2 Maximale Umfangsdehnungen

In den Abb. 4235-39+40 wird die Gesamtheit der nach Bruch im Bereich stdrkster
Kapseldehnung gemessenen maximalen Uwmfangsdehnungen wiedergegeben, Die Abb.
4235-39 zeigt dabei das Dehnungsverhalten in LOCA-typischen Reaktions— bzw.
Belastungszeiten von 100-200 sec, denen Kriechgeschwindigkeiten von 10~2-10-3g"1
entsprechen. Die Abb. 4235-40 weist die Gesamtheit der gemessenen Werte {iber
Zeiten <20 Minuten aus. Es wird deutlich, daB bei 800°C bis 10 Minuten eine
weitgehende Ubereinstimmung des Festigkeits— und Dehnungsverhaltens in Argon
und Dampf gefunden wurde. Ahnliche Dehnungswerte werden aber auch zu unter-
schiedlichen Zeiten bei 900 und 1000°C gefunden. Bei 950° und allen Tempera-
turen > 1000°C setzt sich das Band der in Wasserdampf gemessenen maximalen
Umfangsdehnungen deutlich gegeniiber dem in Argon zu erheblich niedrigeren Wer-
ten ab. Interessant ist weiterhin, daB mit hohen Werten bei 800 und IOOOOC,
niedrigen Werten bei 950°C die in der Literatur schon oft beschriebene Tendenz
zu Maxima und Minima auch fiir den Funktionsverlauf in Wasserdampf erhalten
bleibt, jedoch die Neigung zu erhdhter Duktilitit bei 900°C erheblich

reduziert wird. Bei Temperaturen oberhalb 1100°C gehen die maximalen Umfangs-—
dehnungen bei Priifung in Dampf auf Werte <207% zuriick. Als kritisch im techni-

schen Sinne sind demnach die in LOCA-typischen Zeiten auftretenden Umfangsdeh-
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nungen bei 800-1000°C anzusehen.

2.1.3 Vertiefte Nachuntersuchung von Zeitstand- und Kriechversuchen in
Wasserdampf auf Oberfldchen—-Struktur, Kinetik der Rifbildung und

Oxidation
2.1.3.1 Kriechversuche (900°C)

Unlingst ist ausfilhrlich {iber die Durchfiihrung und Auswertung von Kriechver-
suchen an einer gewissen Zahl von einzelnen Kapselproben berichtet worden (8 ),
die nur in wenigen Exemplaren bis zum Bruch; die Mehrzahl jedoch bis zu einem
beliebig gew#hlten Versuchsabbruch gefahren und zum Zweck vertiefter Nachunter-
suchungen entnommen wurden (Abb. 4235-41). In ersten Abbildungen wurden damals
die Kriechkurven, die Makrophotos der eingesetzten Kapseln und die durch Raster-—
elektronenmikroskopie ausgewerteten OberflidchenriBstrukturen wiedergegeben.
Ergidnzt werden diese Informationen durch Abb. 4235-42, in der die mittlere
Rifbreite als Funktion der mittleren RiBdichte mit der Reaktionszeit als Pa-
rameter aufgetragen ist. Man erkennt daraus den zeitlichen Verlauf der Bildung
einer mit dem Innendruck zunehmenden RiBdichte sowie einer mit der Standzeit
zunehmenden RiBverbreiterung. Hohe Innendriicke fiihren also zur Bildung vieler,
schmaler Risse, niedrigere Inmendriicke zur Bildung einer geringeren Anzahl

breiterer Risse.

In den metallographischen Aufnahmen tritt diese Tatsache nochmals deutlich
hervor (Abb. 4235-43/46):

- erste RiRbildung nach maximalen Umfangsdehnungen von 3-47,
- groBere RiBdichte von geringerer Tiefe und kleinerer Offnung
bei hohen Innendriicken des Kapselversuchs und umgekehrt bei

den niedrigeren.

Die gedtzten Querschliffe der oxidierten Kapselproben (Abb. 4235-47+48) zei-
gen den unterschiedlichen Gefligezustand hinsichtlich des Fortschritts der a/B-
Zr-Phasenumwandlung nach 2V, resp. 32%, Minuten bei 900°C. Auch die Oxidation
der mehr oder weniger tief angerissenen Oberfliche unter Bildung einer ZrOp-—
Schicht und einer zweischichtigen sauerstoffstabilisierten a-Phase, in der die

Unwandlung unterbleibt, tritt deutlich hervor.

Zur Bestimmung der Oxidschichtstidrke wurden von den metallographischen Quer-
schliffen je 10 Reihenphotos im ungedtzten Zustand in 200-1000-facher Vergré-—

Rerung aufgenommen und planimetrisch vermessen. Um die Kapseldehnung an der
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metallographisch untersuchten Stelle genau bestimmen zu kdnnen, wurde auch
eine Gesamtaufnahme des Querschliff-Probenringes in 6facher VergrdBerung her-
gestellt,

;
Die planimetrische Auswertung der metallographischen Querschliffbilder (Abb.
4235-43+46) in Bezug auf die im Verlauf der Kriechverformung verstirkte ZrO,-
Schichtbildung ergab die in Abb. 4235-49 gezeigten Kurvenziige, denen der ZrOj-~
Schichtwachstumsverlauf im unverformten Zustand zugeordnet ist. Die oxidischen
Schichtstidrken wurden hierzu jeweils durch planimetrische Vermessung der ZrOs—
Gesamtfldche und deren Bezug auf die unverformte metallische Oberfldchenldnge
ermittelt, Die schwarz ausgemalten Symbole der Kurven kennzeichnen jeweils die
entsprechende oxidische Schichtstidrke in makroskopisch unverformten, lokalen
Oberfldchenbereichen. Ihre Nidhe zur Kurve des ungespannten Materials 1liRt er-
warten, daB der Effekt verstirkter Oxidation im wesentlichen durch die verfor-
mungsbedingt verstidrkte Freilegung metallischer Oberfliche und Oxidation in
Rissen hervorgerufen wird und nicht durch verformungsbedingte Verdnderung der
oxidischen Defektstruktur im mikroskopischen Sinne., Die Spanne wirksamer Tan-
gentialspannungen ist unter Bezug auf die Anfangs— und Endabmessungen der Pro-—
ben wiedergegeben. Deutlich ist daraus der dehnungsbedingt starke Anstieg der
wahren Spannung erkennbar. Vergleicht man abschliefend den Oxidationszustand
bei gleichen Reaktionszeiten, aber unterschiedlichen Spannungen, so wird deut-
lich, daB die bei hoheren Innendriicken bis zum gewdhlten Zeitpunkt eingetrete-
nen hoheren Verformungen naturgemidB auch stdrkere Oxidationseffekte zur Folge
haben. An der Gesamtheit der bei 900°C bis zum Bersten beanspruchten Kapseln
wurde nachgewiesen, daB die ZrOo—-Schichtstdrken keinesfalls hdher liegen als
die im unverformten Zustand bei 1000°C gemessenen Werte (Abb. 4235-50). Die
prozentuale ErhShung - gegeniiber der Oxidation im unverformten Zustand bei 900°

liegt zwischen 83 und 457.

2.1.3.2 Zeitstandversuch (9500C)

Gleiches ~ wie oben hervorgehoben — gilt fiir die Gesamtheit der bei 950°C ge-
borstenen und metallographisch-planimetrisch nachuntersuchten Kapseln im Ver-—
gleich zu drucklos exponierten Priiflingen: in keinem Fall wurde die 1000°C~
ZrOs—Wachstumsfunktion des unverformten Zustands iiberschritten. Die kriechver-
formungsbedingte ErhShung der Oxidation liegt gegeniiber dem unverformten Zu-
stand bei 950°C um 44-20%7 hoher und damit aufgrund der gegeniiber 900°C ver-
minderten Umfangsdehnung auch entsprechend niedriger (Abb. 4235-51).
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Die in Abb. 4235-52 dargestellte Folge metallographischer Oberflidchenaufnahmen
148t bei Wirksamkeit hoher Innendriicke die lokalen Effekte hoher Oberflichen-
verformung zu einem Zeitpunkt noch wenig fortgeschrittener ZrO,—Schichtbildung
erkennen. Trotz geschlossener Oxidschicht kommt es nach lidngeren Standzeiten
im Tertidrbereich wieder zu stdrkeren Umfangsdehnungen, in allen Fidllen wird

der Oxidationsangriff durch Bildung unzdhliger Schichtdefekte gesteigert.

3. Rohrinnendruck-Zeitstand- und Kriechversuche an einseitig verschlossenen

Rohrkapseln unter induktiver Beheizung

3.1.1 Versuchseinrichtung

Da die Simulation eines stdrfalltypischen Zeit-Temperaturverlaufes im Rohrofen
aufgrund der geringen Aufheizgeschwindigkeit nicht m8glich ist, wurde fiir den
erforderlichen schnellen Temperaturanstieg und -wechsel die programmierbare

Induktionsheizung als geeignete Beheizungsart eingesetzt.

Fiir die Durchfiihrung der temperaturtransienten/isobaren Rohrkapsel-Zeitstand-
versuche muBte die bislang nur fiir temperaturtransiente Korrosionsversuche an
ungespannten Rohrabschnitten verwendete induktive Beheizungsanlage umgebaut
werden. Sie umfaft damit im jetzigen Ausbauzustand folgende wesentliche Kompo-
nenten: Teststrecke mit Dampferzeuger und Dampfkondensator, Hochfrequenz-Gene-
rator mit Induktionsspule sowie als neue Anlagenteile : Druckversorgung mit
Druckregelung und pyrometrische Temperaturmessung resp. -steuerung. Die erwei-

terte Anlage ist in Abb. 4235-53 schematisch wiedergegeben.

Ihre Funktion ist folgendermaBen zu beschreiben:

Die zu untersuchenden, einseitig verschlossenen Rohrkapseln werden in ein Quarz-
rohr eingefiihrt, in das iiber einen Dreiweghahn von unten Argon resp. Dampf ein-
geleitet wird. Ein der Teststrecke nachgeschalteter Kilhler kondensiert den Dampf
und leitet das Kondensat zuriick zum Dampferzeuger. Die Aufheizung der Probe er-
folgt durch eine an einen Hochfrequenz-Generator (Firma EMA, 335 Kdz, I5 KW)
angeschlossene Induktionsspule. Die im Gegensatz zur bisherigen MeBmethode be-
rithrungslose Temperaturmessung mittels eines Pyrometers der Fa. G. Maurer (500-
12500C, Brennweite 1000 mm, MeBfleck 1 x 2 mm) ist deshalb von Vorteil, da selbst
bei im tertifren Kriechbereich auftretenden hohen lokalen Dehnungen der vorpro-—
grammierte Temperaturverlauf konstant gehalten werden kann. Das Pyrometersignal

steuert liber eine eigens fiir diese Beheizungsart entwickelte elektronische Pro-
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grammregelung die an die Induktionsspule abgegebene Generatorleistung.

Die Beaufschlagung der Probe mit dem erforderlichen Argon-Innendruck erfolgte
durch ein Ventilsystem, das ein genaues und reproduzierbares Einregulieren
erlaubte eine ebenfalls angeschlossene Vakuumpumpe ermBglichte das Spililen des
gesamten Drucksystems einschlieBlich der Probenkapsel. Der Druck wurde iiber
geeichte Druckmefdosen, die an einem Mehrkanalschreiber angeschlossen waren,

kontrolliert.

3.1.2.,Experimentelle Durchfilhrung

Fiir die Herstellung der Zircaloy~4-Rohrkapseln wurden 50 mm lange Rohrabschnit-
te des DWR-Hiillmaterials (9,30 mm id; 10,75 mm ad) nach KWU-Spezifikation verwendet.
Die Rohrabschnitte wurden auf der einen Seite mit einem Zircaloy-Stopfen und

auf der anderen Seite mit einem 24 mm langen Zircaloy-Druckrohr verschweiBt.

Die Proben wurden auBen gebeizt und anschlieBend genau vermessen. Zur Vermin-
derung der Temperaturabstrahlung nach unten wurden am Endstopfen der Probe im
Abstand von 1-2 mm zwei Abschirmbleche aus Zirkonium angepunktet. Nach oben

verminderte ein iiber das Druckzuleitungsrohr geschobenes Keramikrohr die Wir-

meabstrahlung.

Die so pridparierte Kapsel wurde in dem Quarzrezipienten an das Druckzuleitungs-—
system angeschraubt und zur Induktionsspule ausgerichtet.Da bei geringfiigiger
Exzentrizitdt der Kapselposition die der Spule am nichsten liegende Kapselsei-
te etwas stdrker als die anderen Partien aufgeheizt wurde, war es fiir die py-
rometrische Temperaturkontrolle von Vorteil, die Probe wenige Millimeter aus

der Mitte in Richtung auf das Pyrometer einzubauen, um so mit hthrer Wahrschein~-

lichkeit die Berststelle auf der dem Pyrometer zugewandten Seite zu erhalten.

Vor Versuchsbeginn wurde das gesamte Drucksystem zur Entfernung der Luft mehr-
mals evakuiert und wieder mit Argon gefiillt. Nach diesem Spililvorgang erfolgte

die sehr genaue Einstellung des gewiinschten Probeninnendruckes. Eine kiinstlich
erzeugte kleine Leckrate verhinderte die bei Temperaturanstieg entstehende Druck-
erhdhung. Gleichzeitig kompensierte ohne meBbare Verzdgerung der sehr genau ar-—
beitende Druckminderer den durch die Leckrate und durch Volumenvergrdferung beil
Kapseldehnung entstehende Druckverlust., Der Druck wurde zusammen mit der Tempe-

ratur durch einen Vier-Kanalschreiber registriert.
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Nach diesen Vorarbeiten wurde der Reaktionsraum zuerst gut mit Argon gesplilt,sodann
wurde Dampf eingelassen. Die Regelung wurde eingeschaltet und mit Beginn des

Temperaturanstieges gleichzeitig Druck aufgegeben und die Standzeit gemessen.

Die Optimalisierung der induktiven Aufheizung durch druckbeaufschlagte Kapseln
erforderte eine Vielzahl von Versuchen, von denen im folgenden die Ergebnisse

einheitlicher Versuchsfiihrung wiedergegeben werden.

3.1.3 Isotherm/isobare Vergleichsversuche zu Rohrofen-Experimenten

Um eine vergleichbare Ausgangsbasis herzustellen, wurden in der oben beschrie-
benen Apparatur isotherm/isobare Rohrinnendruck-Zeitstandversuche unter induk-
tiver Beheizung an einseitig verschlossenen Rohrkapseln durchgefiihrt. Im Gegen-—
satz zu der rein isotherm/isobaren Reaktionsfilhrung im Rohrofen wurden diese
Versuche bis zum Erreichen der Normaltemperatur temperatur—transient (40°/s)

angefahren,

Die erzielten Ergebnisse (Standzeiten und max. Umfangsdehnungen) sind in Tab.
4235-4 und Abb. 4235-54+55 wiedergegeben. Sie lassen sich im Prinzip in das
Streuband der aus Rohrofenversuchen bekannten Werte einordnen, was durch eine
direkte Gegeniiberstellung der Ergebnisse beider Systeme fiir Versuche unter
dhnlichen oder gleichen Versuchsbedingungen in der Tabelle, vor allem aber in
der Zeitstandkurve lOOOoC, ausgewiesen wird. Gewisse Unterschiede kdnnen auf
die unterschiedliche Beheizungsart resp. die Temperaturverteilung iiber die Pro-
benlédnge zuriickgefiihrt werden.

sich
Unterschiedlich zu den Rohrofenexperimenten erweist/auch das Versuchsmaterial
(Abb. 4235-55) nach Ende der Standzeit (Bruch). Die Umfangsdehnungen treten
sehr lokal und vorzugsweise nahe der eingeschweiBten Druckrohrverbindung auf.
Erst die Versuche oberhalb 1000°C zeigen mit dem Material der Rohrofenversuche

vergleichbare Beulenformen.

3.1.4 Erste LOCA-8hnliche Verliufe

Bislang wurden temperatur—transiente Oxidationsuntersuchungen nur an ungespann-—
ten Rohrabschnitten durchgefilihrt. Ihre Temperatur-Zeitverldufe waren auf dieje-
nigen berechneter LOCA-Funktionen abgestimmt: Blowdown-Peak bei 9500, Minimum

bei 750°, Peak nach Wiederaufheizung und Haltezeit bel 700-1200°C. Die Aufheiz-
resp. Abkilihlgeschwindigkeiten lagen zwischen 5—1000/3, die Gesamtzeit bei etwa

3 Minuten.



Tabelle 4235-4

Vergleich der Resultate von isotherm/isobaren Rohrinnendruck-Zeitstandversuchen

bei induktiver und Rohrofenbeheizung

Induktive Beheizung Rohrofenbeheizung
T P; ctA tB €3 P ctA tB €
°0) (bar)  (N/mm?) (min;s) (2) (bar) (N/mm?) (mings) ()
900 22,8 14,7 4733" 53,9 23,0 14,9 2'15" 45,7
22,8 14,8 4' 31" 54,9
22,9 14,9 5rqm 63,4
950 13,0 8,3 1rig" 44,1 13,0 8,3 27217 14,3
13,2 8,5 14" 46,2 13,7 8,8 17" 12,9
Versuchsabbr.
1000 6,9 4,4  mnach 45' 30,3 6,9 4,4 25'33" 30,8
7,0 4,5 21 10" 39,3 7,0 4k gria" 22,7
7,5 4,8 2'52" 61,3 7,4 4,7 2'31" 42,9
8,0 5,1 17 26" 50,3 8,0 5,1 1136" 23,2
8,5 5,5 58" 61,6 8,5 5,4 53" 78,8
1100 7,3 4,7 114" 44,7 7,3 4,7 21 56" 12,0
7,4 4,7 236" 16,5
7,5 4,8 58" 23,9
1200 7,6 4,9 45" 16,2 7,7 5,0 58" 15,0

8,0 5,1 40" 13,0

-61€-
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Fiir die ersten LOCA~typischen Verliufe an isobar beaufschlagten Rohrkapseln

wurde ein dhnlicher Verlauf mit einer Maximaltemperatur von 1000°¢C ausgewdhlt,

In der folgenden Tabelle 4235-5 gind die bislang erzielten Versuchsergebnisse
von Proben, die unter LOCA-Bedingungen angefahren und bis zum Bruch auf Maxi-

maltemperatur gehalten wurden, wiedergegeben:

Tabelle 4235-5 Erste Ergebnisse unter LOCA-Bedingungen

Innendruck Tangent.Spannung Standzeit max, Umfangsdehnung
min
P (bar) 0tA (N/mm?) ty [Sec] €p 3]
8,4 5,5 41" 23,7
9.5 6,2 273" 67,4

Ein Vergleich mit isotherm/isobaren Ergebnissen zeigt eine Verlingerung der
Standzeit und eine Verminderung der Duktilit#it des temperatur—transient/
isobar beanspruchten Materials, was tendenziell richtig ist, wenn man die

im LOCA-Fall gegeniiber isothermen Reaktionen verminderte Zeit-bei-Temperatur
berticksichtigt.
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ROHRINNENDRUCK-ZEITSTANDPRUFUNG VON ZIRCALOY 4 IN ARGON
REM-AUFNAHMEN NACH DEM BERSTEN (800°C, 676sec, 41.2 at, €291.7%)
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Abb.4235-29

IMF /11

ROHRINNENDRUCK-ZEITSTANDPRUFUNG VON ZIRCALOY 4 iN ARGON
REM-AUFNAHMEN NACH DEM VERSUCHIOHNE BRUCHIS00°C,309sec, 16at, €=19,5%



Abb4235-30

IMF/T1

ROHRINNENDRUCK-ZEITSTANDPRUFUNG VON ZIRCALOY 4 IN ARGON
REM-AUFNAHMEN NACH DEM BERSTEN (950°C, 21sec,19at, €= 46.4 %)
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Abb4235-31

IMF/11

ROHRINNENDRUCK-ZEITSTANDPRUFUNG VON ZIRCALOY 4 IN ARGON
REM-AUFNAHMEN NACH DEM BERSTEN (850°C, 144 sec,13at, £= 61,2 %)
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1200°C, 85sec, bat, €=83,7°% 1300°C,98 sec,3.5at,€=77.8°, LOOpm —

Abb 4235-32

IMF/11

ROHRINNENDRUCK-ZEITSTANDPRUFUNG VON ZIRCALOY 4 IN ARGON
REM-AUFNAHMEN NACH VERSCHIEDENEN VERSUCHSBEDINGUNGEN



Abb4235-33 ROHRINNENDRUCK- KURZZEITSTANDPRUFUNG

VON ZIRCALOY 4 ROHRKAPSELN BEI1000°C
ZETSTANDKURVEN IN ARGON UND DAMPF
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Abb4235-34 ROHRINNENDRUCK- KURZZEITS TANDPRUFUNG

VON ZIRCALOY 4 ROHRKAPSELN BEI 1100°C
ZEITSTANDKURVEN IN ARGON UND DAMPF
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Abb 4235-35 ROHRINNENDRUCK- KURZZEITS TANDPRUFUNG
VON ZIRCALOY 4 ROHRKAPSELN BEI 1200°C
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Abb 4235-3b

ROHRINNENDRUCK- KURZZEITSTANDPRUFUNG
VON ZIRCALQY 4 ROHRKAPSELN BEI1300°C
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ABD4235-37 ROHRINNENDRUCK - KURZZEITSTANDPRUFUNG
VON ZIRCALOY 4 ROHRKAPSELN BEI 1000°C-1300°C
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Abb4235-61 ROHRINNENDRUCK- KURZZEITSTANDPRUFUNG
VON ZIRCALOY 4 ROHRKAPSELN IN ARGON UND DAMPE BEI 900°C
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Abb.4235-43

ROHRINNENDRUCK-KURZZEITSTANDPRUFUNG VON ZIRCALOY 4 ROHRKAPSELN IN DAMPF BEI 900°C
METALLOGRAPHISCHE QUERSCHLIFFE IM BEREICH MAX. KAPSELDEHNUNG (23 bar)
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ROHRINNENDRUCK-KURZZEITSTANDPRUFUNG VON ZIRCALOY 4 ROHRKAPSELN IN DAMPF BEI 900°C
Abh4235-44  METALLOGRAPHISCHE QUERSCHLIFFE IM BEREICH MAX. KAPSELDEHNUNG (16 bar)
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ROHRINNENDRUCK-KURZZEITSTANDPRUFUNG VON ZIRCALOY 4 ROHRKAPSELN IN DAMPF BEI 900°C
Ab423545  METALLOGRAPHSCHE QUERSCHLIFFE IM BEREICH MAX. KAPSELDEHNUNG (10 bar)
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Abb4235-46 ROHRINNENDRUCK-KURZ ZEN STANDPRUFUNG
VON ZIRCALOY 4 -ROHRKAPSELN IN DAMPF BEI 900°C

METALLOGR. QUERSCHLIFFE DER GEBORSTENEN KAPSELN IM BEREICH MAXIMALER DEHNUNG
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ROHRINNENDRUCK-KURZZEITSTANDPRUF UNG
Apb423549  VON ZIRCALOY 4 -ROHRKAPSELN IN DAMPF BEI 900°C

id KINETIK DER OXIDATION UNTER VERSCHIEDENEN TANGENTIALSPANNUNGEN 08
25 Mefiwerte b lk‘h l ¢165
1 ocdo Meliwer erges. kriech- .
° verfzrmia%ber?le’dschele /
B Bruch Tz’
sdo Meﬂwgrte an Stellen unge-
204 Sgﬁgﬁtgrn%hwrMMmr mitKHechvermrmunq ///;////’/
+ Mefiwerte von € {
s alise l
15
L 7N/mm2|23 bar / :
31,5 + .
, /+me Kriechverformung
. ///1/
0 - 20 30 40 {sec¥?)
1 2 3 5 10 5 30 (min]
Ab4235-50  ZIRCALOY 4 /DAMPF HOCHTEMPERATUR - OXIDATION
AUSMASS VERSTARKTER OXIDATION DURCH KRIECHVERFORMUNG
BEZOGEN AUF DIE AUSGANGS -ROHRABME SSUNGEN
35 Oxiddicke ——
(pm] 1[][]U°C4
0 — - {ploteral 10/604
900°C Kapseln nach Verform-
H{y———— o - ung bis Bruch
P
/ A Ten.6/89.2
20 e - =
~
“ i
— - ’/////,/90
ro. 7 18,9758 /
10f—— T 223157
L
1451229 /|
e Tl —
7
7
z
20 30 40 [sect’?]
! 2 3 5 10 15

30(min]




Abb.4235-51 ZIRCALQY &/DAMPE-HOCHTEMPERATUR OXIDATION
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Abb.4235-52
Rohrinnendruck- Zeitstandprufung von Zircaloy & in

Dampf.Querschliffe geborstener Kapseln (950°)



-343-

ab235-53  VERSUCHSEINRICHTUNG ZUR ROHRINNENDRUCK -
ZEITSTANDPRUFUNG UNTER INDUKTIVER BEHEIZUNG
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4235.3 Untersuchungen zum Einfluf des Oxidbrennstoffes und von Spalt-—

produkten auf die mechanischen Eigenschaften von Zry-Hiillrohren

bei St8rfalltransienten

(P.Hofmann, C.Politis, J.Burbach, K.Kurz, H.Metzger, G.Rejman,
B.Scheckel; IMF 1)

1. EinfluB der Innenkorrosion_auf die mechanischen Eigénschaften von

In der neuen Rohrberstanlage ( TUBA ; Tube Burst Apparatus) wurden
erste Berstexperimente mit kurzen Zry—-4-Hiillrohren in Schutzgas bzw.

Vakuum durchgefithrt (Abb.4235-56,-58,~59), Die ca. 60 mm lange Rohrpro-

be (10,76 mm Durchmesser; 0,75 mm Wandstdrke) wird in der Versuchsanlage
senkrecht montiert. Sie ist mit einer Druckleitung verbunden, um den
Gasinnendruck zu messen und zu regeln. Die Aufheizﬁng der Proben erfolgt
mittels Wadrmestrahlung. Die max., Heizleistung der Anlage betrigt 30 KW.
Je nach Aufheizgeschwindigkeit der Rohre werden verschiedene Aufheiz-
methoden angewandt. Einmal wird der kalte Heizer iiber die Probe gefahren
und dann gemeinsam mit der Probe nach dem gewlinschten Temperatur—Verlauf
hochgeheizt. Zum anderen wird der bereits auf einer bestimmten stationiren
Temperatur (< ZOOOOC)befindliche Heizer in sehr kurzer Zeit {iber die
kalte Probe abgesenkt. Nach dem Bersten der Rohrprobe wird dann = je nach
der gewlinschten Abkiihlgeschwindigkeit - entweder die Heizleistung ge-
zielt heruntergeregelt bzw. die Heizung abgeschaltet oder der Heizer
wird hydraulisch hochgezogen. Durch dieses Verfahren kénnen Aufheiz- und
Abkiihlgeschwindigkeiten bis zu 70°c/s bzw. 50°C/s realisiert werden.
Z.Zt. kdnnen nur isobare oder ungeregelte drucktransiente Experimente in
der TUBA durchgefiihrt werden, Ende 1977 wird auch eine gezielte Re-
gelung des Druckverlaufes in den Rohrproben mdglich sein; zur Zeit wird

eine entsprechende Druckregelanlage installiert.

Die Hiillrohraufweitung kann wdhrend der Experimente mittels einer Hoch-
geschwindigkeitskamera kontinuierlich gefilmt werden. Die Auswertung der
Filme erfolgt anschlieBend durch einen elektronischen Bildanalysator, Dabei

wird die Zunahme der projizierten Rohrquerschnittsfldche als Funktion
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der Zeit automatisch bestimmt. Auf dem Film werden gleichzeitig die zu
jedem Bild gehSrende Hiillmaterialtemperatur und Rohrinnendruck gespeichert
(BCD~Code).

In einer anderen Versuchsanlage wurden erste temperatur— und drucktran-
siente Berstversuche mit jodhaltigen Zry-4-Rohrproben durchgefiihrt
(Abb.4235-57). Ziel dieser Untersuchungen ist es, festzustellen, unter
welchen Randbedingungen (Druck, Temperatur, Jodkonzentration) es zum
Versagen der Hlillrohre infolge SpannungsriBkorrosion kommt. Wie bereits
im letzten Halbjahresbericht beschrieben /13/, erfolgt in dieser Anlage
die Messung des Rohrinnendruckes bei Temperaturen oberhalb 200°¢. D.h.,
um die Kondensation von Jod an kalten Stellen zu verhindern, miissen wih-—
rend des Experiments die Probenzuleitung (Kapillarrohre) sowie die Druck-

meBdose auf Temperaturen > 200 gehalten werden.

Die Rohrproben enthielten 4 bzw. 8 mg Jod/cmBQ was einem simulierten Abbrand
von 5 bzw. 10 At.7Z entspricht, unter der Annahme vollstidndiger Freisetzung
des Jods aus dem U02. Die Jodkonzentration wurde zunichst deshalb so hoch
gewdhlt, um festzustellen, ob das mechanische Verhalten von Zry bei hohen
Temperaturen lberhaupt durch Jod beeinfluft werden kann. In weiterfiihrenden
Experimenten wird auch der EinfluB der Jodkonzentration systematisch unter-—
sucht. Die Versuchsproben wurden bei Raumtemperatur mit einem bestimmten
Vordruck (Argon) beaufschlagt. Die weitere DruckerhBhung in den Rohrproben
erfolgt entsprechend der Temperaturerhdhung sowie zu einem geringen Teil

auch durch die Verdampfung von Jod. Die Aufheizung der Proben erfolgt mit-

tels Wdrmestrahlung in einem Rohrofen unter Schutzgas (Abb.4235-57).

Bei den bisher durchgefiihrten Experimenten zur Ermittlung der Versagens—
grenzen der Zry-4-Rohre infolge Spannungsrifkorrosion (SRK) kamen die Hiill-
rohre nur im Anlieferungszustand zum Einsatz. Da unter diesen Umstdnden die
Unebenheiten in der Hiillrohroberfldche < 5 um sind, aber im Zry keine Mikro-
risse vorhanden sind, sollte die AnfH#lligkeit der Zry—Rohre gegeniiber der
SRK klein sein. Im Hinblick auf die SRK werden dadurch konservative Ver-
hiltnisse simuliert. J.a. werden aber im Hiillmaterial wihrend des Reaktor-
einsatzes, besonders nach hohen Abbridnden, Mikrorisse entstehen, die im
Zusammenwirken mit Jod oder anderen fliichtigen Spaltprodukten zu einem

beschleunigten Hiillrohrversagen fiihren kdnnen.
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Zry—-4-Hiillrohren

Wie die Versuchsergebnisse zeigen, sind hinsichtlich der Bersttemperatur
als Funktion des Berstdruckes keine wesentlichen Unterschiede zwischen
den jodhaltigen Rohrproben und den Argon-Vergleichsproben (enthalten kein
Jod) festzustellen (Abb.4235-60). Auch im Hinblick auf die Zeit bis zum

Bersten (T TBruch) sind fiir die verschiedenen Rohrproben keine aus-—

on
geprigten égtgrschiede zu beobachten (Abb.4235-61). Die Zeiten variieren

- je nach Vorinnendruck und damit maximal erreichbarer Temperatur - zwi-
schen etwa 70 und 300 s. Was aber die Berstdehnungen der Rohrproben anbe-
langt, so sind hier jedoch teilweise sehr starke Unterschiede zwischen den
jodhaltigen Rohrproben und den Argon-Vergleichsproben festzustellen

(Abb.4235-62,-63,-64).

Wahrend bei niedrigen Berstdriicken (< 40 bar) und damit hohen Hiillmaterial-
temperaturen (> 850°C) praktisch keine oder nur geringe Unterschiede hin-
sichtlich der max. Umfangsdehnungen der Rohrproben auftreten (Abb.4235-62),
sind bei Bersttemperaturen unterhalb etwa 850°C und Berstdriicken groRer

45 bar deutliche Unterschiede zwischen den Jodproben und den Ar-Vergleichs-
proben vorhanden (Abb.4235-63,-64). Das unterschiedliche Verformungsver-—
halten der verschiedenen Rohrproben 148t sich deutlich den Abb.4235-65

und 4235-66 entnehmen, wo die maximalen Umfangsdehnungen bzw. Berstdehnun-—
gen der Rohrproben in Abhidngigkeit von der Bersttemperatur und des Berst-—
druckes aufgetragen sind., Im LOCA-typischen Temperatur- und Druckbereich
variieren die Berstdehnungen der jodhaltigen Rohrproben zwischen ca. 10
und 20% gegeniiber etwa 60 und 1007 bei den Ar-Vergleichsproben., In die-
sem Temperatur-/Druckbereich sind auch unter oxidierenden Versuchsbedin-
gungen keine wesentlichen Unterschiede im Verformungsverhalten der jod-
haltigen Zry-Hiillrohre zu erwarten, da die Hﬁllmaterialtemperaturen re-
lativ niedrig (< 850°C) und die Versuchszeiten kurz (< 150 s) sind, und
dadurch die AuBenoxidation des Zry vernachlissigbar klein ist /8/. Die sehr
geringen Oxidationseinfliisse haben unter diesen Bedingungen auch keinen

ausgeprigten EinfluB auf das Verformungsverhalten der Zry-Hiillrohre /14/.

Ermittelt man, unter Beriicksichtigung der Berstdehnung, die tangentiale

Bruchspannung in den Zry-Hiillrohren, so erkennt man, daR diese unterhalb
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etwa 850°C fiir die jodhaltigen Proben kleiner ist als fiir die Argon-Ver-
gleichsproben (Abb,4235-67). Moglicherweise handelt es sich bei der so be-
stimmten Tangentialspannung um die notwendige kritische Spannung im Hiill-
material, die in Gegenwart von korrosiven Medien wie Jod zur SpannungsrifB-
korrosion und damit zum Versagen des Hiillrohres fiihrt. Bei Temperaturen
oberhalb 850°C hat die Gegenwart von Jod praktisch keinen EinfluR auf

das Verformungs- und Berstverhalten der Zry-Hiillrohre. Sehr wahrscheinlich
erreicht man bei den hohen Temperaturen nicht mehr die zum Versagen erfor-
derlichen kritischen Spannungen im Hiillrohr, da sich diese bereits vorher
infolge plastischer Verformung abbauen. Inwieweit auch die Zweiphasigkeit

des Zry oberhalb 850°C dieses Verhalten mitbestimmt ist nicht bekannt.

Die Jodkonzentration in den Rohrproben war bei diesen ersten Experimenten
relativ hoch. In weiterfiihrenden Experimenten soll aber die kritische Jod-
konzentration systematisch bestimmt werden, die gerade noch zum Versagen

der Zry-4-Hiillrohre infolge SRK fiihrt., Die kritische Jodkonzentration wird
vermutlich jedoch keinen festen Wert darstellen, sondern stark vom Ausgangs-—,

d.h., Schddigungszustand der Hiille abhingen.

Die geborstenen jodhaltigen Rohrproben und Argon-Vergleichsproben wurden
systematisch mit einem Rasterelektronenmikroskop (REM) untersucht. Ziel
dieser Untersuchungen ist es, den Versagensmechanismus der Hiillrohre zu

bestimmen.

Bei den Argon-Vergleichsproben ergaben die REM-Untersuchungen stets ein
duktiles Versagen der Zry-4-Hiillrohre; die Bruchflichen zeigen die dafiir
typische Griibchenbildung (Abb.4235-68). Auf der Hiillrohrinnenoberfliche
haben sich z.T. diinne Oxidschichten gebildet, die wdhrend der Hiillrohr-
verformung aufbrechen. Schiddigungen des darunterliegenden metallischen
Zry, wie z.B. die Bildung von Rissen, konnten nicht beobachtet werden
(Abb.4235-68). Im Gegensatz dazu werden bei den jodhaltigen Rohrproben
mit Bersttemperaturen unterhalb 800°C auf der Hiillrohrinnenoberfliche
stets unzdhlige Anrisse festgestellt (Abb.4235-69). Die Aufweitungen der
Risse hingen dabei von der max. Berstdehnung der Hiillrohre ab und sind
in der Ebene des Bruches am groB8ten. Im Hinblick auf die Anzahl der An-

risse im Hiillrohr, d.h. der Hiillmaterialschiddigung, ist eine schwache
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Abhingigkeit von der Jodkonzentration festzustellen.

Die Risse im Zry-Hiillrohr verlaufen zunichst interkristallin, danach
kommt ein Ubergangsbereich in dem auch transkristalline Risse bzw. Briiche
festgestellt werden kdnnen, anschlieBend erfolgt der duktile Restbruch
des Rohres (Abb.4235-70). Die interkristallinen Anrisse bzw. Bruchflichen
zeigen sehr deutlich, daB es zu einer starken Auflockerung des Gefiigever—
bandes kommt, wodurch die Festigkeit des Zry stark reduziert wird
(Abb,4235-71). Da mit zunehmender RiBtiefe die tragende Wandstirke des
Hillrohres stetig abnimmt, kommt es bei gleichbleibender mechanischer Be-
lastung des Rohres bei einer kritischen Riftiefe zu einem duktilen Gewalt—
bruch des Restquerschnittes des Hiillrohres, da die Spannung stdndig zu-
nimmt, Diese Bruchflichencharakteristik (interkristalliner RiBbeginn, in-
ter— und transkristalliner Ubergangsbereich, duktiler Restbruch) ist bei
allen jodhaltigen Rohrproben festzustellen. Diese Beobachtungen stehen
auch in Ubereinstimmung mit Angaben aus der Literatur /15,16,17,18,19/,
nur wurden dort die Experimente generell bei wesentlich tieferen Tempera-

turen (< 500°C) durchgefiihrt.

Bei jodhaltigen Rohrproben mit 8 mg J/cm3 kommt es in der Umgebung des
Risses teilweise zu einer nahezu vollstdndigen Aufl&sung des Hiillmaterial-
gefligeverbandes, nicht nur von den Bruchflidchen aus, sondern auch von der
"Oberfliche her (Abb.4235-72). Das Hiillmaterial reift von Innen entlang

der Korngrenzen auf, Die Bruchfliche selbst zeigt wieder die 3 typischen
Bereiche: interkristalliner Bruchbeginn sowie duktiler Restbruch, dazwi-
schen das inter— und transkristalline Mischbruchgebiet (Abb,4235-73). Der
duktile Bruchbereich hat dariiberhinaus ein anderes Aussehen als bei den
Rohrproben mit 4 mg J/cm3 bzw. den Argon-Vergleichsproben. Es kommt zu

deutlich geringeren plastischen Verformungen der Hiillrohre.

Esg ist hier nochmals anzumerken, daf die Experimente zur Spannungsrif-
korrosion von Zry-4 durch Jod mit fehlerfreien Hiillrohren durchgefiihrt
wurden. Im Falle bereits vorhandener Mikrorisse im Hiillmaterial ist mit
einem beschleunigten Versagen der Hiillrohre zu rechnen. Dariiberhinaus
werden die Bruchdehnungen bei vorgeschidigten Hiillrohren deutlich kleiner
sein als bei diesen Experimenten. Entsprechende Experimente mit Hi{ill-
rohren, die Mikrorisse unterschiedlicher Tiefe enthalten, sind in Vorbe-

reitung.
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2.1 Versuchsdurchfiihrung

Im Rahmen dieser out—of-pile Untersuchungen werden die chemischen Wechsel-

wirkungen zwischen dem UO, und Zry systematisch bei Temperaturen zwischen

1000 und 1500°¢ untersuchi. Unter PCM-Bedingungen ist der AuBendruck
(Systemdruck) deutlich gréBer als der Gasdruck im LWR-Brennstab, das Zry-
Hiillmaterial kollabiert daher auf den Brennstoff. Die Gliilhexperimente
wurden deshalb bei hohen U02/Zry-Kontaktdrﬁcken durchgefiithrt. Die Ver-
suchsdurchfiihrung wurde bereits im letzten Halbjahresbericht ausfiihrlich
beschrieben /13/. Die am IMF I durchgefiihrten U02/Zry—Reaktionsexperimente
sind begleitende out-of-pile Experimente zu den in-pile durchgefiihrten
PCM-Experimenten in der Power Burst Facility in Idaho /20,21/. Ziel dieser
Untersuchungen ist es, die U02/Zry-Reaktionskinetik sowie den Einfluf der

chemischen Wechselwirkungen auf die mechanischen Eigenschaften des Zry—4

zu ermitteln.

2.2 Versuchsergebnisse

/Zry-Reaktionsprodukte

2.2.1 Bestimmung der chemischen Zusammensetzung der UO2

e s e i S s . ot S o e it et Tt ot f P (e i B B o S it P i P e S S . B e 2t et

Bei 1300°C und einem Kontaktdruck von p = 0,64 Kp/cm2 wird auf der Seite

Zum UO2 hin eine o-Zr(0)-Reaktionszone mit o-U an den Korngrenzen und im

Korn beobachtet (Abb.4235-74). Zwischen der o-Zr(0)-Zone und dem Zry—4-—
Hiillmaterial bildet sich eine uranhaltige Phase. Die verschiedenen Reaktions-—
zonen wurden mittels eines eigens dafiir konzipierten Fokkussierungssystems
rontgenographisch untersucht. Durch sehr kleine Aperturblenden von ca.
0,1-0,5 mm war es m8glich, die verschiedenen Reaktionszonen mit dem R&nt-
genstrahl abzutasten. In Abb.4235-75 sind einige Réntgenfeinstrukturauf-
nahmen zu sehen, welche mit dem Diffraktometer aufgenommen wurden. Daraus
geht deutlich hervor, daB nach einer Glilhung bei 1300°C die innere Reaktions-—
zone im Kontakt mit dem Uo,, aus a~Z2r(0) und etwas a-U sowie uo, besteht,

Auf der Seite des Zry wird eine uranreichere und eine Zr-reichere Zomne
beobachtet. Die uranreichere Zone enthilt o-U und §-UZr, (Abb, 4235-75),

Diese Phase hat ein hexagonales Gitter (Déh - P6 mmm) mit a X 5,05 R und

¢ % 3,10 & und zerfillt oberhalb 620°C in den Mischkristall (y=U, B-Zr).

Bei unseren Versuchen bildete sich die UZr,-Phase aus o-U und a-Zr(0) beim

langsamen Abkiihlen unterhalb 620°C. In der nachfolgenden Zr—-reicheren Zone
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(vgl. Abb.4235-75) wird réntgenographisch G-UZr2 sowie eine weitere
Zirkon-Phase mit etwas Uran beobachtet; die Struktur dieser Phase ist
nicht bekannt, vermutlich wird sie durch Sauerstoff stabilisiert. UO2 wur-
de weder in der uranreicheren — noch in der zirkonreicheren Zone beob-
achtet., Dies stimmt mit frijheren Gefiligeuntersuchungen {iberein. Die Bil-

dung von ZrO2 wurde nicht beobachtet.

Die Versuchsbedingungen zur Aufstelluﬁg einer praxisrelevanten Reaktions-—
kinetik zwischen UO2 und Zry-4 unter PCM-Bedingungen waren in dem oben
diskutierten Konzept nicht erfiillt. Einmal war der in Wirklichkeit vorhan-
dene mechanische Druck auf die Zry-Hiille nicht vorhanden und zum anderen
waren die Aufheiz- und Abkithlungszeiten des Ofens mit 8OC/s zu groR, um
Kurzzeitversuche, wie sie fiir das Studium der Reaktionskinetik und Diffu-
sion erforderlich sind, zu realisieren., Dies hat auch die Bildung von
6—UZr2 bei langsamer Abkiihlung deutlich gezeigt. Es wurden deshalb die
reaktionskinetischen Experimente in einem Gas-Hochdruckautoklaven unter
Argon—-Drucken von 80 bar durchgefiihrt. Die Gliihtemperaturen betrugen

1000, 1100, 1200, 1300, 1400 und 1500°C, die Gliihzeiten 3, 6, 10, 20, 30

und 60 min.

In Abb.4235-76 ist das Mikrogefiige der Proben, die bei 1300°¢ 10, 20, 30
und 60 min lang gegliiht wurden, zu sehen. Es werden stets drei Reaktions-
zonen beobachtet. An der Phasengrenze UOZ/Zry—A bildet sich auf der Seite

zum UQ, hin eine a-Zr(0)-Phase mit o-U an den Korngrenzen. Danach folgt

eine uianreiche (U,Zr)-Phase mit folgender chemischer Zusammensetzung:
87,2 Gew.% U, 10,6 Gew.% Zr und 2,2 Gew.?% O. Da jedoch Uran sehr wenig
Saverstoff zu l8sen vermag, wird angenommen, daB in der U-Zone entweder
sehr feine Ausscheidungen aus 0~-Zr(0) existieren, oder daf durch die U-
Zr-Mischkristallbildung eine h8here L8slichkeit von Sauerstoff in Uran
ermdglicht wird. Wie aus der Abb.4235-78 zu entnehmen ist, folgt nach

der U-Zone eine Reaktionszone aus reinem a—-Zr(0) und danach die noch un-
reagierte Zry—-4-Hiille. Je nach Temperatur und Sauerstoffgehalt ist in der
Zry—-4-Hiille auch die umgewandelte B—Phase (a') des Zry deutlich zu sehen.
Oberhalb 1400°C kommt es, bedingt durch thermische Spannungen und infolge
der Sprddigkeit der a-Zr(0)-Phase am Ubergang o-Zr(0)/Zry zu tangentialen

Rissen. Diesen Sachverhalt kann man aus den Schliffbildern deutlich ent-

nehmen (Abb.4235-79),
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Ab 1300°C wird im Gefiige des UO2 in groBen Mengen ausgeschiedenes o-U beob-
achtet (Abb.4235-80). Obwohl eine quasist8chiometrische Zusammensetzung
von 0/U = 2,005 verwendet wurde, ist dies mdglich, denn nach dem Phasen-—
diagramm (vgl. Abb.4235-81) liegt die untere Phasengrenze von UO2 bei
140000 bei einem O/U-Verh#dltnis von 1,96, Bei den hohen Temperaturen wird
das UO, durch das Zircaloy zu leicht unterst&chiometrischem Urandioxid

2
(uo —x) reduziert, das bei der Abkiihlung in st8chiometrisches UO, und me-

tal%isches Uran zerfdllt. Selbst bei geringen Zr-Gehalten im Urai, ist
diese metallische Phase ab etwa 1300°C fliissig, wie systematische Unter-
suchungen in dem System U-Zr—-0 ergeben haben /22/. Oberhalb 1300°C werden
daher bei den UOZ/Zry—Reaktionsexperimenten stets gréfBere Mengen fliissiger
Phasen beobachtet, die teilweise die Dishing-Hohlr#ume der UO, ~Pellets

2
fiillen.

Wie aus der Abb.4235-82 zu sehen ist, sind die Dishing-Hohlriume der U02—

Pellets voll mit der erstarrten Uran—-Schmelze gefiillt., Die Rintgendiffrak-—

tometeraufnahme (Abb.4235-83a) zeigt, daR das Reaktionsprodukt hauptsich-

lich aus o-U besteht, das noch etwas a-Zr und UO2 enthidlt. Das UO2 ist
offenbar sehr fein in der Uranschmelze verteilt. Freies Zr oder ZrO2 konnte
nicht nachgewiesen werden. Die Referenzaufnahmen von Zry-4 als Ausgangs—

material und o-Zr(0) sind den Abb.4235-83b und 4235-83c¢ zu entnehmen.

Mikrosondenuntersuchungen (Abb.4235-84) ergaben, daB die erstarrte Schmelze
in den Dishing-Hohlriumen aus 94,7 Gew.Z U, 2,7 Gew.% Zr und 2,3 Gew.Z O
besteht. Die zirkonreiche Phase am Kontakt Schmelze/UOz-Pellet besteht aus
95,0 Gew.Z Zr, 1,3 Gew.Z U und 3,! Gew.7Z O.

Neben den U02/Zry-Reaktionsexperimenten wurden erste Versuche mit spaltpro~

dukthaltigen Versuchsproben durchgefiihrt. Dem UO, wurden die Spaltprodukte

2
Cs, J und Te entsprechend eines simulierten Abbrandes von 10 At.% zugege-—

ben. Die Spaltprodukte haben aber offenbar keinen EinfluB auf die chemischen

Wechselwirkungen zwischen dem UO, und Zry., Tellur wird z.T. gemeinsam mit

2
Cs an der Reaktionsfront im Zry mit der Mikrosonde nachgewiesen.

Wahrend des Abbrandes im Reaktor bilden sich auf der Hiillrohrinnenoberfliche
der Brennst#be diinne Oxidschichten (Zr02). Es wurde deshalb untersucht,

inwieweit diese ZrOz—Schichten eventuell die chemischen Wechselwirkungen

zwischen dem UO, und Zry bei hohen Temperaturen beeinflussen, Erste Ver-

2
suchsergebnisse zeigen, daR die Oxidschichten bis zu 1000°C die.UOZ/Zry-

Reaktionen verhindern, d.h. eine Art Schutzschicht bilden. Oberhalb 1000°¢C
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besitzt die Oxidschicht nur noch bei sehr kleinen Gliihzeiten eine

Schutzschichtwirkung, da das ZrO, mit dem Zry unter Bildung von a-Zr(0)

2
reagiert.

Das wesentliche Ziel der U02/Zry—Reaktionsexperimente ist - wie bereits
erwdhnt - die quantitative, analytische Beschreibung der chemischen Wechsel-
wirkungen. Die Wanderung der Phasengrenzen zwischen den verschiedenen Pha-
sen wurde daher bei den untersuchten Glithtemperaturen iiber die Wurzel aus
der Gliihzeit aufgetragen (Abb.4235-85). Im Falle diffusionsgesteuerter
Vorginge sollten die U02/Zry—Reaktionen einem parabolischen Zeitgesetz
gehorchen. Diese Bedingung ist, wie man der Abb.4235-85 entnehmen kann,
erfiillt, Man kann daher die GriBe (x2/t) tiber (1/T) auftragen und erhdlt
eine Arrhenius-Darstellung fiir die Phasengrenzwanderung bzw. den Ein-
dringkoeffizient (Abb.4235-86). Da die U02/Zry—Reaktionen primidr durch

die Sauerstoffdiffusion im Zry bestimmt werden, da dies der geschwindig-
keitsbestimmende Schritt ist, sollte die Aktivierungsenergie (AE) fiir die
Phaseﬁgrenzwanderung a~Zr(0)/Zry-4 derjenigen der Sauerstoffdiffusion ent-
sprechen. Die hier ermittelte AE von 42900 kcal/mol stimmt recht gut mit
Angaben von S.Leistikow et al /8/ {iberein, die einen Wert von

43880 kcal/mol erhielten.

Im Moment werden UOZ/Zry—Glﬁhexperimente mit Mo- bzw. W~Markierungsdrdhten
an der Phasengrenze UOZ/Zry durchgefiihrt, um festzustellen, wo nach den
Gliihungen die urspriingliche Phasengrenze liegt. Das wird sehr wahrschein-
lich eine geringe Korrektur der Eindringkoeffizienten in kleineren Werten
zur Folge haben. Die Arrhenius-Darstellung gibt daher im Augenblick kon-

servative Werte wieder.
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Abb.4235-56: Schematische Darstellung der Rohrberstanlage TUBA
(Tube Burst Apparatus). Die Verformung der Zry-Hiillrohre
wird mittels einer Hochgeschwindigkeitskamera festgehalten
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Abb.4235-57: Schematische Darstellung der Versuchsanlage zur Durchfiihrung
von Experimenten zur Spannungsrifkorrosion von Zry-4 durch
Jod. Um die Kondensation von Jod an kalten Stellen zu ver-
hindern, muB das ganze MeB- und Regelsystem auf Temperaturen
> 200°C gehalten werden



Abb,4235-58: Rohrberstanlage TUBA

im getffneten Zustand; einmal mit abgesenktem (links) und
einmal mit hochgezogenem Heizer (rechts). Die Hiillmaterialtemperatur und der Rohrinnendruck

werden gemeinsam mit der Hiillrohrverformung auf dem Film der Hochgeschwindigkeitskamera
festgehalten

A A



: Heizer der Rohrberstanlage { TUBA ). Die Aufheizung der Rohrproben erfolgt entweder gemein-
sam mit dem Heizer oder der béreits auf Temperatur (< 2000°C) befindliche Heizer wird hydrau-
lisch sehr schnell i{iber die Probe abgesenkt

Abb.4235~59

-8G¢-
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Abb,4235-60: Berstdruck in Abhingigkeit von der Bersttemperatur von
jodhaltigen und jodfreien (Argon-Vergleichsproben) Rohr-
proben unter Schutzgas. Zwei Jodkonzentrationen wurden
untersucht: 4 und 8 mg Jod/cm3, Durchmesser der Rohre:
10,76 mm; Wandstdrke 0,75 mm
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Abb.4235-61: Zeit bis zum Bersten der Rohrproben in Abhingigkeit von
der Bersttemperatur. Die Ausgangstemperatur betrug 20 C.
Die Rohrproben kamen im Anlieferungszustand zum Einsatz
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Abb.4235-62: Zry-4-Hiillrohre nach dem Bersten unter Schutzgas. Als Druck-
‘ medium wurde Argon oder ein Argon/Jod-Gemisch verwendet.
Der Ausgangsdruck betrug bei 20°C einheitlich 3 bar. Das Jod
hat keinen wesentlichen Einfluf auf das Verformungsver-
halten der Rohre

Rupture areas
of the tubes

Tg [°C] / pg[bar] 822/55,3 800/835 808/94.
tg[s]/ eg[%] - 105 /115 98/33 95/10
' Ar 4mgJ/cm?® 8mgJ/cm?

Side view
of rupture

Abb.4235-63: Zry-4-Hillrohre nach dem Bersten unter Schutzgas. Der Aus-
gangsdruck betrug bei 20°C einbeitlich 37 bat. Es kommt
zu einem sprdden Versagen der jodhaltigen Rohrproben mit
deutlich geringeren Berstdehnungen als bei den Argon-Ver-
gleichsproben
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Abb.4235-64: Zry-4-Hiillrohre nach dem,Bersten unter Schutzgas. Der Aus-—

gangsdruck betrug bei 20°C einheitlich 60 bar. Die Duktili-
tdt des Zry wird durch die Gegenwart von Jod stark redu—
ziert. Durch die groRe gespeicherte potentielle Energie in
den Rohrproben kommt es teilweise zug AufreiBen der Hiillrohre
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Abb,4235-65: Maximale Umfangsdehnung der Rohrproben in Abhanglgkelt von
der Bersttemperatur. Die Rohrproben kamen im Anlieferungs-—
zustand zum Einsatz. Unterhalb 850°C sind die Berstdehnungen
der jodhaltigen Proben deutlich kleiner als die der Argon-
Vergleichsproben
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Abb.4235-66: Maximale Umfangsdehnung der Rohrproben in Abhingigkeit vom
Berstdruck. Bei Berstdriicken > 40 bar sind die Berstdehnun-—
gen der jodhaltigen Proben deutlich kleiner als die der Ar-—
gon—-Vergleichsproben
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Abb.4235-67: Tangentiale wirksame Bruchspannung fiir jodhaltige und jod-
freie (Argon—Vergleichsproben) Zry—4-Hiillrohre in Abh#n-
gigkeit von der Bersttemperatur
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Iry-L cladding tube inside surface

155D : TB=7L5°C‘. pB=111 bar, tB=ﬂﬂs‘. Argon

Abb.4235-68: Bruchflidche und Hiillrohrinnenoberfliche einer Argon-Ver-—
gleichsprobe (das Hiillrohr kam im Anlieferungszustand zum
Einsatz). Der Bruch erfolgt duktil. Auf der Innenoberfliche

ist eine diinne Oxidschicht zu erkennen, die wihrend der Ver-
formung aufplatzte.
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HiillrohrauBenoberfliche

Abb, 4235-69: Hiillrohrinnen— (oben) und —auBenoberfliche (unten) einer
jodhaltigen Berstprobe (123 B). Durch die Anwesenheit von
Jod kommt es wdhrend der plastischen Verformung zu unzdhli-
gen Anrissen auf der Innenoberfliche
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Zry tube inside and fracture surface Intergranular crack gtarting zone

et pit- ol P
Intergranular fracture surface Change from intergranular SCC
to ductile shear

Ductile shear fracture surface

Abb.4235~70: Teilansicht der Hiillrohrinnenoberfliche und Bruchfliche einer

jodhaltigen Berstprobe (123 D).Die Risse verlaufen i.a. inter-
kristallin, der Restbruch des Hiillrohres erfolgt duktil; da-
zwischen liegt ein Ubergangsbereich mit z.T. transkristallinen
Bruchflichen. o
Berstdaten der Probe 123 D: T, : 757 °C; p,:138 bar; t,:80s

: - B B B
Jodkonzentration: 4 mg/cm
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123D

Abb.4235~71: Interkristalline Bruchfliche einer jodhaltigen Rohrprobe

(123 D). Durch unzidhlige RiRverzweigungen kommt es zu einer
starken Auflockerung des Zry—Gefiligeverbandes
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Abb.4235-72: HiillrohrauBenoberfliche einer jodhaltigen Probe in der Um—
gebung des Risses (Probe 110 D). Es kommt durch das Jod zu
einer starken Schidigung des Hiillmaterialgefiigeverbandes

Berstdaten: TB: 808°C, Py 94 bar, ty? 95 s (8 mg Jod/cm3)

N

5pm
pmmr——y

Abb.4235-73: Verschiedene Bruchfldchenbereiche der Rohrprobe 110 D (Berst-—
daten siehe oben). iberwiegender interkristalliner Bruchbe-

ginn (links), Mischbruchgebiet (mitte) und duktiler Restbruch
(rechts)
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o-U + G—UZr2

a~Zr (0)

Uuo

oa~Z2r(0)

o-U + G-UZr2

b)

Abb,4235-74: U0, /Zry-4-Wechselwirkungen bei 1300°C nach verschiedenen
GlGhzeiten; UO,/Zry-Kontaktdruck: p = 0,64 kp/cm2

a) Glithdauer

1 h
' b) Gliihdauer 3 h
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Abb.4235-75:

Réntgen-Diffraktometeraufnahmen der verschiedenen U0,/Zry-
Reaktionszonen nach einer Gliihung bei 1300°C/3 h und einem
UOZ/Zry—Kontaktdruck von p = 0,64 kp/cmz.

a) a-Zr(0)-Zone; Reaktionszone zum U0y hin

b) o-U-Zone mit 8-UZr); Reaktionszone zwischen a) und b)
c) o-Zr(0)-Zone; Reaktionszone zum Zry hin
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10 min 20 min

60 min

30 min

Abb.4235-76: UO,/Zry-Wechselwirkungen bei 1300°C nach 10, 20, 30 und
60 min Glithzeit. Der UO,/Zry-Kontaktdruck betrug ca. 80 bar
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Abb.4235-77: Mikrosonden-Aufnahmen der UO,/Zry-Reaktionszone nach der

Glihung bei 1400°C/30 min (Ap ~ 70 bar). Vom UO, ausgehend
bildet sich eine a-Zr(0)-Phase, die noch in geringen Mengen
eine (U,Zr)-Phase enthilt, gefolgt von einer uranreichen
(U,Zr)-Phase
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Zry~4 umgewan-—
delte B-Phase
(o)

Abb.4235-78;: Ubersichtsaufnahme und Detail der UO,/Zry-4-Reaktionen
nach 20 min bei 1200°C; Ap = 70 bar

0 ;7kcr/4/a—Zr(O)

(0~U,0-Zr)

f:}'a—Zr(O)

Abb.4235-79: Ubersichtsaufnahme und Detail der UOZ/Zry—4—Reaktionen
nach 3 min bei 1500°C; Ap = 70 bar
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b) c)

Abb,4235-80: Probe Nr.2 DA nach der Glilhung bei 1400°C/30 min; Ap = 70 bar
a) Ubersichtsaufnahme, gedtzt

b) Reaktionszone und UO,-Pellet, a-U-Ausscheidungen im UOj,
ungedtzt

c) UOZ/Zry—Reaktionszone im Detail
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Abb.4235-81: U-UOp-Zustandsdiagramm, zusammengestellt aus verschie-
denen Literaturdaten. Oberhalb 1100°C besitzt das U09
einen breiten St8chiometriebereich. Beim Abschrecken
von unterstdchiometrischem U0,_ entsteht daher neben

dem UO2 metallisches o-Uran
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O\\\\‘~\“Schmelze

(U—Zr—O)
o7 (0)

UOZ—Pellet

b)

UOZ-Pellet

c)
(a~U, a-Zr)

Abb.4235-82: U0,/Zry-Wechselwirkungen nach der Gliihung bei 1500°C/20 min;

Ap = 80 bar

a) Schmelze im Dishing-Hohlraum

b) Detail am Kontakt Schmelze/UOp-Pellet

c) Detail in der Schmelze (an Luft stark oxidiert)
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Abb,4235-83a-c: Riontgenfeinstrukturaufnahmen
a) Reaktionsprodukt in Dishing-Hohlrdumen der U02—Pe11ets;
Neben U0, ist auch a-U in groRen Mengen nachzuweisen.
b) Zry-4 Ausgangsmaterial
c¢) a-Zr(0) mit 30 At.Z O
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Zr: 950
U: 13
Zr-Phase {0 : 31

U-Phase U:947
. 27
0: 23

Micrograph Electron back scatter

2pm

Abb.4235-84: Mikrosondenaufnahmen der erstarrten Schmelze in einem UO,—
Dishing~Hohlraum. Es bilden sich eine uranreiche— und eine
zirkonreiche metallische Phase. Gliihbedingungen: 1400°C/30 min;
U0, /Zry-Kontaktdruck: = 70 bar
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Reaktionsumfang der chemischen Wechselwirkungen zwischen
und Zry bei 1000, 1100, 1300 und 1400°C in Abhdngig-

keit der Glithzeit. Der Reaktionsumfang wurde von der o-
Zr(0)/U0y-Grenzflédche aus metallographisch gemessen. Die
Reaktionen verlaufen nach einem parabolischen Zeitgesetz
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Reaktionsumfang der chemischen Wechsel-
wirkungen zwischen dem U0, und Zry in
Abhingigkeit von der Tempé&ratur und Zeit,
Es entstehen drei verschiedene Reaktions-—
zonen (vom UO2 ausgehend):

1.) 0-Zr(0) mit geringen Mengen oa—Uran
2.) o-Uran
3.) o-Zx(0)
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4235.4 Bersttests mit elektrisch beheizten Brennstabsimulatoren unter

kombinierter mechanisch-chemischer Beanspruchung(FABIOLA—Programm)+

( L. Schmidt, H. Deckers, H. Lehning, K. Miiller, IMF III;
S. Leistikow, D. Jennert, IMF II )

1. Aufgabe und Konzeption der Versuchseinrichtung

Im Rahmen des PNS-Vorhabens 4235 werden im IMF I und IMF II Unter-
suchungen zum mechanischen Verhalten, zur Hochtemperatur - Wasserdampf-Oxi-
dation und zum EinfluB von Kernbrennstoff resp. Spaltstoffen an
DWR-typischen Zircaloy 4-Hiillrohren unter St6rfa115edingungen durchgefiihrt.
Ziel dieser sogenannten Einzeleffekt-Untersuchungen ist es, im besonderen
das Verformungsverhalten der Hiillrohre bei Temperaturen, wie sie bei Kiihl-
mittelverluststdrfillen und Stdrfidllen ohne Schnellabschaltung mdglich sind,
quantitativ zu beschreiben. Zur Verifizierung

des mit Hilfe der Einzeleffektuntersuchungen gewonnenen Stoffgesetzes

ist vorgesehen, parallel zur Endphase der Einzeleffekt-Untersuchungen auch
Berstversuche unter kombinierter mechanisch-chemischer Beanspruchung durch-
zufiihren, Hierzu ist eine Anlage erforderlich, in der Brennstabsimulatoren
mit maRstdblichem Hiillmaterial in Wasserdampf unter stdrfalltypischen Tem-
peratur~ und Drucktransienten getestet werden konnen. Die geplanten Unter-
suchungen haben im Vergleich zu denen anderer Experimentatoren ( KWU, USA,
England, Frankreich ) den Vorteil, daR die Effekte transienter Temperatur-
und Stabinnendruckbeanspruchung auch unter iliberlagerter Dampfoxidation und
Brennstoff-/Spaltstoff-Wechselwirkung einzeln und kombiniert stdérfallty-
pisch simuliert und durch kontinuierliche Messung des Aufblidhvorgangs der

Hiille quantitativ gemessen werden kdnnen,

In diesem neu zu erstellenden IMF-Versuchsstand sollen indirekt beheizte
Einzelstdibe mit Pelletfiillung in einer dampfdurchstrdmten Teststrecke
transienten Temperatur- und Innendruck-Bedingungen unterworfen werden,

die denen der zweiten Aufheizphase eines Kiihlmittelverluststdrfalles eines
DWR mdglichst dhnlich sind. Die wichtigsten Informationen wihrend des Ex-~
perimentes gebendie kontinuierliche Messung der Umfangsdehnung als Funk-—
tion der Hiillrohrtemperatur sowie die Ermittlung der Standzeit bis zum
Bersten. Die Messung des HuBeren und inneren Oxidationsangriffes wird

innerhalb der Nachuntersuchung vorgenommen.

+) FABIOLA = facility for burst testing under fuel interaction

and steam oxidation during a LOCA
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Wesentlicher Bestandteil der Versuchseinrichtung ist die Teststrecke mit

dem elektrisch indirekt beheizten Brennstabsimulator.Das zusdtzlich beheiz—

te, um den Brennstabsimulator angeordnete Dampffiihrungsrohr ermdglicht die

erforderlichen schnellen Aufheizgeschwindigkeiten der Stabhiille. Wihrend
der Abkiihlphase werden Stab- und Teststreckenheizung abgeschaltet und die
Stabhiille mit Dampf gekiihlt, Die Hiillrohroberflichentemperatur wird mit
speziellen Teilstrahlungspyrometern gemessen und die Umfangsdehnung ent-
weder in axialer Richtung mit einer Hochgeschwindigkeitsfilmkamera oder
mit einer horizontal angeordneten ROntgenkinematographie-Anlage erfafBt.
Die anfallenden MeRdaten werden mit einer vorhandenen Datenerfassungsan-—
lage aufgenommen. Die wesentlichen Auslegungsdaten sind in Tabelle

4235,4-1 zusammengestellt,

Fiir die Dampfversorgung sind der Teststrecke entsprechende Apparate und
Armaturen vor—- und nachgeschaltet. Abbildung 4235.4~1 zeigt das FlieB-

schema der Testeinrichtung.

2. Aktueller Stand des Vorhabens

- Die Konstruktion der Teststrecke ist im wesentlichen abgeschlossen.
- Die erforderlichen Materialbeschaffungen wurden in die Wege geleitet.
- TFiir den Brennstabsimulator sind erste Prototypheizer in der Fertigung.

- Erste Vorversuche zur pyrometrischen Messung der Hiillrohroberflichen~
temperatur wurden durchgefiihrt und zeigten zufriedenstellende Ergeb-

nisse.

- Das Konzept der Dampfversorgungsanlage wurde ausgearbeitet,und die not-
wendigen elektrischen Versorgungs—, Regel- und MeBeinrichtungen wurden

spezifiziert,

- Die erforderliche Erweiterung der Speicherkapazitidt der Datenerfassungs-—

anlage wurde in die Wege geleitet.
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Tabelle 4235.,4~1: Versuchsstand filir Zircaloy-Hiillrohr-Berstversuche
Auslegungsdaten:
Temperaturbereich (Hiillrohroberfliche) 350 bis max. ca. 1000°C
Aufheizgeschwindigkeit ca. 15 bis 25 K/s
Abkiihlgeschwindigkeit ca., 10 bis 20 K/s
Flillgas ( im Stab ) Helium

Fiillgasdruck (einstellbar bzw. regelbar) 30 bis 150 bar

Medium in der Teststrecke Heifdampf

ca. 2 m/s; 1 bis 2 bar

Brennstabsimulator
Linge ( gesamt ) ca, 1000 mm
( eingespannt ) ca. 800 mm
( beheizt ) 545 mm
Hillrohr Zircaloy 4
$ 10,75 x 0,725 mm
Pellets U02 mit Cs, J, Te
Heizer ¢ 6 mm
ca. 3 kW
Temperaturmessung pyrometrisch
300 bis 1000°C
Erfassung der Umfangsdehnung Filmkamera ( vertikal )
Réntgenkinematographie
( horizontal )
MeRdatenerfassung Datenspeicherung auf Magnet-

— —— v . — — o — S

platte im on line-Betrieb
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4236 Untersuchungen zum Brennstabverhalten in der Blowdown-Phase

eines Kiihlmittelverluststdrfalls

‘ 03 L3 * .0 [X]
Out-of-pile Experimente mit elektrisch beheizten Einzelst#ben
(G.Class, D,Fdmpe, IRE; K.Hain, F.Briiderle, A.Hinz, N.Paroth,

T.Vollmer, K.Wagner, RBT)

Kurzbezeichnung des Experimentes

Um eine Kurzbezeichnung fiir dieses Experiment zur Verfligung zu haben,
wird es von nun an COSIMA (= controlled single rod blowdown simulation

experiment Karlsruhe) genannt.

Durchgefiihrte Arbeiten

Das Schwergewicht der Arbeiten im Berichtszeitraum lag auf der Fertigstel-
lung der elektronischen MeRwertverarbeitung und des rechnergesteuerten
Blowdown-Ablaufes. Fiir beide Aufgaben wird das System CALAS der ADI ein-

gesetzt,

Ein flexibles Steuerprogramm fiir die Kreislaufkomponenten - wie z.B., die
SchnellschluB- und Schnelldffnungsventile, die Stab- und Teststreckenhei-
zung, die Regelventile zur Veridnderung des Ausblasequerschnittes - das un-
mittelbar vom Versuchsstand aus in den Rechner eingegeben werden kann,

wurde aufgestellt und getestet,

Die zur ersten Beurteilung eines Versuchslaufes wichtigsten Mefwerte wer-
den parallel zur Bandspeicherung durch ein ebenfalls erstelltes Sofort-
Auswerteprogramm in Realwerten aufgezeichnet und in Diagrammform darge-
stellt, so daB unmittelbar nach Versuchsende ein Uberblick iiber den Ver-

suchsablauf gewonnen werden kann.

Die durchgefiihrten Testarbeiten zur Aufnahme des Experimentierbetriebes
deckten eine Anzahl von nicht vorhersehbaren Problemen auf. Dennoch konn-
te am Ende des Berichtszeitraumes ein erster voll rechnergesteuerter Blow-
down-Versuch durchgefiihrt werden, mit dem zum erstenmal das Zusammenwir-
ken aller Komponenten, der Steuerung, der MeRwerterfassung und der MeR-
wertaufzeichnung erfolgreich demonstriert wurde, Damit steht die Versuchs-
einrichtung zur Aufnahme des eigentlichen Experimentierbetriebes zur Ver-

fligung.
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Dieser erste erfolgreiche Versuchslauf macht es nun mdglich, das eigent-
liche Auswerterechenprogramm mit konsistenten Versuchsdaten zu testen, so

daB dessen Fertigstellung in Angriff genommen werden kann,

Eine erste Auswertung der MeBdaten ergab, daR die eingesetzte Versuchsin-
strumentierung erwartungsgemdf arbeitet. Diese Aussage gilt speziell auch fiir
die Neuentwicklungen, ndmlich die zur Bestimmung des transienten Zweipha-
senmassenstromes in den Ausblaseleitungen eingebauten true-mass-flow-meter
(IMFM), sowie fiir die in der Teststrecke eingebauten Einrichtungen zur

pyrometrischen Erfassung der Hiillentemperatur des Teststabes.

Die true-mass~flow-meter zeigten neben einer guten mechanischen Funktions-
fdhigkeit nach der ersten {iberschlégigen Auswertung trotz der vorliegenden
starken Druck- und Temperaturtransienten eine integrale MeBgenauigkeit von
etwa 10 7., Dies ist ein dem jetzigen Entwicklungsstand dieser MeReinrich-

tung entsprechendes ermutigendes Ergebnis,

Die MeRschriebe der pyrometrisch erfaBten Brennstaboberflichentemperatur
zeigen, daB die optische Messung durch das beim Blowdown in der Teststrecke
entstehende Zweiphasengemisch hindurch nicht wesentlich gestdrt ist, Weil
die optische Messung direkt die Oberflichentemperaturen erfaBt, zeigen die
MeBschriebe kurzzeitige Veridnderungen der HduBeren Wirmelibergangszahl deut-
lich an. In Abb. 4236-1 ist der gemessene Temperaturverlauf fiir zwei der
vorhandenen acht MeBfkan#le dargestellt: Temperaturen unterhalb von 540 °c

sind hierbei nicht mehr aufgel8st.

Parallel zu diesen Arbeiten zur Aufnahme des Experimentierbetriebes und
zur Fertigstellung des Auswerterechenprogrammes wurde das Konzept eines
indirekt beheizten Versuchsstabes, mit dessen Hilfe Wirmeiibergangszahlen
in der Teststrecke bei Referenzblowdownabldufen gemessen werden sollen,
entwickelt und ein erster Prototyp angefertigt., Die zum Einsatz dieser
Stdbe notwendigen Anderungen an der Teststrecke wurden konstruktiv und
genehmigungsmifig durchgezogen. Die Einzelteile befinden sich in der Fer-

tigung,

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

Das noch vorhandene Entwicklungspotential der true-mass-flow-meter soll
noch weiter ausgeschépft werden, um die MeBgenauigkeit weiter zu erhShen.
Hierbei handelt es sich um kleinere hardware-Verbesserungen. Weiterhin

sind Versuche durchzufilhren, um auBer der stationiren Eichung der TMFM in
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Kaltwasser-Luft-Versuchen und in Wasser-Wasserdampf-Versuchen (gemeinsame
Teststrecke im IRB) auch eine bessere Definition der transienten MeRfehler

zu erreichen. Die Arbeiten hierzu sind bereits angelaufen.

Die Versuchsparameter der ersten etwa 20 durchzufiihrenden Experimente mit
dem Simulationsbrennstab werden mit dem Ziel durchgefiihrt werden, einer-
seits die Ventilsteuerprogramme zur Anniherung an anlagenrelevante Blow-
down-Verldufe zu verbessern, und andererseits Informationen zur sinnvollen
Festlegung des Versuchsprogrammes fiir die eigentlichen Hauptversuche zu
erhalten., Parallel dazu sind noch weitere Arbeiten zum Austesten und Ver-

bessern des Auswertungsrechenprogrammes durchzufiihren,
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4237 Untersuchungen zum Brennstabversagen in der 2. Auf-
heizphase eines Kihlmittelverluststdrfalles.
In-pile-Versuche mit Einzelstdben im DK-Loop des FR2.
Nuklearversuche und Referenzversuche.

(B. Ridpple, K. Baumgdrtner, G. Harbauer, M. Hespeler,
H. Junker, E. Karb, W. Knappschneider, W. Legner,

W. Leiling; H. Tukitsch, M. PriBmann, K. Wagner, RBT)

1. Nuklearversuche

Das Versuchsprogramm wurde mit sieben Nuklearstabversuchen
fortgesetzt, wobel wiederum nicht vorbestrahlte Priiflinge der
Reihe B zur Verwendung kamen. Variiert wurden das Einfiillspiel
der Pellets (5 Stdbe mit 190 um, 2 Stdbe mit 150 pm) und der
Plenumsdruck 2zwischen 58 und 90 bar. Dieser Druck wird bei dem
stationdren Kreislaufzustand aufgegeben, der als Ausgangszu-

stand flir die Transiente eingestellt wird.

Bei einem Priifling blieb die Hiille wegen fehlenden Innendrucks
unversehrt. Die Berstdrilicke und -Temperaturen der Ubrigen sechs
Versuche wurden in Abb. 4237-1 neu aufgenommen. Ihre Werte liegen
innerhalb des Streubandes der dort erfaBten zahlreichen Out-of-

pile-Versuche.

Die letzten drei Versuche (B 1.6, B 3.7 und B 3.2) wurden mit
Dampf-~BypaB gefahren. Dabei war - auBer der Kapillare - die ge-
samte BypaB-Strecke beheizt, um im BypaB-Teil auch bei stagnie-
rendem Dampf Uberhitzung zu erreichen. Der sich durch diesen
Zustand des Dampfbypasses ergebende Dampfstrom zum Prifling
beeinfluBte den transienten Temperaturanstieg an der Stabhiille.
Dies &duBerte sich in einer Dadmpfung des Temperaturgradienten
wdhrend der ersten ~ 15 S der Transientenlaufzeit. Dieser Effekt

wird 2.Z2. noch ndher untersucht.



-389-

2. Nachbestrahlungsuntersuchungen

Die Versuchsdaten und die Ergebnisse der Nachuntersuchung des
Stabes A 1.1 in den HeiBen Zellen - ohne metallurgische Aus-
wertung - wurden als interner PNS-Arbeitsbericht /2/ dokumen-
tiert. An weiteren sechs Stdben wurden folgende Nachbestrahlungs-
untersuchungen durchgefiihrt:

- visuelle Kontrolle,
- geometrische Vermessung,

- Fotodokumentation.

Die Auswertung der dabei gewonnenen Daten wurde in Angriff ge-

nommen.

3. Vorbestrahlte Stibe

Die Vorbereitung der Versuche mit vorbestrahlten Priiflingen
verlief planmidBig. Die Konstruktiqn der Einrichtung fir die
Montage und Instrumentierung dieser Priiflingseinsdtze wurde
beendet. Als wesentlicher Bestandteil der Handlingseinrichtung
wurde die Koppel- wund SchweiBvorrichtung im HZ-Betrieb bereits
erprobt. Dabei absolvierten die Zellen-Operateure ein erstes
Handlingstraining.

Die Ubrigen Baugruppen befinden sich vor der Fertigstellung.

Die Vorbestrahlung von 3 Einsdtzen mit je 6 Stdben im FR2 wurde

weitergefiihrt. Ein Einsatz ist in N&dhe seines Zielabbrandes von

20.000 de/tU angelangt und wird demndchst ausgebaut. Die beiden
weiteren Einsdtze werden bis zu 35.000 MWd/tU abgebrannt. Ein

Vorbestrahlungseinsatz fiir kleineren Abbrand ist in Vorbereitung.

Der Nachtrag zum Sicherheitsbericht des Projektes flir die Mon-
tage und die Versuche mit vorbestrahlten Priiflingen wurde fer-
tiggestellt. Danach werden die zuldssigen Grenzen der radio-
aktiven Emmission und der radiologischen Belastung der Um-

gebung nicht liberschritten.
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4. Referenzversuche

BSS-Versuche wurden im 1. Halbjahr mit Riicksicht auf die Nuklear-
stabversuche nicht durchgefiihrt. Ein modifizierter Brennstab-
simulator (BSS 07) filir weitere Untersuchungen zur Temperatur-
messung und zur Erprobung der beulf&dhigen BSS-Version wurde
fertiggestellt. Dieser Stab soll im 2. Halbjahr eingesetzt

werden.

Flir beulfdhige Referenzstdbe wurde im IRB eine Serie profi-

lierter Heizer gefertigt. Zur Ausbildung der Ubergangsstelle
zum Kaltende wurden flir Testzwecke verschiedene Verbindungen
vorbereitet mit dem Ziel, in dieser Zone mdglichst wenig

Leistung freizusetzen bei geniigender mechanischer Haltbarkeit.

5. Vermessung

Im interessierenden Bereich der Hiillrohre aller Nuklearpriif-
linge wurden bereits friiher die IstmaBe von Innen-, AuBen-
durchmesser und Wandstdrke exakt vermessen. Ein reprdsenta-
tiver Teil der Datenblédtter wurde inzwischen ausgewertet und

die Ergebnisse in einem internen PNS-Arbeitsbericht /1/ niederge-

legt. Generell wurde gefunden, daB die zuldssigen Toleranzen der
DWR-Spezifikation fir Innen- u.AuBendurchmesser (i 40 bzw. 50 pm)
nur zu einem geringen Teil ausgenutzt wurden. Eine graphische
Statistik der Abweichungen vom SollmaB zeigt Abb. 4237-2. Die
Exzentrizitdt zwischen Innen- und AuBendurchmesser und damit

die Wandstdrkendifferenz bleibt in ihrer Lage und Gr&Be ilber

der gesamten vermessenen Lidnge des Stabes praktisch unver-

dndert.

6. Theoretische Arbeiten

Die versuchsbegleitenden Vergleichsrechnungen des IKE bezogen
sich im 1. Halbjahr vorrangig auf Nachrechnungen der Versuchs-
ergebnisse des BSS 05. Die angestellten Vergleiche zeigen er-

neut einen steileren Temperaturanstieg beim Versuch in den

ersten 12 - 15 s der Transiente.
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Die Ubereinstimmung im Ubrigen Kurvenverlauf und bei den Tempe-
raturen am inneren Dampffiihrungsrohr (iDFR) ist gut (siehe

Abb, 4237-3). Die Abweichung im Temperaturniveau oberhalb 600°C
liegt gleichbleibend bei 30 K.

Die Ahnlichkeit im Kurvenverlauf ergibt sich auch aus dem Ver-
gleich der Aufheizgradienten. Ferner l&d8t die Darstellung der
Aufheizgradienten von Versuch und Rechnung die cp-Anderung von
Zry im Bereich der Phasenumwandlung gut erkennen. Bei h&herer
Leistung tritt dieser Effekt verstdrkt auf.

7. Literatur

L.Sepold, M-PriiBmann:
Vermessung von frischen DWR-Brennstabhiillen, April 1977

(unverdffentlicht)

E.Karb, G.Harbauer, M.,Priifmann:
Teilbericht liber Nuklear-Versuch A 1.1, vorldufige Ergebnisse

Juni 1977 (unverdffentlicht)
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4238 Untersuchungen zum Brennstabverhalten in der Niederdruckphase

von Kiithlmittelverluststdrfidllen und zur Wechselwirkung zwischen
aufbldhenden Zirkaloy-Hiillrohren und einsetzender Kernnotkiihlung
(REBEKA - Programm )™’

(K. Wiehr, A. Emling, F. Erbacher, W. Just, H.J. Neitzel,
P.Schidffner, He. Schmidt, IRB)

Zielsetzung des Vorhabens ist die Erarbeitung experimenteller Informationen

iiber den Aufbldhvorgang von Zirkaloyhiillen wdhrend der Niederdruckphase

eines Kiihlmittelverluststdrfalles. Einzelstab- und Biindelexperimente liefern

Messwerte zur Uberpriifung und Weiterentwicklung von Rechenprogrammansitzen

des Codesystems SSYST zur Beschreibung des Brennstabverhaltens.

Im Bereichtszeitraum lagen die Schwerpunkte auf der Durchfiihrung folgender

Arbeiten:

Fertigstellung von 25 Brennstabsimulatoren fiir Biindelexperiment.
Instrumentierung von 5 Heizstdben mit Kapillare und Thermoelement.

Charakterisierung von 13 Brennstabsimulatoren fiir Biindelexperiment

mittels verbesserten Photoscannings (Temperaturverteilung).

Experimentelle Uberpriifung des theoretischen Modells zum Kapillar-—

DruckmeBsystem.

Versuche zu Einzeleffekten an verkilirzten Brennstabsimulatoren
- Vergleich nicht adiabater und adiabater Versuchsfiihrung.

- Indirekte Beheizung unverspannter hohler Hiillrohrabschnitte.

Biindelaufheizexperimente mit Fluten zur Uberpriifung des Flutkreis-—
laufes fiir Biindelversuche sowie zur Uberpriifung des Rechnerdienst-

programmes fiir Display- und On-line-Darstellung.

Berstexperiment an einem Bremnstabsimulator voller Linge mit thermischer

Ungebung in Dampfstrdmung.

+ . ,
) REBEKA = reactor typical bundle experiment Karlsruhe

bzw.  reactortypisches Blindel-Experiment Karlsruhe
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1. Vorbereitende Arbeiten

Brennstabsimulatoren

Bei der Charakterisierung der Heizstidbe und Brennstabsimulatoren hinsicht-

lich der Temperaturverteilung schienen die St#be - bisher wurden nur ver-—
kiirzte Brennstabsimulatoren damit getestet — einen nicht unbetrdchtlichen
Temperaturabfall von der Mitte zu beiden , den Stufen niedrigerer Leistung

hin aufzuweisen. Es konnte nachgewiesen werden, daf diese scheinbare Leistungs-
verzerrung von der Kamera herriihrt. Fiir das fiir die Bewertung bendtigte
Temperaturintervall wurden Korrekturisothermen aufgestellt. Fiir Heizstidbe

von dreizehn Brennstabsimulatoren voller Linge wurden Photoscannings aufge-
stellt. Abb.4238-1 zeigt das Photoscanning des Mittelteils von 1300 mm eines
Heizstabes. Aus Auswertungsgriinden mit den Densitographen kann bei einem
Stabdurchmesser von 6 mm nur eine Stabldnge von ca. 650 mm fotographiert
werden. Sollen grdBere axiale Lingen charakterisiert werden,miissen die Aufnahmen
zusammengesetzt werden, dies ist am Verlauf der Korrekturisothermen auf Abb.

4238-1 zu erkennen.

Fiir den inzwischen durchgefiihrten Einzelstabversuch in adiabater Umgebung
wurden ein auf der Heizerhiille und der Zircaloyhiille instrumentierter Brenn—
stabsimulator sowie zwdlf weitere z.Teil auf der Inconelhiille instrumentierte

Umgebungsbrennstabsimulatoren fertiggestellt.

Es hat sich gezeigt, daB die Umgebungsstabsimulatoren ohne Schwierigkeiten
fiir eine grdBere Anzahl von Experimenten eingesetzt werden knnen. Es ist
ebenfalls gelungen, die Konstruktion der Brennstabsimulatoren mit Zirkaloy-—
hiille so zu modifizieren, daB eine mehrfache Verwendung selbst von instru-
mentierten Heizstdben mSglich wird. Dies bedeutet eine betrichtliche Kosten-

ersparnis.

Fiir den vorbereiteten 25-Stab-Biindelversuch wurden die erforderlichen Brenn-

stabsimulatoren ebenfalls fertiggestellt.

Kapillare

Zur Messung des Gasdruckes der Brennstabsimulatoren an der Stelle der erwar-—
teten lokalen Aufblidhung wurde ein spezielles MeBsystem entwickelt, bestehend
aus einer MaBkapillare von 0,16 mm Innendurchmesser und 3,5 m Linge, einer

MeRkammer mit einem Volumen von 44 mmg, einem DMS-Druckaufnehmer und das

Spaltfiillgas Helium als Medium.,
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Das Zeitverhalten dieses Systems wurde theoretisch und experimentell
untersucht., Dabei zeigte es sich, daB wegen des relativ zum Kapillar-
volumen kleinen MeBkammervolumens eine quasistationidre Betrachtung un-—
zuldssig ist. Es wurde jedoch nachgewiesen, daB eine Beriicksichtigung

des instationiren Termes in der Kontinuit#tsbeziehung ausreichend ist,
wihrend die gesamten Trigheitsglieder in der Impulsgleichung vernachldssigt
werden kSnnen. Mit Hilfe einiger weiterer Vereinfachungen wurde eine Be-
ziehung ermittelt, die es erlaubt, abh#ngig von der Temperaturverteilung
iiber die Kapillare aus der am Druckaufnehmer anfallenden Druckanzeige,

den zu messenden Druckverlauf zu bestimmen.

Abb. 4238-2 zeigt ein Protokoll aus der Reihe der Experimente zur Un-—
tersuchung des Zeitverhaltens des DruckmeBsystems. Aufgezeichnet sind
Druckanzeige Py und berechneter und gemessener wahrer Druckverlauf Pxb
und Pgm

Ahnlich wie in Abb. 4238-2 ergaben sich bei allen Experimenten nur ge-—

ringe Abweichungen zwischen Theorie und Messung.

Bei der Anwendung des rechmerischen Korrekturverfahrens bei den Aufblih-
experimenten ist es empfehlenswert, die berechneten Verliufe in geeigneter

Weise zu glitten,

Quotientenpyrometer

Die Funktionspriifung und Eichung des Gerites wurde weitergefiihrt.

Eine nicht reproduzierbar auftretende Temperaturhysterese bei beiden Farb-
kandlen zwischen Temperaturaufwirts— und —abwidrtsrampe wurde festgestellt,
sie konnte noch nicht vdllig beseitigt werden. Die Arbeiten werden fort-

gesetzt.
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2. Versuche

Zur Klirung der bei den bisherigen Berstversuchen beobachteten Deforma-
tionsform wurden weitere Experimente an unverspannten hohlen Hiillrohr-
abschnitten durchgefiihrt. Aus meBtechnischen Griinden wurde die Direkt-
beheizung des Hiillrohres durch eine indirekte Beheizung, ndmlich durch
einen einseitig angeordneten Flachbandofen aus Inconelblech ersetzt. Da
durch MeBgerdteausfidlle wihrend der Versuche noch keine eindeutigen
Aussagen getroffen werden kdnnen, miissen noch einige ergidnzende Experi-

mente durchgefiihrt werden,

Bei Vergleichsversuchen zwischen nichtadiabater und adiabater Versuchs-
fiihrung an verkiirzten Brennstabsimulatoren in praktisch stagnierender
Luft waren die Versuchsstartbedingungen und die Heizleistung des Simu-—

lators wihrend der Aufheizperiode gleich.

Bei adiabater Versuchsfiihrung wurde ein Umgebungsrohr mit der gleichen
Temperaturrampe wie die Brennstabsimulatorhiille beaufschlagt, wihrend

dieses bei nicht adiabater Versuchsfiihrung unbeheizt bleibt.

Auf dem Umfang der Zirkaloyhiille waren je Versuch 5 Thermoelemente in
einer axialen Ebene angeordnet.Zusdtzlich befand sich ein Thermoelement

auf dem Umgebungsrohr.

Der Vergleich zeigte folgendes Ergebnis:

Nicht adiabater Versuch Adiabater Versuch

o o
Bersttemperatur 850°°C 880°C
Berstdruck 67,6 kp/cm2 65,6 kp/cm2
Maximaldruck 74,1 kp/cm2 73 kp/cm2
max. azimutale Temperatur-—
differenz 46 K 5K
Berstumfangsdehnung 42,8 7% 63,5 Z

Das wesentliche Ergebnis aus diesem Vergleich ist:

Der azimutale YTemperaturunterschied bei adiabater Versuchsfiihrung wird sehr
viel kleiner. Dies fiihrt dazu, daB bei plastischer Verformung eine gleich-
midBigere Wandstirkenverschwichung auf dem Umfang auftritt und somit zu

einer grdBeren Berstumfangsdehnung filihrt,
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Drei Blindelaufheizexperimente mit anschliefendem Fluten wurden durchge-
flihrt. Sie dienten der Inbetriebnahme und Uberpriifung des Flutkreislaufes
fiir Biindelversuche sowie der Uberpriifung des verbesserten Dienstprogrammes

fiir die Display- und On-line-Darstellung-

Der erste Brennstabsimulator voller Linge mit stufenfdrmigem axialen Leistungs-
profil wurde in Dampfatmosphire und mit adiabater Umgebung einem Bersttest

unterworfen.

Bei diesem Versuch war der mit Zirkaloyhiille versehene, im Zentrum der An-
ordnung befindliche Brennstabsimulator kreisfdrmig von zwdlf Umgebungsbrenn-
stabsimulatoren, ebenfalls mit axialem Leistungsprofil, umgeben. Die Stidbe
wurden mit scheibenfdrmigen Abstandshaltern in original axialer Anordnung
(s.Abb.4238-3) in Position gehalten. Dabei war in die scheibenfdrmigen Bleche
flir den bldhfihigen Zentralstab je ein Original-Abstandshalter eingesetzt

um fiir diesen mdglichst reaktordhnliche Einspann— und Halterungsverhdlt-

nisse zu schaffen.

Der zentrale Brennstabsimulator wurde mit acht Temperaturstellen versehen.
Die Thermoelemente waren in Stabmitte azimutal in der Heizstabhiille ange-
ordnet, fiinf weitere Mantelthermoelemente mit Platinhiilse waren auf der Zir-

kaloyhiillrohroberfldche angepunktet.

Die axiale Positionierung der Thermoelemente auf der Hiille ist auf Abb.4238-3
zu erkennen. Drei der Umgebungsbrennstabsimulatoren waren mit je sieben
Mantelthermoelementen, die in Nuten in der Inconelhiille verlegt wurden,

versehen.

In praktisch stagnierender Dampfatmosphire wurden die Brennstabsimulatoren
hochgeheizt und bei 700°C die elektrische Leistungszufuhr abgeschaltet. Der
zentrale Brennstabsimulator mit einem Heliuminnendruck von 70 bar beauf-
schlagt und die Stromversorgung wieder zugeschaltet. Gleichzeitig wurde eine

leichte Dampfstrémung von unten nach oben eingestellt.

Die zugefiihrte Leistung war fiir alle Stibe anndhernd gleich groB und ent-
sprach der auf den Profilstufen der Abb. 4238-3 angegebenen Nachwidrmeleistung
mal 1,62, Dies fiihrte zu einer mittleren Aufheizrampe von 10,5 K/s. Diese
Aufheizrampe wurde so gewdhlt, um das Ergebnis des Brennstabsimulators voller
Linge mit Ergebnissen von verkiirzten Brennstabsimulatoren vergleichen zu

k6nnen.

Obwohl die Daten, die vom Rechner auf Band genommen wurden noch nicht aus-

gewertet werden konnten, kann folgendes festgestellt werden:
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- Bei 600°C und praktisch isothermem Zustand in der Teststrecke betridgt der

Anfangsinnendruck 70 kp/cmz.

- Der Stabinnendruck stieg im Maximum auf 75,6 kp/cm2 an und der Berst-

druck lag schlieBlich bei 58,6 kp/cmz.
- Die Maximal- und Bersttemperatur betragen ca. 880°C.

- Es herrschte nur eine geringe azimutale Temperaturdifferenz auf dem

Zirkaloyhiillrohr.,
- Die maximale Berstumfangsdehnung betrug 51,2%.

- Umfangsdehnung mit mehr als 337 blieben auf eine Linge von drei Stab-

durchmessern begrenzt.

- Das Verformungsbild ist ebenfalls dem schon an verkiirzten Brennstab-
simulatoren gefundenen sehr dhnlichund weist trotz recht geringer azi-
mutaler Temperaturunterschiede eine leichte Unsymmetrie an der Berst-—

stelle auf, (Abb. 4238 -4)

~ An den Stellen der Abstandshalter treten praktisch keine plastischen

Verformungen auf,

-~ An der axialen Verteilung der Dehnung ist der EinfluB der Kithlung

durch den strdmenden Dampf zu erkennen. (Abb., 4238 - 3 -5),

Das gefundene Ergebnis bezliglich Druck, Temperatur und Umfangsdehnung steht

in keinem Widerspruch zu vergleichbaren Versuchen an verkiirzten Brennstab-

simulatoren in Luft. ¢
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Hullrohr Nr.: 36
Beheizte Ldnge: 3,90m
Atmosphire : Dampf
Aufheizrate: ~10K/s

Berstdehnung : 51/,
Bersttemperatur : ~880°C
Berstdruck : ~59bar

LA B RN A R S

Abb. 4238 - 5 Geborstenes Zircaloy-Hiillrohr voller Linge

typische Deformationsform im Bereich der Berststelle
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4239 TUntersuchungen zum EinfluB der GrdBe und Form von Kiihlkanalblockaden
auf die Kernnotkiihlung in der Flutphase eines Kihlmittelverlust-

st8rfalles (FEBA -~ Programm +))

(S. Malang, S. Barth, W. Gdtzmann, K. Hitzig, P. Ihle,
H. Kreuzinger, K. Rust, He. Schneider - IRB)

Ziel dieser Arbeit ist es, den EinfluB einer durch aufgeblihte Brennstab-
hiillen entstandenen Kiihlkanalblockade auf die Kiihlwirkung hinter der Blocka-
de wihrend der Flutphase zu bestimmen. Die GrdB8e und die Form der Blockade

werden variilert.

Arbeiten im Berichtszeitraum

Abgeschlossen wurden:

- Versuche an der 5-Stab-Reihe mit Lochplatten als Kiihlkanalblockade,
Blockadefaktor 62 7 und 90 Z.

Begonnen wurden:

= Entwurf der Teststrecke fiir ein 5 x 5 Biindel fiir Stdbe mit 3.90 m be-
heizter Linge
—~ Entwurf einer Ersatzteststrecke fiir die 5-Stab-Reihe

-~ Vorversuche zur Umstromung von Blockaden

Fortgesetzt wurden:

— Darstellung der MeBwerte
- Versuchsauswertung

- Erweiterung des Rechenprogramms HETRAP

.|.)

FEBA = Flut - Experimente mit blockierten Anordnungen
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1. Durchgefiihrtes Versuchsprogramm

1.1 Parameterbereich

konstante Werte

Anzahl der Stibe 5 in Reihe
Stabdurchmesser 10, 75 mm
Stabteilung 14,3 mm
beheizte Linge 290 cm
axiales Leistungsprofil Cosinus-Profil

in 7 Stufen angendhert

Nachwidrmeleistung ANS~-Standard

Variierte Werte

Flutrate (konstant in jedem Ver~ 1,5 - 10 cm/s
such) ' o
Stabtemperatur bei Flutbeginn 600 - 800°C

Systemdruck (konstant in jedem 1,0 - 4,5 bar

Versuch)
Niveau der Nachwidrmeleistung 100 - 120 7
Flutwassertemperatur (konstant
in jedem Versuch) 40 - 80°C
Blockadetypen (s.Abb. 4239-1) Lochplatte
Blockadefaktor 62 7% und 90 7 gleichmdBige

90 7 ungleichmidBige Versperrung

1.2 Ergebnisse

Ein Uberblick iiber die bisherige Auswertung der im Berichtszeitraum durch-
gefiibrten Versuche best#dtigt die im PNS-Halbjahresbericht 1976/2 /1/ auf-
gezeigten Tendenzen, Bei allen bisher durchgefiihrten Versuchen mit
blockierten Kandlen hat es sich gezeigt, daf die Kiihlwirkung hinter der
Blockade immer hSher war als in ungestdrter Geometrie,

Wenn die vom unteren Biindelende aufsteigende Benetzungsfront etwa die Hi#lfte
des Weges bis zur Blockade zurilickgelegt hat, entsteht hinter der Blockade
eine zweite Benetzungsfront, die sich ebenfalls nach oben bewegt, aber mit

etwas kleinerer Geschwindigkeit.
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Bei Flutraten grdBer 5 cm/s entsteht, obwohl keine Heifleinspeisung vor-
liegt, eine 3. Benetzungsfront am oberen Bilindelende, die sich mit der 2.
Benetzungsfront trifft. Der Grund fiir diese dritte Front ist die kleinere

Stableistung in diesem Bereich.
Die Erliuterung der Vorgédnge,die in allen Versuchen, auch bei 90 % Ver-
sperrung der Kiihlkandle, #hnlich verliefen, ist anhand der Ergebnisse aus

einem Versuch am anschaulichsten zu geben:

1.2,1 Blockadefaktor 62 7%, gleichmiBige Versperrung aller Kiihlkan#dle durch

Gitterplatte Typ A

Die in Abb. 4239-2 gezeigten Ergebnisse des Versuchs Nr. 74 wurden mit

folgenden Daten ausgefiihrt:

~ Lineare max. Stableistung 27,5 W/cm
- max. Stabausgangstemperatur 770°¢C

- Flutwassertemperatur 40°¢

- Flutrate, kalt 5 cm/s
- Systemdruck 4,5 bar

- und als Blockade eine Gitterplatte,
in der Mittenebene angeordnet, mit

einem Blockadefaktor von 62 7%

Auf der Zeitachse ist der Ablauf der Flutphase von O bis ca. 220 sec. zu

erkennen.

Die vier dargestellten Hiillrohrtemperaturen wurden in den auf dem rechten
Teil des Bildes skizzierten axialen H8hen unterhalb und oberhalb der

Blockade gemessen,

Die Temperatur vor der Blockade steigt zu Beginn der Flutphase noch etwa
40°¢ an, bevor sie mit zunehmendem Gradient abf&llt. Der Stab wird an dieser
Stelle nach ca. 150 sec. benetzt. Nach der Blockade steigen die Temperaturen
unter diesen Flutbedingungen nicht mehr an; unmittelbar hinter der Blockade

fallen sie sogar steil ab, wie der Verlauf bei Niveau +35 zeigt. Die Aus-

wirkungen der Blockade sind bis zum oberen Biindelende erkennbar.
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Das Niveau +870 nach der Blockade wird nach ca. 200 sec. benetzt, das Niveau

+1120 etwa 20 sec spéter.

Die erhdhte Kiihlung hinter der Blockade ist auch aus der optischen Be-

obachtung erklirbar.
Sie wird verursacht durch zwei Effekte:

1. Beim Einsetzen des Dampfstofes zu Beginn des Flutvorganges wirken die
Erweiterungen beim Austritt aus der Blockade als Tropfenzerstduber, wo-
bei die Stelle der intensivsten Kithlung einige Zentimeter hinter der

Blockade liegt.

2. Nach kurzer Zeit sammelt sich im Totraum direkt hinter der Blockade
Wasser, das durch den Freistrahl des Zweiphasengemisches stark in Be-
wegung gehalten wird. Hierdurch wird dieser Bereich in der Folge auch

besser gekiihlt als der Bereich vor der Blockade.

Die groBe Reichweite der besseren Kiihlwirkung bis an das obere Biindelende
folgt aus der grdBeren Dampfproduktion, verursacht durch das raschere

Ausspeichern der Warme im Vergleich zum ungestSrten Biindel,

Die Auswertung der MeRBdaten ergab die in Abb. 4239-3 beispielhaft gezeigten
Wirmeiibergangszahlen. Uber der Flutzeit in sec. sind die Wirmelibergangszahlen
in logarithmischem MaBstab aufgetragen, berechnet fiir die im rechten Teil

des Bildes skizzierten axialen Héhen.

Es ist anzumerken, daf die hier gezeigten Wirmelibergangszahlen (ak) auf die
Temperatur des Flutwasser (Tk) und nicht - wie iiblich - auf die SHttigungs-

temperaturen (Ts’ as) bezogen sind. Die Umrechnung erfolgt nach:

Wie die Abbildung zeigt, steigt der Wirmelibergang nach Beginn der Flutphase
unmittelbar hinter der Blockade auf etwa den doppelten Wert an, der sich

vor der Blockade ergibt und bleibt in etwa konstant bis zum Benetzen dieser
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Am oberen Bilindelende, in einer Zone kleinerer Stableistung, steigt der Wirme-—

iibergang ebenfalls zu Beginn iliber den Wert vor der Blockade und bleibt dann

liber lange Zeit konstant.

Vor der Blockade zeigt der zeitliche Verlauf des Wirmeiibergangs ziemlich

genau das gleiche Bild wie in ungestdrter Geometrie und gleichen Flut-

parametern. Zahlenbeispiel fiir den WUG in verschiedenen zeitl. Abschnitten

der Flutphase (s. Abb. 4239-3):
30 - 150/200 ~ 5000 - 600 (W/m> ° K)
30 - 200/300 - 5000 - 600 (W/m2 * K)

vor der Blockade
nach der Blockade

Abb. 4239-4 zeigt den zeitlichen Verlauf des Widrmeflusses an der Stabober-

fldche, berechnet filir angegebene MeBstellen.

1.2.2 Blockadefaktor 62 Z und 90 7 gleichmdBige Versperrung und 90 7 un-—

gleichmiBige Versperrung aller Kiihlkandle

Die in den folgenden Abbildungen gezeigten Ergebnisse der Versuche Nr. 70,

106 und 116 wurden mit folgenden Daten ausgefiihrt:

Versuchs-Nr. - 70 106 116
Blockadetyp - A B C
Blockadefaktor % 62 90 90
Unterkanalblockade - gleich- ungleich- ungleich-
miRig mifRig miBig
Systemdruck, abs. bar 3.5 2 1.5
Max. Stabausgangstemperatur °c 770 870 810
Max. Kastentemperatur °c 510 630 580
Max. lineare Stableistung W/em 27.5 27.5 27.5
laseschviniselc G0 aars . 2. 3
Flutwassertemperatur ° 40 40 40

In den Abb. 4239-5 bis Abb. 4239-10 liegen die angegebenen MeBebenen 1: 50 mm

unterhalb, 2: 35 mm oberhalb und 3: 235 mm oberhalb der jeweiligen Blockade,

die in der Mittenebene angeordnet ist. Die Blockadetypen A, B und C sind in

Abb. 4239-1 dargestellt,
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Der wesentliche Unterschied der in Abb. 4239-5 dargestellten beiden Versuche
ist der Blockadefaktor. Beide Blockadetypen filihren zu verbessertem Wirme-

iibergang hinter der Blockade im Vergleich zum Bereich vor der Blockade.

Die kiirzere Benetzungszeit im Fall A ist auf den hdheren Systemdruck zuriick-
zufiihren. Die etwas niedrigere Ausgangstemperatur der Stdbe und der Kasten-
wand wirken in der gleichen Richtung, haben jedoch wesentlich geringeren

EinfluB.

Abb., 4239-6 zeigt einen Versuch mit dem Blockadetyp C. Die Ergebnisse ver-
mitteln einen Eindruck vom Kiihlmechanismus bei umstrBmter Blockade. Die

Interpretation dieser Versuchsreihe ist noch nicht abgeschlossen.
In den Abb., 4239-7 bis 4239-10 sind die fiir die angegebenen MeBRstellen er-
mittelten Wirmefliisse an der Staboberfliche und die Wirmeilibergangszahlen

dargestellt,

1.3 Erweiterung des Rechenprogramms HETRAP

Wie im vorigen Halbjahresbericht /1/ festgestellt wurde, ist ein besonderes
Problem der Unterschied im thermischen Verhalten zwischen dem Brennstab und

dem Heizstab, bedingt durch ihren unterschiedlichen Aufbau und die unter-
schiedlichen Materialien. Diese beide Stidbe weisen bei gleicher transienter
Stableistung in der Regel unterschiedliche Temperaturen an der Stabober-

fliche auf, auch wenn identische Transienten fiir den Wirmelibergangskoeffizienten
als Randbedingungen vorausgesetzt werden. Wie vor einem halben Jahr berichtet,
wurde daher eine Option des Rechenprogramms HETRAP entwickelt, um das Temperatur-
profil im Brennstab und im elektrisch beheizten Simulator parallel zu be-

rechnen, wodurch auf die Qualitdt der Simulatoren geschlossen werden kann.

Ein idealer Brennstabsimulator sollte jedoch zu jedem Zeitpunkt und an jeder
Stelle der Staboberfldche einen Wirmestrom besitzen, der identisch ist mit dem
des Brennstabes. Da aber der Heizstab im allgemeinen ein unterschiedliches
WirmespeichervermSgen und andere Zeitkonstanten aufweist, sind verschiedene
Transienten hinsichtlich der Leistungszufuhr fiir die beiden St#be Voraus-
setzung, wenn gleiche Wirmestrdme an den Staboberflichen erzielt werden

sollen.
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Aus disem Grund wurde eine Methode entwickelt zur Bestimmung der zeitlichen
Leistungszufuhr fiir den elektrisch beheizten Stab mit dem Ziel eine gute

Simulation zu erreichen.

Grundsitzlich gibt es zwei M8glichkeiten, die Leistungszufuhr abhingig von

der Zeit zu bestimmen:

1. Die Leistungstransiente wird vorprogrammiert ohne irgendwelche Riick-
kopplung der gemessenen Stabtemperatur oder des Widrmelibergangs auf die

Leistungszufuhr,

2. Die Leistungstransiente wird im On -Line Betrieb unter Verwendung eines
Process Computers geregelt unter Riickkoppelung der gemessenen Stab-

temperatur.

Da aber eine vorprogrammierte Leistungstransiente stets nur so genau ist wie
die Vorausbestimmung der Wirmelibergangsverhiltnisse, was z.B. mit Rechen-

programmen wie RELAP geschehen kann, wire mit der zweiten M’dglichkeit eine

bessere Simulation zu erreichen.

Die Grundidee fiir ein derartiges Regelsystem ist in Abb., 4239-11 dargestellt,
welches sich selbst erkldrt, Es ist jedoch daruafhinzuweisen, daB unter
"Einheiten" Funktionen zu verstehen sind, die durch getrennte Rechner ausge-
fiihrt werden kdnnen oder durch einen Computer mit der Leistungsfihigkeit

von beispielsweise einer PDP-8 ausgelibt werden kdnnen.

Zu diesem Zweck wurde dem HETRAP-Rechenprogramm eine weitere Option hinzu-

gefiigt.

Das Verhalten des proportional-integral wirkenden Reglers mit Vorhalt
(PID-Regler) ist durch folgende Funktion gekennzeichnet:

t
ag = al+ F_ - Ag” Ly . 44" /9B g Aq" . dA . HCAP

M Mo s
P 4y D dt T g
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Dabei bedeuten:

Fp’ FD’ FI Faktoren

HCAP Wirmekapazitdt des Heizstabes

qﬁ Stableistung des Heizstabes

qé Stableistung des Brennstabes

Aq" = qg - 4y Differenz der Stableistungen von Brennstab und
Heizstab

t Zeit

2, SchluBfolgerungen und Ausblick auf den weiteren Fortgang der Arbeiten

Die bisherigen Ergebnisse zur Durchstrdmung und Vorversuche zur Umstrdmung
von Blockaden ergaben qualitative Ergebnisse. Eine Ubertragung der quantita-
tiven Werte auf Reaktorverhdltnisse ist jedoch noch nicht zul#ssig. In der
untersuchten 5-Stab-Reihe ist der Wandeinfluf relativ groB und der EinfluRB
der Form der Blockade (Einlauf-Auslauf der 2-Phasen-Strdmung durch den
blockierten Bereich) noch nicht untersucht. AuBerdem muf das Zusammenwirken
von Durchstrdmung und Umstrdmung in einer grdferen Anordnung untersucht
werden. Eine theoretische Synthese der beiden zunichst getrennt zu unter-
suchenden Effekte erscheint nicht m8glich und wire nicht ausreichend ab-

sicherbar,

Aus diesen Uberlegungen ergibt sich das in Abb. 4239-12 dargestellte Programm,
das mit den in Abb. 4239-13 skizzierten Anordnungen durchgefiihrt werden

wird.

Die Versuche mit der 5-Stab-Reihe und den Hiilsenblockaden werden im 2. Halb-
jahr 1977 durchgefiihrt und die 5x5-Biindel-Untersuchungen werden vorbereitet,

Der voraussichtliche Versuchsbeginn der Bilindel-Experimente ist Anfang 1978,

Literatur

/1/ S. Malang et al.
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4240 Coreschmelzen von LWR

4241 Experimentelle Untersuchung der Abschmelzphase von U02-
Zircaloy-Brennelementen bei versagender Notkiihlung
(S. Hagen, A. Griinhagen, H. Malauschek, H. Schiilken,

K. Wallenfels, RBT-IT)

Einleitung

In dem im vorigen Halbjahresbericht beschriebenen Versuchskessel haben wir
mit Blindelexperimenten zur Untersuchung des Abschmelzverhaltens von LWR-
Brennelementen begonnen. Es wurden Experimente in nicht-oxidierender und
oxidierender Atmosphire durchgefilihrt. Bei diesen ersten Versuchen in
oxidierender Atmosphire war das Sauerstoffangebot geringer als es fiir die
m8gliche Oxidation des gesamten Hiillrohres bei dem benutzten Temperatur-—
verlauf notwendig war. Es soll das Oxidations~ und damit Schmelzverhalten
fiir Kernbereiche mit Dampfmangel untersucht werden. Die folgende Ab-
schitzung zeigt, daB Mangel an Wasserdampf unter bestimmten Bedingungen

im Core auftreten konnte.

Die Dampferzeugung im Reaktor wird stark vom Unfallverlauf abhéngen.
Rechnungen des IKE 17],2;7 und der KWU 1?3;7 ergaben folgende Dampfraten

als Funktion des anfdnglichen Wasserstandes:

Wasserstand Dampfrate
[en [ 1?ig/sec/Stab;7
40 32 -8 * = 35 cm von Kern-
205 * 130 - 20 unterkante
geflutet 750 - 100
geflutet 2000 - 800

Die ersten 3 Angaben wurden vom IKE mit dem NURLOG-Programm (40 cm) und
dem MELSIM-Programm (205 cm, geflutet) berechnet. Der 4. Wertebereich fiir
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die Dampfrate wurde von Hassmann mit dem BILANZ-Programm bestimmt.

Der Wasserdampfbedarf steigt mit der Temperatur und der Geschwindigkeit
des Temperaturanstiegs. Er liegt fiir Anstiegsraten von 0,1 = 5 °C/sec,
fiir 1000 °C bei 3 - 30 mg und fiir 1850 °C bei 100 - 900 mg/sec filir einen
3 m langen Stab.

Wenn man von der ErhShung der Dampfrate bei Beginn des Abtropfens der
Schmelze in das im Kessel stehende Wasser absieht, nimmt die Dampfrate mit
der Zeit ab. Der Dampfbedarf dagegen wichst wegen der steigenden Temperatur.
Der Vergleich zwischen Dampfangebot und -nachfrage zeigt, daB der fiir die
volle Oxidation notwendige Dampf annihernd nur im anfdnglich voll ge-

fluteten Kern vorhanden ist.

Versuche in He

Abb, 4241-1 und 2 zeigen die in He aufgeheizten Brennstabbiindel. Es wurden
jeweils 7 Brennstabsimulatoren und 30 bzw. 36 Reflektorstibe benutzt. Die
Brennstabsimulatoren bestanden aus: W-Stab, U02—Ringpe11ets und Hillrohr.

Als Reflektorstidbe wurden Zircaloy-Hiillrohre verwendet.

Die Anordnung der Stibe ist unter den Fotografien wiedergegeben. Der je-
weils linke Querschnitt gibt das volle Biindel wdhrend des Versuches wieder.
Die beiden Schnitte in der Mitte und auf der rechten Seite entsprechen

dem Rest des Biindels, wie er auf den Fotografien wiedergegeben ist, Von
den Reflektorstdben sind hier nur noch die durch die heruntergelaufene

Schmelze angeschweiften Hiillrohre vorhanden.

Der Zentralstab besitzt einen unabhingigen Heizkreis. Bei dem in Abb. 1 dar-
gestellten Versuch wurde im Zentralstab die gleiche Leistung wie in den
umgebenden Stdben zusammen erzeugt. Fiir das Biindel in Abb. 2 dagegen haben
wir ein Verhiltnis von der im Zentralstab zu der in den umgebenden Heiz-
stdben freigesetzten Leistung von 1:10. Daher zeigt das Abschmelzverhalten
bei dem Versuch in Abb. 1 noch Erscheinungen, die denen des Einzelstabes
shnlich sind. Auf dem Bild auf der rechten Seite sieht man am Zentralstab
das typische Ausbilden von groBen Schmelznasen. Diese bleiben am Stab
haften und erhalten so fiir ldngere Zeit die Einwirkung des Zircaloys auf

das UOZ'
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Ferner zeigen die Bilder die Tendenz der herablaufenden Schmelze, zwischen
den St#dben zu erstarren. Bei ausreichender Schmelzbildung sammelt das
Schmelzgut sich am Boden und dringt dort in die Ldcher der Kupferelektrode

ein.

Dieser Abschmelz— und Erstarrungsverlauf erlaubt folgende zwei Annahmen

zum mdglichen Verhalten der Schmelze im Core:

1. Uber dem Restwasser eines anfinglich ganz gefluteten Kerns bildet sich

durch die erstarrende Schmelze eine feste Bodenschicht,

2. In einem trockenen Kern kann die in grdBeren Mengen herablaufende Schmelze
die L8cher des sich mit-aufheizenden Bodens (Rost und Stauplatte) durch-

dringen.

Die Abb. 2 zeigt im oberen Bereich Reste von Ringpellets, iiber denen das
Hlillrohr abgeschmolzen ist, ohne dabei auch das Pellet ganz mit abzu-
schmelzen. Dies hat in diesem Biindel zwei Griinde: Die bevorzugte Heizung

in den Ringstdben 148t nur ein flaches Temperaturprofil entstehen, so daB
ein langsameres Eindringen des Zircaloys erfolgt. Die Biindelanordnung be-
wirkt die Absorption des Restsauerstoffes im He und verhindert damit die
Bildung von diinnen Oxidhiuten im inneren Bereich. Dadurch kann das Zircaloy
leichter abflieBen. Die Form der Pelletreste zeigt aber auch hier, daf die
Stellen des Pellets am meisten abgeschmolzen sind, die dem Angriff des
Zircaloys am stdrksten ausgesetzt waren (Aufschmelzen von den Pellet-

st8Ben her).

Biindelversuche in oxidierender Atmosphire

Fiir diese ersten Bilindelversuche in oxidierender Atmosphdre haben wir aus
experimentellen Griinden He/Oz—Gemische mit 20 7 Sauerstoff anstelle von
Wasserdampf als oxidierendes Medium verwandt. Die Versuche an Einzel-

stdben hatten gezeigt, daB in Sauerstoff sich die gleichen Schichten wie

@

in Wasserdampf aufbauen.
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Die Abb.4241-3 und 4 zeigen Aufnahmen eines Biindels mit Abstandshalter,
dessen Zentralstab bis zu einer Temperatur von 1700 °c aufgeheizt
wurde. Der Zentralstab bestand aus Vollpellets. Er war von 6 beheizten
Brennstabsimulatoren und 32 Reflektorstdben umgeben. Auf der Abb. 3
sieht man das Verhalten des Abstandshalters und des Zentralstabes mit
zunehmender Temperatur, Bis 1400 °C sind noch keine Schmelzerscheinungen
am Abstandshalter zu erkennen. Bei 1550 °C ist der Abstandshalter voll-
kommen weggeschmolzen. In der hier vorhandenen Biindelanordnung hat die
Hiille und der Abstandshalter praktisch die gleiche Temperatur. Bei den
Einzelstabversuchen war die Temperatur des Abstandshalters niedriger
als die der Hiille. Daher schmolzen dort die letzten Teilstiicke des Ab-

standshalters erst bei deutlich h8heren Temperaturen der Hiille ab.

Die folg. Aufnahmen der Abb.4241-3 zeigen, daB durch den Schutz der ent-
standenen Oxidschicht die Hiille erhalten bleibt. Es wird damit die schon
bei den Einzelstabversuchen gefundene stabilisierende Wirkung der oxi-
dierenden Atmosphire bestdtigt., Das gleiche Verhalten erkennen wir in
Abb. 4. Dort sehen wir den Zentralstab nach dem Abkiihlen mit den auf

ihm erstarrten Schmelzresten des Abstandshalters. Es sind Aufnahmen von
den zwei gegeniiberliegenden Beobachtungsrichtungen wiedergegeben.

Durch den Mangel an Sauerstoff ist die Oxidation bevorzugt in der unteren

Hdlfte erfolgt.

Die axiale Abhdngigkeit von der Oxidation macht sich noch stérker in den
folgenden beiden Experimenten bemerkbar. Bei ihnen {iberschritt die Tempe-
ratur des Zentralstabes die Schmelztemperatur des Zircaloys. Im ersten
Versuch wurde der Zentralstab auf 2050 °C aufgeheizt. Abb.4241-5 zeigt Auf-
nahmen in den verschiedenen Abbaustadien nach dem Abkiihlen. Das Experi-
ment wurde in einem He/20 % 02-Gemisch Aur~lgefiihrt. Im Versuchskessel
stand damit nur ungefi#hr die Hilfte der zur vollen Oxidation der 7 Brenn-—

stabsimulatoren notwendigen Sauerstoffmenge zur Verfligung.

Die gewlinschte Durchstrfmung des Biindels von unten nach oben stellt sich
durch Konvektion von selber ein. Durch die bevorzugte Aufheizung des
Gasgemisches im Innern des Biindels steigt das Gas an den St#ben empor

und kithlt sich dann beim Herabfallen an der kalten Kesselwandung wieder ab.
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Die Aufnahmen zeigen, daf nur die untere Hilfte des Zentralstabes so
stark oxidiert ist, daB beim Uberschreiten der Schmelztemperatur des
Zircaloys ein Abschmelzen der Hiille vermieden wurde, Bei Gasmangel er-
folgt also die Oxidation von unten beginnend nur iiber einen Bereich,

der dem Gesamtangebot von Sauerstoff entspricht.

Abb. 4241-6 gibt Fotografien eines Biindels wieder,bei dem zusdtzlich der
Zentralstab von einer der beiden Beobachtungsseiten durch einen Gas-—
strahl mit einem Sauerstoffstrom von 1,5 g/min angeblasen wurde.

Die erste und dritte Aufnsahme zeigt die Seite des Blindels, die zusdtz-—
lichen Sauerstoff erhielt. In dem zweiten und vierten Bild ist die ent-
gegengesetzte Seite dargestellt., Man sieht deutlich .den lédngeren
Oxidationsbereich auf der Seite der zus#dtzlichen Sauerstoffzufuhr. Diese
Ergebnisse zeigen, daB in sehr kurzen Abstidnden sich unterschiedliche
Oxidschichten ausbilden k&dnnen, wenn der Sauerstoffgehalt der vorbei-

stromenden Atmosphédre entsprechend variiert.

An den Aufnahmen der Versuche in oxidierender Atmosphdre sieht man
ferner, daf die herablaufende Schmelze eher zwischen den Stdben er-
starrt, als daB sie zum Boden herabtropft.

Die Blindelexperimente in oxidierender Atmosphdre werden durch Versuche

mit variablem Dampfangebot fortgesetzt.

Literatur:

1. H. KSrber, Untersuchung des Einflusses einiger wichtiger Kenngr&Ben

beim hypothetischen Kernschmelzunfall, IKE-Bericht 2-12, Januar 1975.
2. Programmbeschreibung MELSIM, Bericht in Vorbereitung.

3. Hassmann, K., Private Mitteilung.



~4,23-

000 - 000 e O

OO® @00 0@ - Nel BN Ny
- ®0@00 . 000 - - 00®
00® @00 @ @0 - e @
000 - 000 O C

ABB. 4241-1:

IM HE AUFGEHEIZTES BUNDEL. DIE MAXIMALE TEMPERATUR DES ZENTRAL-
STABS BETRUG 1850 °C. IM ZENTRALSTAB WURDE DIE GLEICHE LEISTUNG
WIE IN DEN 6 UMGEBENDEN STABEN ZUSAMMEN ERZEUGT.
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ABB. 4241-2:
IN HE AUFGEHEIZTES BUNDEL. DIE MAXIMALE TEMPERATUR DES ZENTRAL-

STABES BETRUG 2200 °C. DIE LEISTUNG IM ZENTRALSTAB ERREICHTE
NUR 1/10 DER LEISTUNG IN DEN 6 UMGEBENDEN STABEN.
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ABB. 4241-3:

ABSCHMELZVERHALTEN DES ABSTANDSHALTERS IN DER BUNDELANORDNUNG IN OXIDIERENDER
ATMOSPHARE. DER ZENTRALSTAB ENTHALT VOLLPELLETS. DIE TEMPERATUREN (°C) SIND AUF
GEGENUBERLIEGENDEN SEITEN GEMESSEN: DIE OBERE AUF DER HULLE 1 CM UBER DEM ABSTANDS-
HALTER, DIE UNTERE AUF DEM ABSTANDSHALTER.
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006 &00 ESTE DES AB HALTERS, DER AM
orol I Y Yole RESTE DES ABSTANDSHALTERS, DER
CO0é @00 ZENTRALSTAB AUS VOLLPELLETS DURCH AUF-
OO0 000 HEIZEN AUF 1700 °C ABGESCHMOLZEN WURDE

OJORNOIOK

(GEGENUBERLIEGENDE SEITEN)D.



ABB. 4241-5:
IN OXIDIERENDER ATMOSPHARE AUFGEHEIZTES BUNDEL. DIE TEMPERATUR DES ZENTRALSTABES

ES STAND NUR DIE HALFTE DER ZUR VOLLEN OXIDATION NOTWENDIGEN SAUERSTOFFMENGE ZUR

ERREICHTE 2050

VERFUGUNG.
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ABB. 4241-6:

IN OXIDIERENDER ATMOSPHARE AUFGEHEIZTES BUNDEL.

DIE TEMPERATUR DES ZENTRALSTABES ERREICHTE 1950 °c.
IM MITTELBEREICH SIEHT MAN DIE RESTE EINES ABSTANDSHALTERS.

ZUSATZLICHER SAUERSTOFF WURDE VON EINER
SEITE IN DAS BUNDEL GEBLASEN (ROHR AM BODEN DES BILDES).

-8ey-



-429-

4243 Versuche zur Erfassung und Begrenzung der Freisetzung von Spalt- und

Aktivierungsprodukten beim Coreschmelzen.

(H. Albrecht, V. MatschoB, K. Nolte, H. Wild, IRCH; D. Perinic,
H. KnauB, A. Mack, B, Stuka, RBT-PA; M.F. Osborne, Delegierter der
US-NRC)

Einleitung

Die wesentlichen Arbeiten im Berichtszeitraum lassen sich wie folgt zusam-—

menfassen:
1. AbschluB der Freisetzungsversuche mit inaktivem Schmelzgut;
2, Bereitstellung der MeBtechnik fiir Versuche mit aktivem Schmelzgut;

3. AbschluB des Probebetriebes der Fissium—Anlage, in der fiir das weitere

Versuchsprogramm Pellets aus UQ, mit Beimischungen der wichtigsten

2
Spaltprodukte in schwach aktiver Form hergestellt werden;

4. Durchfiihrung erster Freisetzungsversuche mit schwach aktivem Schmelzgut

(Fissium bzw. aktivierten Stahl- und Zircaloy-Proben);

5. Vorbereitungen zum Umbau der Schmelzanlage SASCHA fiir Schmelzversuche

mit Coriummengen im kg-Bereich.

1. TFreisetzungsversuche mit inaktivem Schmelzgut

Die in frilheren Berichten (1,2,3) beschriebenen Versuche mit inaktiven
Corium-Proben von 30 g wurden mit 2 weiteren Experimenten unter Argon (bei

1,5 bar, T__ = 2550/2620°C) abgeschlossen.

Die wichtigsten Ergebnisse, die z.T. schon an anderer Stelle (2,3,4) dis-

kutiert wurden, seien hier noch einmal zusammengestellt.
Die Freisetzung der Corium-Komponenten
Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Zr, Sb, Sn und U

hingt in folgender Weise von den verschiedenen Versuchsparametern ab:



Temperatur:

Atmosphére:

Druck:

~430-

Es wurde eine Zunahme um 2 GréBenordnungen im Intervall 2100°C

...2900°C ermittelt; dies gilt fiir

- die Atmosphidren Luft und Argon
- Aufheizgeschwindigkeiten von 120°C/min

- Haltezeiten von 2-8 min bei maximaler Temperatur,

Luft und Argon hatten bis zum Einsetzen des Stahlsiedens (s.u.)
fiir die meisten der o.g. Elemente einen #hnlichen EinfluB auf
die Freisetzung, vgl. Abb. 4243 -1; wesentlich niedrigere Werte
ergaben sich jedoch fiir Uran unter Argon, weil offenbar ein

Teil des UO2 unter Sauerstoffabgabe in UO bzw. U iibergeht und
diese beiden Spezies einen wesentlich geringeren Dampfdruck
aufweisen als UO2 (5).

Unter Wasserdampf war die Freisetzung durchschnittlich um eine
GroBenordnung geringer als unter Luft. Dies hatte auch zur Folge,
daB sich mit der bisherigen Analysenmethode (Aktivierungsana-—
lyse) fiir T s 2500°C wegen einer starken Streuung der Ergebnisse
kein konsistentes Bild iiber die Temperaturabhingigkeit der Frei-

setzung gewinnen lieR.

Bei Temperaturen T > 2500°C hdngt die Freisetzung vom Druck ab,
weil durch ihn die Siedetemperatur TS der metallischen Corium-—
Komponenten bestimmt wird. Fiir Corium-E unter Argon gilt z.B.
(3,4):

2600°C  bei 0,8 bar

2800°C  bei 2,2 bar.

S

s
Wie die Tabelle 4243~1 am Beispiel von 4 Elementen zeigt, nahm
die Freisetzung bei Uberschreitung des Siedepunktes unter Argon
sehr stark zu; unter Luft war dieser Effekt weniger stark aus-
gepridgt, und unter Wasserdampf trat er — wahrscheinlich infolge
der gegeniiber Luft noch verstirkten Oxidationswirkung ~ in dem
hier betrachteten Temperaturbereich (bis 29OOOC) iiberhaupt nicht

in Erscheinung.

Die Str¥mungsgeschwindigkeit beeinfluBt das Transportverhalten der freige-

setzten Produkte, insbesondere der leichter fliichtigen Stoffe wie Mn, Sb und

Sn. Bei 10 1/min Durchsatz und gleicher Gesamtfreisetzung gelangt ein 3-10

fach h6herer Anteil dieser Produkte auf die MeBfilter als bei 1 1/min.
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Cr
Sn
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Mn
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Sn
Sb
Mn
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Co Steam
Fe
Cr
| Sb
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Total Release [ %]

Temperature : 2700#100°C
Pressure: 1,5-2 bar

Abbildung 4243-1: EinfluB der Atmosphire auf die Freisetzung der Corium-

Komponenten. In den Einzelwerten sind die Ablagerungen
im Transportsystem und auf den MeBfiltern enthalten. An-
gaben flir Mo und Zr sind weggelassen, weil bei der akti-
vierungsanalytischen Bestimmung dieser Elemente in Ge-

genwart von Uran groBe Unsicherheiten auftreten, vgl. (2).



Tabelle 4243 -1,

Freisetzung einiger Elemente im Temperaturbereich des Siede-
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punktes TS der metallischen Corium-Komponenten (Fe,Cr,Ni) in

Prozent der Ausgangszusammensetzung. Fiir jede Atmosphire ist

links eine Spalte mit Ergebnissen fiir T < TS und rechts eine

Spalte fiir T > TS aufgefiihrt.

Argon Luft Wasserdampf
p (bar) 1.9 0.8 1.5 1.0 1.5 1.5
Tmax(OC) 2650 2750 2600 2800 2560 2900
Fe 0,16 7,6 0,16 1,29 0,03 0,14
Cr 0,21 7,1 0,23 1,55 0,02 0,10
Sb 3,5 13,4 3,2 12,7 0,52 3,01
U "0,006 1,2 0,016 0,39 0,002 0,01
50} .
20} v ]
o
&iS0l ]
5t |
2..
14
05¢

Abbildung 4243 -2:

02} SRR= SHORT RANGE RELEASE
LRR=LONG RANGE RELEASE .

015

2

4

6 8 10
DURCHSATZ [lImin]

EinfluB des Gasdurchsatzes bzw. der Strdmungsgeschwin-

digkeit auf das Transportverhalten der freigesetzten

Produkte; SRR/LRR > | bedeutet: auf den Glasteilen des

Transportsystems wird ein h8herer Anteil abgelagert als

auf den Membranfiltern, die sich in ca.

Schmelztiegel befinden.

1 m Abstand vom
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Dieser Sachverhalt kommt in Abb. 4243 -2 zum Ausdruck, wo das Verhdltnis

SRR _ Masse der FP auf dem Glassystem direkt iiber dem Tiegel

LRR Masse der FP auf dem Filter

(FP = Freisetzungsprodukte)

liber dem Gasdurchsatz aufgetragen ist.

Diskussion

Bei {iberlegungen zur Reaktorsicherheit sind diese Ergebnisse fiir die Frei-

setzung aus einer im RDB befindlichen Kernschmelze unter folgenden Ge-

sichtspunkten zu bewerten:

a)

b)

c)

Da bei einem LWR-Coreschmelzenunfall der Atmosphirendruck iiber der
Schmelze mit Sicherheit mehr als 2 bar betrdgt und andererseits die
mittlere Temperatur der Schmelze wohl kaum {iber 2700°¢C liegt, ist die
erhthte Freisetzung infolge von Siedevorgingen der oben beschriebenen
Art nicht als realistisch anzusehen. Fiir Sicherheitsbetrachtungen
sollte man daher die Werte der Abb. 4243 ~1 verwenden, die durch Experi-

mente ermittelt wurden, in denen keine Siedevorginge auftraten.

Bei den bisherigen Versuchen mit 30 g Schmelzgut war ein hohes Ober-
flichen/Volumen~Verhdltnis gegeben; es ist daher zu erwarten, daB sich
bei kiinftigen Versuchen mit gr&Beren Schmelzgutmassen niedrigere Werte

fiir die prozentuale Freisetzung ergeben.

Durch Konvektionsstrdme in der Kernschmelze ist nach Fontana (6) eine
erhebliche Verstidrkung der Freisetzung zu erwarten. Dieser Effekt tritt
aufgrund der induktiven Schmelzgutaufheizung auch bei den vorliegenden
Versuchen in Erscheinung. Eine Untersuchung von H. Reineke (7) hat so-
gar gezeigt, daB die Baddurchwirbelung infolge der elektromagnetischen
Kridfte (£ = 50...400 kHz) wesentlich stdrker ist als infolge der freien
Konvektion. Die angegebenen Freisetzungswerte sind also auch aus diesem.

Grund als konservativ zu bezeichnen.
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2. Aufbau eines y-MeBplatzes zur on-line Messung der Freisetzung von aktivem

Schmelzgut

Zur on-line Messung von Freisetzungsprodukten aus aktivem Schmelzgut (akti-
vierte Stahl- und Zircaloyproben bzw. Fissium) wurde die Filterstrecke in der
Weise umgebaut, daB die auf den Membranfiltern abgeschiedenen Aerosole auf-
grund ihrer Aktivitit widhrend des Versuches kontinuierlich gemessen werden
konnen (Abb. 4243 -3),

Der zu diesem Zweck in die Filterbox eingebaute Ge(Li)-Detektor zeigte zu-
nidchst eine stark versghlechterte Energieaufldsung, wenn der Hochfrequenz-
generator der Schmelzanlage eingeschaltet war., Durch sorgfdltige Abschirmung
und Isolierung des gesamten Detektorsystems sowie durch Verwendung einer
separaten elektrischen Spannungsversorgung lief sich dieser EinfluB jedoch
ausschalten.

An der Riickseite des neu konstruierten Filterhalters befand sich in 15 mm
Entfernung das Eintrittsfenster des Ge(Li)-Detektors. Dieser Abstand ist fiir
einen zusdtzlichen Bleiabsorber vorgesehen, der zwischen Filterhalter und
Detektor eingeschoben wird, wenn die Aktivitdt auf dem Filter zu einer zu

hohen Totzeit fiihrt.

Die on-line y-Messung wird wihrend der Aufheizphase eines Schmelzexperiments
bei etwa 600°C begonnen. Dabei wird mit einer MeRzeit von jeweils 50-100 sec
eine Folge von 2048-Kanal-Spektren aufgenommen und auf Magnetband geschrie-
ben (Ubertragungszeit: ca. 0,8 sec). Parallel dazu wird die Temperatur/Zeit-
Kurve aufgenommen, so daB sich jedes MeBintervall eindeutig einem Tempera-
turintervall zuordnen 1#Rt. Da der Temperaturanstieg pro Intervall hdchstens
200°C betrdgt, erhdlt man bei einer maximalen Schmelzbadtemperatur von z.B,
2600°C mindestens 10 y-Spektren (vgl. Abb. 4243-4) und démit einen nahezu

kontinuierlichen Verlauf der Temperaturabhingigkeit der Freisetzung.

Allerdings miissen hier folgende Einschrinkungen gemacht werden:

a) Die erhaltenen Spektren liefern keine Werte filir die Gesamtfreisetzung,

sondern nur fiir den auf die Membranfilter gelangenden Anteil;

b) Fir einige Nuklide, die auch bei den hichsten Temperaturen eine relative
Freisetzung s 1 % aufweisen, wie z.B. Zr-95, reicht eine MeBzeit von

100 sec nicht aus, um eine auswertbare y-Linie zu erhalten.
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Abbildung 4243-4: Gamma-Spektren der freigesetzten Corium-Komponenten (die Peaks von Pb-212 und TL-208

stammen von Zerfallsprodukten des ThOz—Tiegels).
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In diesen Fdllen erhdlt man die Freisetzungsergebnisse erst durch die

nachfolgend beschriebenen off-line Messungen.

Nach Beendigung eines Freisetzungsversuches werden der Tiegel mit dem Schmelz-
gut und alle Teile der Spaltprodukt-Transportstrecke ausgebaut, auf denen sich
nennenswerte Anteile(> | %) der freigesetzten Produkte niedergeschlagen haben.

Es handelt sich dabei um

die direkt {iber dem Tiegel montierte Glasglocke

2 Glasrohre von zusammen 30 cm Linge

alle Filterhalter mit den Haupt- und Kontrollfiltern

das Jodfilter mit etwa 75 cm3 des AgNO
AC-6120

3—imprégnierten Katalysatortrdgers

Die Summe der auf diesen Teilen gefundenen Einzelaktivitdten liefert dann einen

Wert filir die Gesamtfreisetzung der einzelnen Elemente.

3. Fissium—Herstellung

Unter Fissium ist ein Gemisch aus vo,, und verschiedenen Spaltproduktkompo-
nenten zu verstehen. Diese Komponenten repridsentieren Spaltprodukte mit #hnli-
chen chemischen und physikalischen Eigenschaften, ihre Konzentration richtet
sich nach dem vorgegebenen Abbrand. Bei aktivem Fissium enthalten die Kompo-
nenten ein radioaktives Tracernuklid.

Fiir die Freisetzungsversuche ist vorliufig die Herstellung von Fissium mit
zweil verschiedenen Spezifikationen vorgesehen. Fissium I enthidlt die leichter
fliichtigen Spaltproduktvertreter, wdhrend in Fissium II die schwerer fliichti-
gen enthalten sind. Im Folgenden soll hauptsidchlich i{iber die Herstellung von
aktivem Fissium I berichtet werden, weil hierfiir bereits erste praktische

Erfahrungen vorliegen. Die Zusammensetzung von Fissium I ist in Tab. 4243 -2

wiedergegeben.
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Tabelle 4243 -2: Fissium I-Spaltprodukt-Komponenten

Element bzw. Masse Nuklid Halbwerts— Bestrahlungs— Aktivitidt
Verbindung (mg) 2) zelt dauer b) (mC1i)
CsJ+CsZCO3 71+384 Cs-134 2,1 a 7,8 min 0,5
MoO3 592 Mo—-99 66 h 75 min 4
Se 37,5 Se-75 120 d 310 min 0,5
Te 37,5 3-131 © 8 d 8 h 1
cd 13,2 Cd-115 53 h 5h 2,7
Sb 2,5 Sb-124 60 d 13 h 0,5

a) Die Angaben gelten fiir eine 100 g Charge und entsprechen einem Abbrand
von 40 000 MWd/t

13 -1

b) Bei einem NeutronenfluB wvon 8-10 n-cm—z-s

c) Die dem 0.g. Abbrand entsprechende J-Menge wird durch CsJ eingebracht.
Fiir Te gibt es keinen geeigneten Tracer, allenfalls Te-131" mit 30 h

HWZ und niedrigem Bildungsquerschnitt.

3.1. Beschreibung der Anlage FIFA zur Herstellung von aktivem Fissium

Die Arbeiten zur Herstellung von aktivem Fissium werden in 5 gasdichten
Edelstahlboxen iliber Manipulatoren durchgefiihrt (Abb. 4243 -5). Die Boxen sind
miteinander verbunden, damit ein Transport von Material ohne Schleusvorgang
méglich ist. Zur Strahlenabschirmung sind die Boxen mit 250 mm dicken Wasser-—

tanks umgeben.

In Box | befindet sich das Isotopenlager, eine Prdzisionswaage (Genauigkeit
+ 0,1 mg) und eine Dosiervorrichtung. Die Box 2 enthdlt eine Presse und eine
Vorrichtung zum Offnen von Quarzampullen. Das Vermessen der kaltgepreRten
Pellets erfolgt mit einem fest eingebauten Mikrometer in Box 3; in dieser
Box befindet sich auch ein Sinterofen fiir die Fissium II-Herstellung. Die
Vorrichtung zum EinschweiBen der Pellets in Schlauchfolie ist in Box 4 mon-
tiert, wdhrend Box 5 fiir den spidteren Einbau einer Anlage zum EinschweiBen

der Fissium-Pellets in Zirkaloyrohre vorgesehen ist,
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Abbildung 4243 -5: Anlage zur Herstellung schwach aktiver Fissium-Pellets

Im gleichen Raum befindet sich ferner eine Handschuhbox zum Einwiegen der
inaktiven Fissium—-Komponenten in Quarzampullen.

Wegen der z.T. hygroskopischen Eigenschaften der Chemikalien wird die Zu-
luft zu allen Boxen {iber eine Trocknungsanlage auf ca. 15 % Restfeuchte re-—
duziert. AuBer einer Prdzisionswaage (Genauigkeit + 0,1 mg, wie oben) ent-—

hidlt die Box einen Exsikkator mit P205 als Trockenmittel, in dem die Vor-
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ratsbehdlter mit den inaktiven Chemikalien und die Bestrahlungskapseln ge-
lagert werden.
Der Betrieb der Anlage mit aktivem Material wurde Mitte Juni 1977 aufgenom—

men.

3.2, Arbeitsschritte bei der Fissium I-Herstellung

Bei der Herstellung von Fissium I werden die im folgenden ausfiihrlich er-

liuterten 5 Arbeitsschritte durchgefiihrt: .

- Dosieren der inaktiven Fissium-Bestandteile in Quarzampullen

— Aktivierung am FR 2

I

Herstellung von Fissium I-Pulver

~ Pressen der Pellets

y-spektrometrische Untersuchung.

3.2.1. Dosieren der Komponenten

Die Fissium-Komponenten werden in einer Handschuhbox unter trockener Luft-
atmosphire (s.o0.) in Bestrahlungskapseln aus Quarzglas eingewogen. Die
Quarzampullen werden mit einem Stopfen verschlossen und auBerhalb der Box

bei Kiilhlung des Inhalts mit fliissigem N, zugeschmolzen. Die Menge der einzu-

2
wiegenden Materialien richtet sich nach dem vorgegebenen Abbrand (ca. 40000
MWd/t) und der ChargengrdBe., Die Herstellung von -100 g Chargen erwies sich
als sinnvoll, da diese Menge gut zu handhaben ist und auBerdem die Kompo-

nenten noch mit ausreichender Genauigkeit zu dosieren sind.

3.2.2. Aktivierung der Fissium-Komponenten am FR 2

Die Bestrahlungszeiten richten sich nach den in Tab. 4243 -2 angegebenen Werten.
Wegen der aus der Aktivierung von kurzlebigen St8rnukliden resultierenden
unterschiedlichen Kiihlzeit muf die Bestrahlung am FR 2 nach einem festge-
legten Zeitplan erfolgen. Nach der Aktivierung von Cs, Mo, Se, Te und Cd sind
3 Tage Kiihlzeit zum Abklingen kurzlebiger Aktivitdten ausreichend, lediglich
bei Sb muB wegen Sb-122 mit 2,7 d Halbwertszeit eine Kithlzeit von 30 d einge-
halten werden. Die kurzen Halbwertszeiten von Mo-99 (66 h) und J-131 (8,04 d)



—441~

erfordern die Bestrahlung m8glichst kurz vor der Herstellung der Fissium—
Pellets. Die Bestrahlungsbedingungen sind auBerdem so gewdhlt, daf die

Aktivitdt dieser beiden Nuklide hbher liegt als bei den anderen Komponenten

mit ldngerer Halbwertszeit.

Durch Probebestrahlungen wurde nachgewiesen, daR die Ausgangsstoffe keine Verun-
reinigungen enthalten, die nach der Aktivierung den y-spektroskopischen

Nachweis der Freisetzungsprodukte stdren,

3.2.3. Herstellung von Fissium I-Pulver

Nach der Bestrahlung am FR 2 werden die Quarzampullen in box 2 gebffnet;
hierbei werden die Spitzen der Ampullen mit einer Diamantscheibe angeritzt
und iliber eine Kante abgebrochen. Nach dem Offnen erfofgt das Wiegen in Box 1.
Dann wird der Ampulleninhalt zu dem bereits im Mischbehdlter dosierten U02—
Pulver geschiittet; durch Riickwiegen der leeren Ampullen werden Verluste durch
an der Wand festhaftendes Material erfaBt. Nach 20 min Mischzeit in der
Spexmiihle erfolgt das Chargieren des Fissium-Pulvers fiir den anschlieBenden
PreRvorgang iliber die Dosiervorrichtﬁng in Box 1. Auf das Mischen unter

Schutzgas wird verzichtet, da die Freisetzungsexperimente in der lberwiegen-

den Mehrzahl unter oxidierenden Bedingungen durchgefiihrt werden.

3.2.4. Pressen der Fissium—Pellets

Fiir das Pressen der Pellets ergibt sich aufgrund von Voruntersuchungen fol-
gende Vorschrift: gepreft wird mit einer teilbaren Matrize bei einem Druck
von 3 t/cmz. Das Pelletgewicht ist auf 5 g und der Pelletdurchmesser auf

10 mm festgelegt. Das verwendete UO

2—Pu1ver (Lieferfirma: RBU) weist fol-

gende Eigenschaften auf:

Dichte: 2,29 g/cm3
0:U : 2,11
U-235 : 0,340 7.

Die Matrize wird vor jedem PreBvorgang mit einem O1film benetzt, denn bei der
ursprﬁnglichbvorgesehenen trockenen Verpressung erhalten die Pellets eine zu
geringe mechanische Festigkeit., Das verwendete 0l hat beim Einsatz des Fissiums

ip den Freisetzungsversuchen keinen EinfluB, da der 01film bereits bei Tempe-—

Fs
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raturen unter 600°C verdampft.
Nach dem Wiegen und Ausmessen mit einem Mikrometer werden die Pellets in
Schlauchfolie eingeschweiBt. Die fertigen Pellets weisen eine Dichte von

5,8 g/cm3 und eine H8he von 11 mm auf.

3.2.5. y-spektrometrische Untersuchung der Fissium-Pellets

Die Bestimmung der Aktivitdt der Fissium-Komponenten in den Pellets durch
y-Spektroskopie ermdglicht Aussagen iiber die beim Mischen erreichte Homo-
genitit des Fissium-Pulvers und iiber etwaige Material-Verluste wihrend des
Herstellungsvorgangs. Bei der Untersuchung der ersten Charge von 20 Pellets
zeigte sich, daB die Einzelaktivitdten der Pellets nur um durchschnittlich

+ 9,6 % vom Mittelwert abwichen. Diese Homogenit#t ist als hinreichend gut
zu bezeichnen, da sich das chemische Verhalten der Spaltprodukte bei Konzen-

trationsunterschieden von + 10 7 nicht wesentlich &dndert,

4, TFreisetzungsexperimente mit schwach aktivem Fissium

Mit der in Kapitel 2 beschriebenen Versuchsanordnung wurden zwei Experimen-—
te (5-172/8-173) durchgefiihrt, bei denen die Corium~Proben statt eines UOZ—
Pellets (4 10 g) zwei Fissium—Pellets 4 5 g mit der in Tab. 4315-2 angege-

benen Zusammensetzung enthielten. Die wichtigsten Versuchsparameter sind

nachfolgend aufgefiihrt:

Atmosphire s Luft

Druck : 1,5 bar

DurchfluB : 5 1/min

Schmelzgut : 30 g Corium-E mit 2 Fissium-I-Pellets
Aufheizgeschwindigkeit . 120°C/min

Maximaltemperatur : 2150°C/2000°C

on-line Messung im o o
Temperaturbereich : 500-1250"C/1380-2000"C

Dauer eines MeBintervalls: 60 sec
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In Abb. 4243 -6 ist der - groBtenteils on—-line gemessene — Verlauf der Fil-

terbeaufschlagung iiber der Schmelzguttemperatur aufgetragen.

Tabelle 4243 -3: Verteilung der freigesetzten Spaltprodukt-Elemente in Pro-

zent vom Ausgangsinventar. Die oberen Werte beziehen sich

jeweils auf Versuch S-172 (Tmax = 215000), die unteren auf

Versuch S-173 (T___ = 2000°C)
max
Se Cs Sb Mo Cd Te
3,88 4,65 0,75 0,40 7,51 8,03
Glasglocke 2,08 3,71 0,32 0,26 5,04 3,85
Glasrohr 1,02 1,41 0,29 0,03 <1,5 <1,5
1+ 2 0,76 1,26 0,11 0,06 1,10  <1,5
23,64 20,08 3,06 2,10 | 26,35 31,85
MeBEilter 22,58 22,6 1,80 1,64 | 29,11 38,24
28,54 26,14 4,10 2,53 | 33,86 39,88
Summe 25,42 27,57 2,23 1,96 | 35,25 42,09
Restaktivitit 73,3 55,3 91,1 85,1 Zum MeBzpkt. zu
im Tiegel ®) 89,0 45,7 89,3  103,6 geringe Aktivitdt

¥) Im Vergleich zu den anderen Werten der Tabelle ist die Unsicherheit dieser
Angaben am groBten, weil sich die y-Absorption im Schmelzgut und in der

Tiegelwand bisher nicht exakt erfassen lieB.

Diese Abbildung enthidlt auch eine Kurve fiir Te—13lm, einem Nuklid, das bei
der Herstellung von J-131 aus Te—-130 entsteht und trotz seiner kurzen Halb-
wertszeit zum Versuchszeitpunkt noch eine meBbare Aktivit#dt aufwies.

Bei Cd-115 dagegen reichte die Aktivit#t nicht aus, um in den kurzen Zeit-
intervallen der on-line-Messung auswertbare y-Linien zu erhalten. Die ein-

getragenen MeBpunkte stammen daher aus der Auswertung der Filterproben nach

dem Freisetzungsversuch.

Eine Darstellung von Ergebnissen fiir Jod kam nicht infrage, weil Jod von

den Membranfiltern nur in geringem Umfang zurilickgehalten wurde. Ein Integral-
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wert fiir die Jodfreisetzung widhrend des gesamten Experiments lieB sich je-
doch durch Ausmessung des nachgeschalteten Jod-Adsorptionsfilters bzw. des

Schmelzgutes nach dem Versuch gewinnen.

In Tab. 4243 -3 ist die nach dem Versuch gemessene Verteilung der Fissium—
Nuklide auf der Glasglocke, den beiden Glasrohren der Transportstrecke und
den Meffiltern angegeben. Da alle Fissium—I-Nuklide im Vergleich zu Sb eine
dhnliche oder hohere Fliichtigkeit aufweisen, ist nach Abb. 4243 -2 zu erwar-
ten, daB der hdchste Anteil der freigesetzten Produkte auf den MeRfiltern

abgeschieden wird. Dies wird durch Tab 4243~3 in vollem Umfang bestHdtigt.

Cs: Cs ist in Form von CsJ und C52C03im Fissium enthalten, wobei 90 7 als
Carbonat vorliegen. CsJ ist eine bis oberhalb ihres Siedepunktes (1280°C)
thermisch stabile Verbindung, C32C03 zersetzt sich dagegen bei 610°C. Ohne
Wechselwirkung mit anderen Komponenten wdre aufgrund des hohen Dampfdrucks
von elementarem Cs ab 610°C mit einér-erheblichen Freisetzung zu rechnen.
Da die Verfliichtigung aber erst oberhalb 1200°¢ beginnt, erscheint eine

Wechselwirkung des Cs mit der UO,-Matrix unter Bildung von Cs, U0, wahr-

2 2774

scheinlich.

Se: Die Versuche zeigten, daB Se bereits ab ca. 700°C in gut meBbarem Um~
fang freigesetzt wird. Dieses Verhalten entspricht den physikalischen Eigen-
schaften von Se~Metall (Sdp. 6850C). Oberhalb von 1500°C ist dagegen keine
Steigerung der Se-Freisetzung mehr zu beobachten. Daher ist anzunehmen, daf

sich Verbindungen bilden, die die weitere Freisetzung von Se verhindern.

Te: Im Gegensatz zu Se zeigt Te bis liber 2000°C eine ansteigende Tendenz
der Freisetzung. Te liegt als Spaltprodukt zun#chst elementar im Brennstoff
vor, bei hdheren Temperaturen und ausreichenden Sauerstoffangebot wird es

jedoch zunehmend zu Te0, oxidiert.

Cd: Auch Cd wird offenbar widhrend der Aufheizphase oxidiert, denn Cd-Metall
miiRte oberhalb des Siedepunktes von 765°C in stark zunehmendem Ausmaf abge-
dampft werden. Bei 1300°C wurden jedoch erst 2 % des Cd—115 auf dem MeBfil-—
ter registriert, bei 2150°C waren es dagegen 38 7. Diese Steigerung lidBt auf

die Bildung von CdO schlieRen, das beil 1555°C sublimiert.
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o: Fiir Mo, das in Form von M.oO3 im Fissium enthalten war, wurde oberhalb
von 1200°C eine starke Freisetzung erwartet, doch sie betrug bei 2150°C nur
ca. 3 7. Man kann daraus auf Reaktionen mit anderen Schmelzgutkomponenten

schlieBen unter Bildung von geringer fliichtigen Verbindungen.

Sb: Neben Mo erwies sich Sb als die am wenigsten fliichtige Komponente der
Fissium-I-Spaltprodukte. Der freigesetzte Anteil von 4 7 bei 2150°¢C lag je-
doch hdher als bei den Versuchen mit inaktivem Corium, wo die Freisetzung
von Sb als Stahl- bzw. Zircaloybestandteil untersucht wurde. Der Unterschied
148t sich u.U., damit erklidren, daB das Sb im einen Fall in der Metallphase
der Schmelze enthalten war, im anderen Fall in der Oxidphase des Fissium-—

Pellets.

J: Bis zum Ende der beiden Versuche war alles J-131 aus den Schmelzproben
freigesetzt; dies ergab sich durch die ganmaspektrometrische Nachunter-—
suchung der Tiegel. Ob allerdings die Freisetzung des aktiven Jods fiir das
gesamte im Schmelzexperiment eingesetzte Jod repridsentativ ist, 1dBt sich
bis jetzt noch nicht sagen. Inaktives Jod ist ndmlich als CsJ im Fissium
enthalten, aktives Jod befindet sich dagegen in einer Tellur-Matrix, da das
J-131 durch Bestrahlung von Te erzeugt wurde. Aus der unterschiedlichen
chemischen Form und Umgebung kann sich ein differierendes Freisetzungsver-
halten ergeben; es sind deshalb weitere Untersuchungen der Restschmelze zur

Kldrung dieser Frage geplant.

5. Umbau der Schmelzanlage SASCHA

Die bereits 1976 begonnenen Arbeiten (1,2) zur Leistungserh8hung der Schmelz-
anlage wurden planmidfig fortgesetzt.

Die zum Lieferumfang gehdrende Kombination HF-Stromdurchfiihrung-Induktor wur-
de fertiggestellt. Bei dem Induktor handelt es sich um den Referenz~Induktor,
mit dem bei den Abnahmepriifungen eine Wirmeleistung im Werkstiick von 30 kW
nachgewiesen werden soll.

Nachdem mit einem Mittelfrequenzgenerator der Spannungsabfall an der Strom—
durchfiihrung und dem Induktor gemessen war, konnte der Schwingkreis anhand
von Hochrechnungen fiir die vorgesehene Arbeitsfrequenz von 30-40 kHz ausge-
legt werden.

Wegen der notwendigen HeiBwasserkiihlung muBten die Bauteile gemdf TRD802Z,

Zwergdampfkessel, gebaut und gepriift werden.
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Das zur Temperierung und Intensivierung der Induktorkiihlung bestellte HeiB-

wasser-Heiz-Kiihlaggregat wurde ausgelegt, konstruiert und ging in die Her-

stellung.

Nach eingehenden Konsultationen beim TUV wurden im Einvernehmen mit dem Ge-

werbeaufsichtsamt Karlsruhe die bei der Errichtung anzuwendenden technischen

Regelwerte fixiert. Die von der Herstellungsfirma erstellten Zeichnungs-

unterlagen wurden geprift und flir die Fertigung freigegeben. AuBerdem wur-

den alle notwendigen TUV-Priifungen an den Einzelkomponenten abgeschlossen.

Bei der Abnahme der neuen Kihlwasserversorgung hat sich die Vermutung be~

stdtigt, daB der Solldruck im Versuchsraum bei der erforderlichen Wasser-

menge nicht gehalten werden kann. Es muBte deshalb zusdtzlich eine Druck-

erhchungsanlage bestellt werden.

Die endgiiltige Montage der neuen Komponenten und der Probebetrieb mit

Schmelzgutmassen > 1 kg ist fiir die Monate Oktober-Dezember 1977 vorgesehen.
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4244 /4245 Zustand, Reaktionsverhalten, Technologie und Stoffdaten

von LWR-Materialien beim Coreschmelzen

(H.Holleck, S.Nazaré, G.Ondracek, A,Skokan, IMF I )

I, Einleitung

Die geplanten und laufenden Arbeiten iiber Werkstoffprobleme beim Core-
schmelzen umfassen

~ die chemische Wechselwirkung zwischen Coriumschmelzen und Beton (Phasen,
Phasenverteilung, Verteilung der Spaltprodukte, Erstarrung, EinfluB
des Oxydationsgrades; betr.4244)

- das Verdampfungsverhalten der Komponenten (betr.4244)

- die Abschitzung der Oberflichenspannungen und Dichten von fliissigen
Coriumphasen (betr.4245)

- die Stahlphasensegregation und -oxydation im Beton (betr.4244),

Zur Uberpriifung dieser Arbeiten im Rahmen des Coreschmelzprogrammes sowie
zu ihrer Orientierung auf die Frage nach der Notwendigkeit der Simulation
groBer Kernschmelzen wurde die Werkstoffproblematik anhand der bisher vor-

liegenden wesentlichsten Ergebnisse zusammengefafRt.

II. Der Coreschmelzunfall als Werkstoffproblem

Der Coreschmelzunfall ergibt sich als Konsequenz der hdchst unwahrschein-
lichen Annahme, daB das gesamte Kiihlsystem eines Leichtwasserreaktors
gleichzeitig versagt. Betrachtet man das Containment beispielsweise eines
Druckwasserreaktors als thermodynamisches System, so ist dessen Zustand
durch seine ZustandsgrdBen bestimmt, nidmlich

-~ die Konzentration seiner Komponenten, gegeben durch die Coreeinbauten

- den Druck, gegeben durch die herrschende Wasserdampfatmosphire

- die Temperatur, gegeben durch die Spaltwirme.

Der totale ‘Ausfall der Kiihlung hat eine drastische zeitablhingige Anderung
dieser Zustandsgr8Ben und damit einen instabilen Zustand zur Folge: den

(hypothetischen) Coreschmelzunfall,
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Die extremen Bedingungen, unter denen sich ein solcher Unfall ereignen
k8nnte, schlieBen seine Untersuchung im realistischen Integraltest aus.
Zur Beschreibung seines zeitlichen Verlaufs wurden daher im Rahmen des
deutschen Coreschmelzprogrammes Computercodes ausgearbeitet, die vor allem
die Anderung der Temperatur als zentraler Zustandsvariablen als Funktion
der Zeit beschreiben [2,6,7,11]. Sie basieren auf Modellvorstellungen und
sind damit entweder unexakte Darstellungen der realen Situation oder exakte

Darstellungen des unrealen Modells; d.h. in jedem Falle Niherung.

Der zeitliche Ablauf eines Coreschmelzunfalles 14Bt sich in vier Perioden
aufteilen, nidmlich

—~ das Aufheizen des Cores

~ das Niederschmelzen bzw. das Zusammenbrechen des Cores

~ die Bildung einer Coreschmelze im Reaktordruckbehilter

- die Bildung einer Coreschmelze nach Versagen des Reaktordruckbeh#lters
im Beton,

In jede dieser Perioden gehen Materialfragen iiber zwei Problemkreise ein:
- den stofflichen Aufbau des Systems in der jeweiligen Unfallperiode

- die Eigenschaften der Komponenten bzw. Phasen des Systems in der jeweili-
gen Unfallperiode.

Dabei hingen beide Probleme insofern eng zusammen, als jede Anderung des
stofflichen Aufbaus gemif den jeweils herrschenden Zustandsbedingungen
eine entsprechende Anderung der Eigenschaften zur Folge hat. - Die Unter-
suchung dieser Werkstoffprobleme erfolgte zundchst durch labormaBst#bliche
Experimente unter simulierten Unfallbedingungen bzw. theoretische Ab~
schitzungen durch Extrapolation aus experimentell zugingigen Bereichen [8,
14,16], Inwieweit die Ergebnisse und ihre Verkniipfungen auf realistische
Unfalldimensionen zutreffen, ist iterativ sorgfdltig zu priifen und wird
mdglicherweise die Erwdgung griBerer Experimente in bestimmten Fdllen be-

griinden.

III. Der stoffliche Aufbau widhrend des Coreschmelzunfalles

Es ist das Ziel der Arbeiten zum hypothetischen Coreschmelzunfall, seinen
Ablauf zu verstehen und ihn eventuell zu beherrschen., Was die Materialpro-

bleme angeht, so sind wdhrend der vierten Phase des Unfalls - wenn Kernschmel-



Ze in Kontakt mit dem Betonfundament kommt - die kiirzlichen Untersuchun—
gen zum stofflichen Aufbau des Systems wihrend dieser Phase von besonderem
Interesse. Die wesentlichsten Ergebnisse zusammen mit denjenigen der zeit-

lich vorhergehenden Phasen werden im folgenden zusammengefaRt.,

Da Coreschmelzen im eigentlichen Sinne wdhrend der ersten Periode des Un-
falles nicht stattfindet, werden diese Materialprobleme im Rahmen der Not-
kiihlung behandelt. In der zweiten Unfallperiode dagegen beginnt bei etwa

2100 K der Schmelzvorgang am Brennstab [5]. In oxydierender oder teiloxy-

dierender Atmosphire wird die HuBere Oberfliche der Zry~4—Brennstabhiillen
oxydiert, an der inneren Oberfliche der Zry-4-Hiille kommt es zur Reaktion
mit dem UOZ—Brennstoff, der teilweise reduziert wird. Das Zircalloy nimmt

Sauerstoff auf und schmilzt,

Der stoffliche Aufbau des Systems in der nun beginnenden dritten Unfall-
periode wird durch die Bildung einer Coreschmelze
~ durch Wechselwirkung zwischen den Corekomponenten und

- durch Wechselwirkung der Corekomponenten mit der Unfallatmosphire
bestimmt. -

fiie stoffliche Zusammensetzung dieser Coreschmelze kann variieren, je nach-

dem, welche Corekomponenten (UO,, Zry, Stahl, Inconel, Spaltprodukte; die

>
Regel-Stabkomponenten wurden veinachlﬁssigt) unter welcher Atmosphire
(Wasserdampf, Wasserstoff, Sauerstoff, Luft; nichtoxydierend bis volloxy-
dierend) einschmelzen [11]. Tab.4244/4245-1 zeigt eine solche m8gliche Aus-
gangszusammensetzung (Corium A) unter Einbeziehung der wichtigsten Spalt-
produkte (hier fiir einen iiberhdht angenommenen Abbrand von 10%). Deren Ver-
teilung und Konzentration bestimmt die Wirmequelldichte in den Coreschmelz-
phasen und damit die Nachwidrmeleistung, die wiederum - zusammen mit dem
Schmelzpunkt der Phasen —- liber den Zeitpunkt der Erstarrung der Schmelze
entscheidet, - Die entsprechend der Ausgangszusammensetzung (Corium A, E)
und Unfallatmosphdre (nicht - bis volloxydierend)gebildeten Kernschmelzen
(Corium AX ... oder EX ...) sind allein im volloxydierten Zustand ein-

phasig oxidisch, sonst dagegen aus einer metallischen und einer oxidischen

Schmelzphase zusammengesetzt [10],
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Komponente Mol-% Gew. 7
Zry 26.6 18
Stahl 39.6 17
UO2 28,6 59.36
Zr 0.99 0.69
Ce 0.52 0.56
Sr(+Ba) 0.60 0.40
Nd(+S.E.) 1.18 1.31
Mo(Tc) 0,97 0.72
Ru(+Pd,Rh) 0.36 0.36
Fl. Sp.Pr 1,57 1.6

Tab.. 4244/4245-1: Zusammensetzung von Corium A mit
Spaltprodukten in Mot%Z und Gew.%

Wie die freien Bildungsenthalpien in Abb.4244/4245-] bereits voraussagen
und Experimente bestdtigen, besteht die oxidische Schmelzphase anfidnglich
hauptsichlich aus(QZr)Ozin die zunehmend oxidierte Staghlkomponenten (Cr203,
FeO, NiO) einschmelzen, Die metallische Schmelzphase dagegen hat stahldhn-

liche Zusammensetzung.

Die Zweiphasigkeit der Coriumschmelzen hat eine inhomogene Verteilung der
Spaltprodukte zur Folge. Die leicht oxidierbaren Seltenen Erden (siehe
Abb.4244/4245-1) werden sich unmittelbar in der oxidischen Schmelzphase
16sen, wéhrend die Spaltprodukte Mo und Tc erst mit zu-

nehmendem Oxidationsgrad - #hnlich wie die Stahlkomponenten - folgen.

Die Spaltprodukte mit Edelmetallcharakter dagegen (Ru, Pd, Rh) verbleiben
in der metallischen Phase, widhrend die Spaltprodukte mit hohem Dampfdruck,

wie die Alkalimetalle sowie Jod und Tellur sich wahrscheinlich schon
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verfliichtigt haben, bevor die Schmelze gebildet ist.,

100

FREE ENERGY OF FORMATION (kcal/mol O,)

300: . . -
0 500 1000 1500 2000 2500

TEMPERATURE (K)

Abb.4244/4245-1: Freie Bildungsenthalpien von Oxiden
der Corekomponenten und Spaltprodukte

In den diesen Ergebnissen zugrunde liegenden Experimenten konnten mehrere
Spaltprodukte durch ihnen chemisch sehr dhnliche Elemente simuliert wer—
den. (Ce und Nd reprisentieren die tibrigen dreivalenten Seltenen Erden,
Strontium steht auch fiir Barium, Molybdédn auch fiir Technetium. Ruthenium
gubstituiert alle Edelmetalle und nur Zirkon steht allein fiir sich selbst.
Wie bereits erwdhnt, wurden die Spaltproduktkonzentrationen einem etwa
dreifach {iberhthten Abbrand (10%) entsprechend eingesetzt, um ihre Wirkung

klarer herauszuheben,

Nach den bisherigen Coderechnungen ist mit einem Versagen des Reaktordruck-
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beh#lters innerhalb der ersten 30 min nach Bildung der Coreschmelze zu
rechnen [7,11]. Zu Beginn der vierten Unfallperiode - Coreschmelze im
Beton - #dndert sich die stoffliche Zusammensetzung derselben - nun

Corium (A+R) .., und Corium (E+R) ... genannt - daher durch das zusitz-
liche Einschmelzen des Reaktordruckbehidlterstahls [16]. Es ist anzunehmen,
daB eine zweiphasige Coreschmelze nun mit dem silikatischen Beton in
Wechselwirkung tritt, Nach bisherigen experimentellen Ergebnissen

- gibt der Beton sein Wasser in drei Temperaturbereichen ab [16]

- schmilzt der Beton in dem in Abb.4244/4245-2 durch die DTA-Kurve ange-—
gebenen Temperaturbereich [12]

- mischt sich der Beton komplett mit der oxidischen Coriumschmelzphase [17]
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Abb,4244/4245-2: Temperaturbereiche der Wasserabgabe und
des Schmelzens von silikatischen Beton

und bildet eine neue oxidische échmelzphase, deren experimentell ndherungs-—
weise ermittelte Erweichungstemperatur in Abhidngigkeit von der Konzen-
tration der oxidischen Coriumphase bzw. der Betonkomponente in Abb.4244/

4245-3 wiedergegeben sind [10,17].
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Abb.4244/4245~3: Erweichungstemperaturen der Wechselwirkungs-—
produkte aus Corium—Oxidphase und Beton

Die so entstandene mneue oxidische Schmelzphase ordnet sich iiber der stahl-
ghnlichen metallischen Schmelzphase an. Wegen der Benetzungsunterschiede
ist diese Anordnung bei Experimenten in Wolfram—Tiegeln (Abb.4244/4244-4b)
eindeutiger als bei Experimenten in Thoriumoxid-Tiegeln (Abb.4244/4244-4a).
Letztere diirfte die tatsdchlichen Verhdltnisse im Coreschmelzunfall realis-

tischer wiederspiegeln, da die oxidische Schmelzphase den Beton benetzt.

Dieser stoffliche Aufbau in der vierten Periode 148t die SchluBfolgerung
zu, daB der BetonzerstS8rungsprozeBf thermisch gesteuert ist (Betonschmel—
zen). Die oxidische Schmelzphase, welche den Beton sowohl aufschmelzen
als seine Komponenten ldsen kann, greift diesen weniger stark an als

die Metallphase. Die Erosionsergebnisse von GroBversuchen, bei denen

Stahlschmelzen in Beton gegossen wurden [3] behalten daher wie bereits
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frilher vorausgesagt [12] ihre Relevanz. Hier ist immer zu beachten, dass
von wasserhaltigem Zementbeton ausgegangen wird, d.h., daR die Verwendung
anderer anders gebundener Betone (Bitumenbeton oder Kunstharzbeton)vorliu-

fig nicht in Betracht gezogen ist.

ThOZ— crucible - W

Steel
(U,Zr,Si,Ca,AlCr....)0, —

(U, Zr)o

054 04

£)

2

Abb.4244 /42454 Geometrische Anordnung der oxidischen und
der metallischen Phase in
- Corium (AX2+R)+Peton~Schmelzen in
ThOy-Tiegeln (a)
- Corium EX2 im W-Tiegel (b)

IV. Eigenschaften von Coreschmelzphasen und -komponenten

In den im ersten Abschnitt erwdhnten Rechenprogrammen zur Beschreibung des
zeitlichen Verlaufs eines Coreschmelzunfalles spielt die Anderung der Tem
peratur als Zustandsvariable eine entscheidende Rolle., Sie bestimmt den

Beginn der Abschmelzperiode ebenso wie das mgliche Erstarren von Schmelz-

phasen des Coriums im Reaktordruckbehdlter oder der Corium AX, EX + R +
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Beton~Schmelze. Welche Temperatur zu welchem Zeitpunkt und an welchem Ort
herrscht, wird durch die Wirmebilanzen zwischen Wirmequellen (Nachwirme-
leistung der Spaltprodukte und exotherme Wechselwirkungswirmen) [4,7,8,10]
und Wirmesenken (Wérmekapazitéten'der Corekomponenten und Coriumschmelz~
phasen, Wirmetransport durch Strahlung, Leitung und Konvektion, latente
Wiarmen wie Schmelz- und Verdampfungswdrmen) entschieden. Die Kenntnis der
Eigenschaften der Komponenten und Phasen in den verschiedenen Unfallperioden
wie Schmelztemperaturen, Wirmekapazititen, Wirmeleitfihigkeiten, Emissions-
grade und Viskosititen, aber auch Dichten, Ausdehnungskoeffizienten und

Oberflichenspannungen ist daher erforderlich,

Da ihre Messung bei den Zustandsbedingungen des Coreschmelzunfalles wenn
nicht unmdglich, so doch mindestens schwierig, aufwendig und ungenau ist,
wurde zun#chst ihre Abschitzung durch rechnerische und graphische Extra-
polation versucht [14]. So ergibt sich beispielsweise die Wirmekapazitit
der komplexen Coriumphase durch einfache Extrapolation. Stellt man die
verfiigharen Wirmekapazititen fiir eine groBe Anzahl von intermetallischen
Verbindungen, Metall-Sauerstoff-Verbindungen, Elementen und Halogeniden
zusammen, so ergibt sich eine mittlere atomare Widrmekapazitit wvon

8,1 + 1,4 c¢/g*atom K oder 33,9 + 5,9 J/g+atom K. Da man die chemische
Zusammensetzung der verschiedenen Coreschmelzen kennt, kann man nun ihre
Warmekapazitdt am Schmelzpunkt n#herungsweise errechnen. Sie ist fiir die
fliissigen Phasen der verschiedenen Corium EX-Typen in Abb.4244/4245-5

wiedergegeben,

In dhnlich extrapolativer Weise wurden einige Wirmeleitfdhigkeiten ermittelt.
Ein Vergleich verfiigbarer Daten zur Wirmeleitfdhigkeit im fliissigen Zu-

stand am Schmelzpunkt zeigt, daB konstante Verh#ltnisse existieren fiir die
Wirmeleitfihigkeit im festen und diejenige im fliissigen Zustand am Schmelz-
punkt, wie beispielsweise fiir Metalle, deren Atome 12 nichste Nachbarn im

Gitter besitzen (A = 2,0 £ 0,4). Ein entsprechender Wert

fest ° Aflﬁssig

fliir ionische Verbindungen (A = 1,16) kann als erste Niherung

fest | Mflissig
auch fiir Oxidebenutzt werden, wobei allerdings mit grSBeren Unsicherheiten
zu rechnen ist als bei Metallen. — Mit Hilfe dieser VerhZltniszahlen

148t sich die Wirmeleitfihigkeit fliissiger Coriumphasen am Schmelzpunkt
danp abschidtzen, wenn man deren Wirmeleitfi#higkeit am Schmelzpunkt im

festen Zustand kennt. Um letztere fiir die Metallphase von Corium EXI




Thermal Conductivity

Melting Heat Capacity at (at the Melting Point)
Corium Melt Point the Melting Point Viscosity [ cal 7 ( J )
Type (K) (cal/g K) (J/g-K) (cP) (mPa- 8) lemKs)] \em-K-s
3.4 (at ' ~2675 K)
AX1 Metal phase ~2275 0.085 (0.356) 5.4 (at ~2275 K)
Oxide phase ~2675 0.071 (0.297) 5.7 (at ~2675 K)
~ .129 (0.54 .4 (at ~2275 K 0.049 (0.
Metal phase 2275 0-129 (0.540) 5.4 (a ) 049 (0.205)
EX1
~ | Oxide phase
2.1 (at ~2675 K)
Metal phase ~1825 0.146 (0.611) 5.4 (at ~1875 K) 0.044 (0.184)
EX2
Oxide phase ~2675 0.080 (0.335) 5.7 (at ~2675 K) 0.008 (0.033)
EX3 ~2075 0.202 (0.846) 4.3 (at ~2075 K)

Abb. 4244/4245-5:

Eigenschaften von Corium-Phasen im fliissigen Zustand

an ihren Schmelzpunkten

~LGY-
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" zu bestimmen, wurde dieses gemiss der in Abb. 4244/4245-6 schematisch ge-

zeigten technologischen Schrittfolge hergestellt,

uo, STEEL ZRY
35 Wh 55 Wi 10 W/o

MELTING
{INERT ATMOSPHERE )

e
| CRUSHING |

HOT PRESSING
1275K,10min.400torr Ar, 35 MN /m?2

Abb.4244/4245-6: Zur Herstellung von Corium EXI

Wirmeleitfahigkeitsmessungen (bis 1200 K) /14/ an so hergestellten
Corium EX1-Proben und ihre Extrapolation zum Schmelzpunkt (Afest =

0,41 cméks) lieferten unter Verwendung der Verhdltniszahl (2,0) die in
Abb.4244/4245-5 wiedergegebene Leitfihigkeit filir Corium EXI. Eine ent-—

sprechende Extrapolation fiir Stahl ergibt nidherungsweise die Wirmeleit-—
fahigkeit der stahldhnlichen Metallphase von Corium EX2 im festen Zustand.
(Afest = 0,736 e Ks) und {iber die Verhdltniszahl (2,0) die Wirmeleit-
fahigkeit fiir diese Phase im fliissigen Zustand (Abb.4244/4245-5), - Die
Wirmeleitfghigkeit der oxidischen Uo 54Zr 0.-Phase von Corium EX2 im

>

0,462
= 0,038 -———) 1lisst sich aus den Wirmeleitfihig-
cm Ks

f
esten Zustand <Afest

keiten ihrer Komponenten UO2 und ZrO2 iiber eine flir Mischkristalle von

Phononenleitern giiltige Beziehung errechnen /1/. Aus ihr ergibt sich mit

der Verhdltniszahl der Wirmeleitfdhigkeit fiir ionische Verbindungen
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(1,16) in erster Niherung die in Abb.4244/4245-5 angegebene Warmeleit-—

fahigkeit der oxidischen Phase von Corium EX2 im fliissigen Zustand.

Zur theoretischen Abschitzung der Viskositdt am Schmelzpunkt erwies sich

die Andrade-Gleichung

Y R
ng = 612+10 M TS-A [cP]
(A = Atomgewicht in g; VM = Molvolumen in cm3; TS = Schmelzpunkt in K)

als geeignet /14/., Sie ergab z.B. mit dem Atomgewicht, Molvolumen und
Schmelzpunkt von UO2 dessen Viskositdt bei 3123 K zu 5,7 cP /14/. Auf-
wendige Experimente lieferten mit einem U02'03 (bei R.T.) am Schmelz-
punkt eine Viskosit#t von 4,6 cP /15/. Die fiir fllissige Coriumphasen
errechneten Viskositidten sind in Abb. 4244/4245-5 wiedergegeben. Bei der
Berechnung wurden Temperaturabhidngigkeiten von Metallen und die Tat-
sache, daB Coreschmelzen mehrere Komponenten besitzen, beriicksichtigt
/14/. 1Inzwischen ist ein experimenteller Wert fiir die metallische Phase
von Corium EX2-Schmelze verdffentlicht worden (6,8 cP) /19/, der den
errechneten (5,4 cP, siehe Abb. 4244/4245-5) im Bereich der Fehlergrenzen

hinreichend gut bestdtigt.

V. Zusammenfassung

Die Materialprobleme im Zusammenhang mit einem liypothetischen Coreschmelz-

unfall lassen sich in zwei Problemkreisen erfassen: einen iiber den stoff-

lichen Aufbau der Phasen und Komponenten und einen {iber deren Eigenschaf-

ten in jeder zeitlichen Unfallperiode. Wesentliche bisherige Ergebnisse

sind, dass

- die Coreschmelzen iiber den grdssten Zeitraum des Unfallverlaufs zwei-
phasig sind

- die oxidische Phase der Coreschmelzen von einer (UZr)0;Schmelze ausgeht,
die metallische Phase dagegen stahlihnliche Zusammensetzung hat,

- die Elemente der metallischen Phase in der Reihenfolge Cr—Fe-Ni oxidie-
ren und in die Oxidschmelze iibergehen

- die Spaltprodukte heterogen in den Phasen verteilt sind, wobei anfing-
lich die Mehrzahl von ihnen, spiter alle mit Ausnahme der Edelmetalle
in der oxidischen Schmelzphase geldst sind
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- die oxidische Schmelzphase von Corium den aufschmelzenden Beton 18st
und ihre Erstarrungstemperatur dabei sinkt.

- die oxidische Schmelzphasen mit gel3sten Betonkomponenten und die me-
tallische Coriumschmelzphase segregieren, wobei die Metallphase unter
der Oxidphase liegt

— Eigenschaften der fliissigen Phasen von Coreschmelzen durch experimen-—
tell gestiitzte rechnerische und graphische Extrapolation n#herungs-—
weise bestimmbar sind.
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4246 Experimente zur Simulation groBer Kern-
schmelzen (Vorprojekt)
(D.Perini¢, B.Kammerer, H.KnauB, A.Mack,
B.Stuka, RBT/IT)

1. Auslegung der Schmelzanlage

Es wurden Untersuchungen zur Ausbreitung der Schmelze in Beton-
tiegeln sowie Berechnungen zu max. erreichbaren Temperaturen filir
Schmelzen in Beton durchgefiihrt. Unter Annahme der vorgesehenen
Nettoheizleistungen von 0,213 bzw. 0,987 MW filir die 100 und

1000 kg Schmelzen und unter Vernachldssigung der Reaktionsenergien
wurden Grenztemperaturen von 2100 bzw. 2200 OC errechnet. Die
Tiegel sind dabei zur Abschirmung der Abstrahlungsverluste mit
einem Deckel zugedeckt. Es wurde deutlich, daB zur Erreichung

von Schmelztemperaturen um 2400 oC, wo eine rasche Aufldsung von
uo,
der von der Spaltproduktrestleistung herrihrenden Wdrmestromdichten

erfolgt, eine hBhere Leistungseinspeisung als zur Simulation
an der Schmelzfront erforderlich ist.

Bei diesem Temperaturniveau werden Schmelzfrontausbreitungsge-
schwindigkeiten von rd. 0,2 mm/s erwartet. Es sind also Halte-
zeiten flr Schmelzen in der Gr&Benordnung von einer Stunde nur
dann m&glich, wenn die Induktionsspule mit einer hochschmelzenden

Keramikschicht gegen Schmelzdurchbruch gesichert wird.

)

Das Gutachten der Fraunhofer Gesellschaft Berghauseﬁfzur Frage

der Wasserstoff- bzw. Wasserdampf-Explosion an der Schmelzanlage

flir 1000 kg wurde fertiggestellt. Wegen der hohen Temperatur des
Gasraumes ( > 2000 OC) wird unter einer Wasserdampfatmosphdre der
entstehende Wasserstoff mit an Sicherheit grenzender Wahrscheinlich-
keit in Form einer stillen Verbrennung zu Wasser oxidiert, so daB
eine Explosion auszuschlieBen wdre. Zur Abdeckung der &duBerst ge-
ringen Restunsicherheit einer Explosion wird mit maximalem Uber-

druck von 6,5 bar gerechnet.

+)Institut fiir Chemie der Treib- und Explosivstoffe
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Bei Eintreten einer Wasserdampfexplosion wédre konservativ
dagegen mit einer insgesamt freiwerdenden Energie von 2-108J
zu rechnen, was einem TNT Aquivalent von 42,5 kg entspréiche.
Durch verschiedene SicherheitsmaBnahmen, u.a. Einbau von
schnéllschlieﬁenden Ventilen fiir die Induktorklihlung und damit
bedingte Begrenzung des Wasserinhalts im Sicherheitsbehdlter
kdnnte die Gefahr einer Wasserdampfexplosion auf ein vertret-

bares Restrisiko reduziert werden.

Abb. 4246 -1:
Schmelzanlage fiir Ziindung von max. 600 kg

Thermit-Reaktionspulver
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2. Versuche

Zur Entwicklung der Tiegeltechnologie und der VersuchsmeBtechnik
sowie zur Untersuchung der Phdnomenologie der Schmelze/Beton-
Reaktion wurden Versuche mit Thermit-Schmelzen in Betontiegeln
durchgefiihrt (Abb. 4246 =1).

Die Betontiegel wurden als Zweischalentiegel ausgefiihrt. Der
innere Tiegel - bestehend aus Reaktorbeton - wurde zur Ver-
hinderung des Schmelzdurchbruchs mit zehn Lagen eines Glasfaser-
gewebes bewehrt (ein Tiegel mit Stahlbewehrung). Die &uBere Schale
bestand aus einem Asbestzementrohr, dazwischen ein Spalt gefiillt
mit Wolle aus hochschmelzender Keramik (Abb. 4246 ~2). Der Beton

wurde in Anlehnung an die Biblis-Spezifikation hergestellt:

Portland Zement PZ350F 14,3 %
Rheinsand O ... 2 mm 32,6 %
Rheinkies 2 ... 8 mm 19,6 %
Rheinkies 8 ...16 mm 26,1 %
Wasser 7,4 %

Abb. 4246 -2
Schnitt durch die

Tiegelwandung

Asbestzementrohr

Keramikwolle

Beton

Glasfaser

Schmelze
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Die Tiegel hatten Massen zwischen 435 und 555 kg. Die Beton-
dichte nach einer NaBlagerung von > 30 d betrug -~ 2,5 t/m3.

Die Thermitschmelze wurde in einem Reaktionsbeh&dlter oberhalb
des Versuchstiegels geziindet und nach Ablauf der Reaktion in
den Tiegel abgelassen. Bei einem Versuch wurde die Thermit-
Reaktionsmischung direkt im Versuchstiegel geziindet. Es wurden

Thermitschmelzen zweier Zusammensetzungen eingesetzt:

a) Metallphase: Fe ~ 50%
Oxidphase : Al, Fe -~ 50%

b) Metallphase: Fe, Cr, Ni . 50¢%
Oxidphase : Al, Fe, Cr, Ni . 50%

o\

Pro Tiegel wurde max. 250 kg Schmelze abgegossen.

Beim EingieBen der Schmelze wurde eine Verhdltnistemperatur

zwischen 2900 und 3100 °C pyrometrisch gemessen (500 nm, 580 nm).

Bei den Versuchen wurde eine online MeBtechnik einge-

setzt. Folgende Messungen und Aufzeichnungen wurden durchgefiihrt:

- zwei Zweifarben-Pyrometer

- max.neun Thermoelemente im Beton

- max.flinf Eintauchthermometer

- KoOrperschallsonde

- Dampfdetektor

- Gasprobenahme

- Gasprobenahme mit Temperaturmessung
- zwei Filmkameras

- Fernsehkamera

Die Versuche ergaben beziiglich der Tiegeltechnologie sehr zu-
friedenstellende Ergebnisse. Es ist bei keinem Versuch zum
Ausbruch der Schmelze gekommen trotz der sehr schmalen Rest-
wandstidrke, die in einem Fall sogar bis auf 55 mm reduziert war.
Die Risse an der AuBenseite des Betontiegels hatten eine max.

Breite von 2 ... 5 mm.
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In dem Temperaturbereich oberhalb 2000°C ist die Reaktion
der Schmelze mit dem Tiegel auBerordentlich stark. Es kommt
zZu einer heftigen Umwdlzung des Schmelzbades durch die
aufsteigenden Wasserdampfblasen, die das Auswerfen eines
groBen Schmelzanteils aus dem Tiegel bewirken. Von der ein-

gegossenen Schmelzmasse verbleibt im Tiegel nur rd. 30%.

Es kommt zu einer raschen Abkiihlung der Schmelzbadoberflé&dche
von 3000°C auf 2000°C in 10...20 s trotz der heftigen Um-
wdlzung. Durch Vergleichsmessung mit Eintauchthermometer und
Pyrometer konnten Temperaturdifferenzen der Schmelzinnen-
und -oberfldchentemperaturen zwischen 60 und 300 K gemessen

werden.

Ahnlich wie in kleinen Versuchen mit Corium-Schmelzen kam es
immer zu einer Trennung der Metall- und Oxidphasen. Die Metall-

schmelze lag immer am Boden des Schmelzbades.

Aus einer Ausgangs-Zylindergeometrie entstand bei allen Versuchen

mit Metall/Oxidschmelzen eine birnenf&rmige Kaverne.

Die gesamten Eindringtiefen der Schmelzfront betrugen axial

70 mm und radial 46 mm. Bei den 250 kg Thermitschmelzversuchen in
Betontiegeln wurde eine starke Abhdngigkeit der Schmelzfrontge-
schwindigkeit von der Schmelzbadtemperatur festgestellt. Bei
Schmelzbadtemperaturen von 3000°C bis 1500°C reichten die axia-
len Aufschmelzgeschwindigkeiten von 4o mm/min. bis 5 mm/min, was
im Temperaturbereich bis etwa 1800°C mit frither gemessenen Werten

gut Ulbereinstimmt. Die radialen Aufschmelzgeschwindigkeiten
waren stets geringer.

Als bemerkenswertes Ergebnis soll das Verhalten der rein
oxidischen Schmelze erwdhnt werden. Bei diesem Versuch kam es
zu keinem nennenswerten Eindringen der Schmelze in den Beton
(axial O, radial < 5 mm) trotz des verhdltnismdBfig niedrigen
Erstarrungspunktes der Schmelze (Al/Fe Mischoxid .~ 1200 OC),
was ggfs. durch niedrige Dichte und schlechte Wdrmeleit-
fdhigkeit erkl&rt werden kann (Abb. 4346-3).
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Abb. 4246 =3:

Schnitt durch den reinoxidischen Regulus

An die Schmelzfront schlieft sich eine dehydrierte Betonschicht

von max. 45 mm und an diese eine teilweise dehydrierte Schicht
von max. 55 mm an.

Die erstarrte Oxidschmelze ist sehr por&s und beinhaltet ver-
spritzte Metalleinschliisse sowie ganze Kiesel. Dagegen ist der
Metallregulus kompakt.
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4247 Hydrodynamische und thermische Modelle zur Wechsel-

wirkung einer Kernschmelze mit Beton

(H. Alsmeyer, L. Barleon, J. Koster, I, Michael,
U. Miller, M. Reimann, IRB)

1. Problemstellung

Bei einem hypothetischen Kiihlmittelverlustst8rfall eines Leicht-
wasserreaktors wird die Nachzerfallswdrme durch die Kernnot-
kihlung abgefiihrt. Bei einem Versagen dieser Kiihlung wilirde der
Reaktorkern niederschmelzen und nach Durchschmelzen des Druckge-

fiBes auf das Betonfundament des Sicherheitsbehidlters flieBen.

In der vorliegenden Darstellung soll zundchst versucht werden,
den gesamten Vorgang der Wechselwirkung zwischen Kernschmelze
und Beton qualitativ zu beschreiben. Fiir aie Probleme der Ein-
dringgeschwindigkeit der Schmelze in den Beton und der Gasfrei-
setzung aus dem Beton werden physikalische Modelle entwickelt

und quantitative Ergebnisse angegeben.

2. Darstellung des gesamten Ablaufs (Bild 4247-1)

Im Ausgangszustand des hier vorgestellten Modells ist die heiRe

Kernschmelze (Corium A+R) gleichmdBig liber den Betonboden verteilt.

Die Kernschmelze liegt in zwei Phasen, einer oxidischen Schmelze
(UO2 + ZrOz) und einer zunichst nicht oxidierten metallischen
Schmelze (Stahl) vor. Legt man einen LWR mit einer thermischen
Leistung von 3000 MW zugrunde, so ergeben sich fiir die beiden
Phasen Schichthdhen von jeweils 0,6 m. Die Nachwidrme wird nur in

der oxidischen Schmelze freigesetzt.

Die Abfuhr von Speicherwdrme und Nachwidrme aus der Kernschmelze
erfolgt nach oben vorwiegend durch Strahlung an die Winde des
Sicherheitsbehdlters. Der groBe nach unten gerichtete Wirme-

strom flihrt zu einem Aufschmelzen der Silikatanteile des Betons.
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Mit dem Aufschmelzen ist die Freisetzung des im Beton chemisch
und physikalisch gebundenen Wassers (5-10 %) gekoppelt. Der
dabei entstehende Wasserdampf bildet einen instabilen Dampffilm
zwischen Beton und Kernschmelze, von dem sich Dampfblasen ab-
l6sen. Der Wdrmestrom von der Kernschmelze zum Beton wird im
wesentlichen von der Ausbildung dieser Dampfschicht beein-
fluBt. Die aufsteigenden Dampfblasen durchstrdmen die Kern-
schmelze, wobei sie eine heftige Rihrwirkung verursachen. Im
Nachlauf der sich abl8senden Blasen wird das erschmolzene

Silikat in Form kleiner Trdpfchen mitgerissen.

Beim Durchstrdmen der Blasen durch die metallische Schmelze
wird der Wasserdampf unter der Bildung von Metalloxiden zu
Wasserstoff reduziert. Diese Oxidationsprodukte sind ebenso
wie das erschmolzene Silikat in der oxidischen Phase der Kern-

schmelze 18slich.

3. Wdrmeiibergang und Strdmungsvorginge beim abschmelzenden Beton

Fiir die quantitative Erfassung des Wirmelibergangs wird zundchst
die Betonzerst8rung betrachtet unter der Voraussetzung, daB

auf die Betonoberfldche ein hoher Widrmestrom aufgeprigt wird.
Der in den Beton eindringende Widrmestrom verursacht Aufheizung
des Betons, Gas— und Wasserfreisetzung und Abschmelzen der
Silikate. Dabei wird in einer kurzen Anlaufphase ein Temperatur-
profil aufgebaut. Ist die Schmelztemperatur der Silikate an der
Betonoberflidche erreicht, so wird das Schmelzgut kontinuierlich
entfernt. Im eingelaufenen, quasistationdren Zustand bewegt

sich die Schmelzfront mit konstanter Geschwindigkeit nach unten.
Die Wasser- und Gasfreisetzungsfronten laufen dann in festen
Abstdnden voraus. Fiir diesen Fall wird der Abschmelzvorgang

nach Bild 4247-2 durch die L&sung eines gekoppelten Systems

von quasistationdren, eindimensionalen Widrmeleitungsgleichungen
aufgefaBt. Die Koppelung erfolgt durch die Temperaturrandbe-
dingungen und durch Energiegleichungen an der Schmelzfront und

an den Gas- und Wasserfreisetzungsfronten. Ein mit diesem Modell
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berechnetes Beispiel eines Temperaturprofils wird in Bild
4247-3 wiedergegeben, woraus die geringe Eindringtiefe bei der

Betonzersetzung ersichtlich ist.

Wird bei der Betonzersetzung ein ausreichender Volumenstrom

von gasfdrmigen Produkten (Wasserdampf und COZ) freigesetzt,

so bildet sich zwischen Betonoberfliche und Schmelze ein Gas-
film aus. Das Abldsen der Blasen vom instabil geschichteten
Gasfilm erfolgt Zhnlich wie beim Filmsieden /1/ in einem regel-
midBRigen Strdmungsmuster (Bild 4247-4), Filir die Wellenldnge A
folgt aus der dreidimensionalen Theorie von TAYLOR-HELMHOLTZ
/2/, daB im Bereich

2ma < A <
kleine St8rungen instabil anwachsen, wobeil

Atheor = 21 V3a
die wahrscheinlichste Wellenldnge der zu beobachtenden StSrung

ist (a = Laplace-Konstante).

Eine rotationssymmetrische Strdmungszelle der Abmessungen A2
wird in Bild 4247 -5 dargestellt. Das freigesetzte Gas stromt
von auBen-nach innen durch den Dampffilm der Dicke § auf die
Blasenbildungsstelle zu. Die Abmessungen r. und s* der
Strémungszelle sind der Wellenlinge A proportional. Die Film-
dicke § der Dampfschicht 188t sich durch Integration von
Kontinuitdts- und Impulsgleichung in Abhdngigkeit von der

Gasmassenstromdichte bestimmen.

Mit dieser Filmdicke kann aus einer Energiebilanz der gesamte,
durch Wirmestrahlung und Wirmeleitung von der Schmelze an den
Beton i{ibertragene Wirmestrom berechnet werden. Damit folgt aus
dem Betonzerstdrungsmodell eine Zersetzungsgeschwindigkeit,

woraus sich wiederum eine Gasmassenstromdichte ergibt, Dadurch
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wird eine starke Koppelung der einzelnen Modelle bewirkt.
Werden NuBelt- und Grashofzahlen mit der Laplace-Konstanten
als charakteristischer Linge definiert, so kann eine Wirme-
tibergangsbeziehung abgeleitet werden /3/, die eine iterative
Losung des Problems zulidBt und eine starke Verwandtschaft
zu den Beziehungen fiir Filmsieden an horizontalen Fl&chen

aufweist.

Aus einer Energiebilanz von anfallender Nachwidrme, den abge-
fiihrten Wdrmestrdmen und der Reaktionswdrme zur Bildung von

. Eisenoxid, kann die zeitliche Anderung der Temperaturen in der
Schmelze bestimmt werden. Bei Betrachtung der Vorginge liber
lingere Zeitrdume muB beriicksichtigt werden, daB sich die
thermophysikalischen Daten der Schmelze verdndern. Mit der
Lésung von Silikaten in der oxidischen Schmelze ist eine Er-

niedrigung von Schmelzpunkt und Dichte der Schmelze verbunden.

4, Ergebnisse

Zur Uberpriifung der grundlegenden hydrodynamischen Modellvor-
stellungen zum Abschmelzen von Beton wurden einfache Modell-
experimente an sublimierendem COZ—Eis unter Wasser ( Bild 4247-
-6) und an einem "Betonsimulator", bestehend aus abschmelzendem

Xylol und sublimierendem CO,-Schnee, in Wasser (Bild 4247-7)

2
durchgefiihrt., Die Experimente bestdtigen die Vorstellungen zu

Dampffilm- und Dampfblasen-Bildung.

In Bild 4247-8 sind Berechnungen von Abschmelzgeschwindigkeit
und Wirmestromdichte filir silikatischen Beton mit 5 bzw. 10 7
Wasseranteil in Abhdngigkeit von der Temperatur einer Stahl-
schmelze wiedergegeben. Die Rechnungen stimmen mit

einem Vergleichsexperiment von SANDIA /3/ iiberein,
bei dem Stahl von 1700°C auf Beton gegossen wurde. Bei diesem
Experiment wurde ebenfalls starke Blasenentwicklung beobachtet.
Wie im unteren Teil von Bild 4247-8 dargestellt, ist der Strahl-

ungsanteil (Q/A)rad am Gesamtwidrmestrom (Q/A)G bei hohen
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Temperaturen der Schmelze sehr groB.

Das vorstehend erlduterte Modell ist die Basis eines Rechen-

programms, das das Verhalten der Kernschmelze iiber ldngere

Zeiten beschreiben soll,
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WA = 113.1 Wad

. 1470 °C  SCHVELZTEMPERATUR DES SILIKATES

800 °C  FREISETZUNG DES CHEMISCH GEBUN-
DENEN WASSERS

180 OC FREISETZUNG DES PHYSIKALISCH
GERUNDENEN WASSERS

Bild 4247 -3 Berechnetes Temperaturprofil in Beton mit

silikatischen Zuschldgen unter hoher thermischer

Belastung
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Bild 4247 -6 Sublimierendes Trockeneis unter Wasser

Bild 4247 -7 Gasblasenentwicklung an einem Betonsimulator,
bestehend aus abschmelzendem Xylol mit einge-

lagertem Trockeneis
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4300 AUSBREITUNGS— UND REAKTIONSVORGANGE VON NUKLEAREN
SCHADSTOFFEN BEI SCHWEREN STORFALLEN

310 Untersuchungen der zeitabhingigen Ausbreitungs— und Reaktions-

vorginge von Spaltprodukten und Aerosolen bei schweren Stdrféllen

4311 Untersuchungen zur Wechselwirkung von Spaltprodukten und

Aerosolen in LWR-Containments

(H. Bunz, C. Sack, W. Schock)

Die Vorbereitungen fir die ersten Kondensationsexperimente standen im
Mittelpunkt der Arbeiten im Berichtszeitraum. Dabei galt es, wihrend
der Fertigstellung des Versuchsstandes die zugehdrige Peripherie soweit

aufzubauen, daB die Endmontage mdglichst beschleunight wird.

Dies ist umso wichtiger geworden, als sich eine erhebliche Uberschrei-

tung des Liefertermins filir den Versuchsstand ergab.

Auch die Vorausrechnungen der Kondensationsversuche sind soweit fortge-
schritten, daB die Ergebnisse beim Beginn der Experimente zum Vergleich

vorliegen.

1. Modelltheorie

1.1 Temperaturfunktionen

Schwerpunkt der Arbeiten am NAUA-Code im 1. Halbjahr 1977 war die Ein-
arbeitung von Temperaturfunktionen flir die in der bisherigen Code-Version
Modls konstant angenommenen physikalischen GrdBen wie Viskositit des
Trégergases, Verdampfungswédrme usw. Die Aufstellung der Funktionen selbst
sowie die Beschaffung der geeigneten Daten wurde bereits im letzten Halb-
jahresbericht 1_1_7 beschrieben. Wie dort bereits vermutet, ergaben die
Rechnungen mit der nun vorliegenden Version Mod2 keine groBen Abwei-
chungen gegeniliber den mit Modla berechneten Ergebnissen. Das Beilspiel

in Abb. 4311-1 wurde mit den Daten des Falls W1 der Sensitivity

Studie 1_2_7 berechnet, d.h. mit Kondensation am Aerosol.
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Cm
[kg/m’)
1.0%
W1 (Mod 1)
W3
051 (Mod 2)
0 4 .

0 1 t [h] 2

Abb. 4311-1: Vergleich der Modellversion Modla und Mod?2

DaB die Unterschiede zur bisherigen Version relativ klein sind, liegt

hauptséchlich daran, daB die Viskositdt des ILuft-Wasserdampf—-Gemisches,
die in alle Aerosolabbauprozesse eingeht, im interessierenden Tempera-
turbereich nur wenig variiert. Mit Sicherheit aber ist die Wirksamkeit
der Temperaturfunktionen kleiner als diejenige der verschiedenen aero-

solphysikalischen Partikelparameter.

Die Rechenzeit hat sich durch die Einfiilhrung der Temperaturfunktionen
nicht erhdht; sie konnte durch Verbesserungen in der Struktur der Unter-—

programme sogar leicht reduziert werden.

1.2 Vorausrechnung der Kondensationsexperimente im NAUA-Versuchsstand

Zur Messung der Kondensation von Wasserdampf an Partikeln ist es not-
wendig, in dem Versuchsvolumen eine genau definierte Ubersittigung her-—
zustellen, Im NAUA-Versuchsstand wird dazu die adiabatische Expansion
des gesdttigten Luft-Wasserdampf-Gemisches benutzt. Dies ist die einzige

Methode , die eine liber das Volumen homogene Zustandsinderung bewirkt.
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Es gilt daher, Druck und Temperatur, insbesondere aber die Wagserdampf-
bilanz in Abhdngigkeit von der Expansion zu berechnen. Besonders kritisch
ist dabei die Berilicksichtigung der Kondensationswérme. Die bisherigen

1/3—Gesetz ausgegangen, wie es

Berechnungen waren von einem einfachen T
bei der Expansion idealer Gase angewandt werden kann, was aber zu einer

starken Uberschitzung des kondensierbaren Wasserdampfes filhrt.

In dem nun vorliegenden Modell werden schrittweise adiabatische Ex-
pansionen berechnet, wobel genauere Zustandsgleichungen als bisher ver-—
wendet werden [—3_7. Die bel der Kondensation frei werdende latente
Warme bildet einen Hauptbestandteil der Energiebilanz. D.h. bel ein-—
setzender Wasserdampfkondensation wird die adisbatische Abkihlung des
Gasgemisches wesentlich reduziert. Abb. 4311-2 zeigt die Wasserdampf-
bilanz bei der Expansion. Dargestellt ist der Wasserdampfgehalt gb und
der Gehalt an kondensiertem Dampf 951(Tr6pfchen), wobei die Ordinate
in Einheiten des jeweiligen S&bttigungsdampfgehalts 93 getellt ist. Der
Nullpunkt der Abszisse wurde hier willkiirlich bei Op ¥ 9F = 98 ange-

nommen.

1.01

1.00

.99+ A

—+
1 Expansion /% 4 5

Abb. b4311-2: Wasserdampfbilanz im Bereich des Sattigungspunkts als

Funktion der Expansion des Versuchsvolumens
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Im Bereich unterhalb des S&attigungspunkts nimmt ?I)sehr stark zu. Ohne
Kondensation, d.h. ohne Aerosol, wlrde sich dieseKurve auch {lber den
S&ttigungspunkt hinaus fortsetzen und zu einer starken Ubersattigung
95 fihren, Die frei werdende Kondensationswirme bei der Kondensation
am Aerosol fihrt jedoch zu einem ausgeprégten Knick in der Kurve, und
die tatsdchlich kondensierte Wassermenge ?F ist wesentlich kleiner als

die zum selben Expansionswert gehdrige Ubersittigung ohne Kondensation.

Die Volumen&nderung im Versuchsstand betrigt maximal 200 1; das sind

6% des Gesamtvolumens. Die dadurch frei werdende kondensierbare Wasser-
dampfkonzentration betrigt bei 130°C knapp 10 g/m®. Das ist fiir genaue
Aerosolmessungen bereits gu viel, so daB mit der vorliegenden Expansions-
vorrichtung alle Untersuchungsbedingungen zur Wasserdampfkondensation am

Aerosol erreicht werden kdnnen.

Die Abbildung zeigt aber auch, daB es relativ unkritisch ist, den S&tti-
gungszustand vor der Expansion genau zu erreichen. Infolge des steilen
Anstiegs des Dampfgehalts unterhalb des S&ttigungspunkts wird der S&tti-
gungszustand sehr schnell erreicht, ohne daB dabel nennenswerte Anteile

des Bxpansionshubs verbraucht werden.

1.3 Vergleich NAUA - CORRAL

Im Februar dieses Jahres wurde uns der Rechencode CORRAL II zugesandt¥).
Nach Durchfiihrung einiger Anderungen, die notwendig waren, um das Pro-
gramm an die IBM-Rechenanlage der GfK anzupassen, wurde eine Reihe von

Rechnungen zum Vergleich mit dem NAUA-Modell durchgefiihrt.

Dazu wurde mit CORRAL der Partikelabbau im Containment ohne Sprayein-

wirkung nachgerechnet. Das Ergebnis ist in Abb. 4311-3 dargestellt.

Die NAUA-Rechnungen D1, D5 und D6, die mit Anfangsfreisetzungen von 1%,
0,12% bzw. 2,5% vom Core berechnet sind, zeigen die bekannten Unter-—
schiede in den Abbauraten. Es ist hier nochmals hervorzuheben, daB beim

Aerosolabbau eine hohe Anfangsfreisetzung keine konservative Annahme

#) CORRAL II ist eine bei Battelle Columbus Laboratories erstellte
verbesserte Version von CORRAL
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darstellt, sondern daB langfristig gerade hohe Massenkonzentrationen

schneller abgebaut werden.

Ihnliche Unterschiede ergeben sich durch den EinfluB der Wasserdampfkon-—
densation. Kurve D1 ist mit Kondensation nur an der Wand, Kurve W1 mit

Kondensation nur am Aercsol gerechnet.

Im Gegensatz zu diesen verschiedenen Mdglichkeiten des Aerosolverhaltens,
wie sie mit NAUA berechnet werden, steht das Ergebnis der Berechnung mit
CORRAL. Da CORRAL eine fest vorgegebene Zeitfunktion filir den mittleren
Partikeldurchmesser benutzt und keine Wechselwirkung der Partikeln be-
riicksichtigt, ergibt sich in allen Féllen die in der Abbildung ge-

strichelte Abbaukurve.

100
10
N‘
Conn
(%] T~
1 \\\ \
~ < CORRAL ]
~
DI
01 ™~ N‘\“ht
Eﬁ;\\\‘\\ :r:::L
\ \\\
001 —

0 20 40 60 t [h] 100

Abb. 4311-3: Normalisierte Massenkonzentration im Containment fiir

verschiedene Fille. Vergleich NAUA - CORRAL

Es zeigt sich hier wieder sehr deutlich, daB der Aerosolabbau nur mit
Berilicksichtigung der mikroskopischen Prozesse richtig berechnet werden
kann und daB eine empirische Abbaufunktion nicht auf unterschiedliche

Fédlle angewendet werden darf.
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2. Beschreibung der Versuchsanlage

2;1 Versuchsstand

In den vorangegangenen Berichten wurden laufend Verbesserungen in der
Konstruktion des Versuchsstandes erwdhnt. Nachdem jetzt die Fertigung

abgeschlossen ist, kann die endgliltige Beschreibung gegeben werden.

Der Versuchsstand besteht aus einem thermostatisierten Edelstahlkessel
von 3,4 m® Volumen. Die Betriebsdaten sind 150°C und 7 bar. Abb.4311-L
zeigt die Konstruktion des Kessels. Die Flansche (9) im Boden und
Deckel sind fir Versorgungsanschliisse erforderlich, wdhrend die Flansche
auf dem zylindrischen Teil fiir die MeBinstrumentierung vorgesehen sind.
Die untere Reihe von vier Flanschen NW 200 (7) nimmt die optischen MeB-
geridte auf, die oberen drei Flansche NW 150 (6) sind fiir die Messung

der thermophysikalischen Daten instrumentiert.

Das FluBschema flr die Versorgungsanlagen flir Gas, Dampf und Thermo-
statisierung sind in Abb. L4311-5 dargestellt. Die Thermostatisierung
erfolgt durch auf die Kesselwand gewickelte Kupferrohre, die von dem
Hauptthermostaten mit dem Wirmetrigerdl gespeist werden. In den
Flanschen sind Zusatzrohrwicklungen angebracht, um Kaltstellen zu ver-—
meiden. Diese Hilfskreise werden aus dem Hilfsthermostaten gespeist,
der Uber einen Differenzregler eine gleichbleibende Ubertemperatur von

ca. 1 Grad gegen den Hauptthermostaten beibehélt,

Zur Dampfversorgung ist ein Elektrodampfkessel angeschlossen. Der
Dampf wird vor Eintritt in das Versuchsvolumen in einem WArmetauscher

auf die richtige Temperatur abgeklhlt.

Der zur adiabafischen Volumen&nderung benutzte Kompensator ist innen
am Deckel angeschweiBt. Die Bedienung erfolgt pneumatisch derart, daB
die im Kompensator befindliche ILuft in einen Abblasetank strdmt. Durch
Einstellen des Drucks im Kompensator und im Tank kann der Hub und die

Expansionsgeschwindigkeit geregelt werden.

Als Sicherheitseinrichtungen sind Berstscheiben und Sicherheitsventile
am Versuchskessel bzw. am Dampfkessel angebracht. Wesentlich wichtiger

ist jedoch eine zusitzliche Temperaturbegrenzung der Thermostate bei
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Abb. 4311-k4: Konstruktion des NAUA-Versuchsbehidlters
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150°C. Solange diese Temperatur nicht iUberschritten wird, kann auch
der Druck im Kessel nicht {iber den Auslegungsdruck, d.h. den Totaldruck

des geséttigten Luft-Wasserdampf-Gemisches hinaus ansteigen.

2.2 MeBtechnik

Die Schwierigkeiten bei der Konzeption der MeBtechnik entstehen aus-—
schlieBlich dadurch, daB gingige MeBgerdte nicht in der heiBen wasser—
dampfgesédttigten Atmosphire einsetzbar sind, oder aber nicht schnell
und genau genug messen. Somit wurde in fast allen F&llen der Einsatz

unkonventioneller Methoden erforderlich.

2.2.1 Temperatur

Die Temperaturmessung ist mit einer Ausnahme unproblematisch und er-
folgt mit Thermoelementen und Halbleiterfiihlern. AuBerordentlich schwie-
rig ist dagegen die Messung der Gastemperatur bei der adiabatischen Ex-
pansion. Gefordert werden eine hohe Temperaturaufldsung von < 0,1°C und
eine mdglichst hohe Zeitaufldsung, die im Zehntelsekundenbereich liegen
muB. Diesen Anforderungen genligt kein kommerzielles Gersdt. Es existieren
lediglich Halbleiterfiihler, die eine gute Temperaturaufldsung LAHVT<16%)
mit einer akzeptablen Zeitkonstanten von 0,4 s vereinen. Die Zeitauf-
18sung ist fir den vorliegenden Verwendungszweck keineswegs optimal, Je-—
doch sind diese Thermistoren mit Abstand die schnellsten verfligbaren
Temperaturaufnehmer. Ihr Nachteil ist, daB sie nur flir den Einsatz in
einer Umgebung mit maximal 70% relativer Feuchte geeignet sind. Bei den
NAUA-Experimenten werden sie deshalb mit einem Tefloniiberzilg versehen,
was sich nachteilig auf die Zeitaufldsung auswirkt. Der optimale Kom-
promiB zwischen MeBgeschwindigkeit und Isolation gegen Feuchte wird ex-—
perimentell ermittelt, wobeil eine Reduzierung der Lebensdauer des Auf-

nehmers zugunsten der Zeitaufldsung in Kauf genommen werden muB.

Mehrere Chargen von Thermistoren wurden kalibriert, da die Kennlinien
erhebliche Streuungen aufweisen. Als backup-System bei Ausfédllen wéhrend
eines Experimentes ist jeweils ein Cu-Con-Thermoelement vorgesehen. Die
Gastemperatur im Kessel wird zwischen Wand und Achse an fiinf verschie-

denen Stellen gemessen. Dazu sind insgesamt 21 elektrische Durch-
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fihrungen erforderlich, die in der wasserdampfgeséttigten Atmosphére
kurzschluBfrei bleiben und auBerdem dem Druck und der Temperatur im
Versuchsstand standhalten miissen. Es werden keramische Durchfihrungen
mit Kupferseele verwendet, die auf tragenden Stahlrohren sitzen. Die
Kupferseele ist mit der Keramik und die Keramik mit dem Stahlrohr ver-
16tet; diese Komponenten nehmen den Druck auf. Teflonhlilsen sorgen
flir die elektrische Isolation. Die Stahlrohre sind in einem der

Flansche NW 150 am Kessel verschweiBt.

Die Thermistoren werden aus einer gemeinsamen Spannungsversorgung ge-—
speist; die Versorgungsspannung wird mit den MeBdaten zusammen re-—

gistriert, um Langzeitschwankungen bericksichtigen zu koénnen.

Bei den Thermoelementen wird die Thermospannung direkt gemessen.

2.2.2 Druck

Die Druckmessung erfolgt konventionell mit DMS-Aufnehmern.Die Aufnehmer
sind kommerziell, ebenso das Versorgungsgerat. Diese Druckmessung dient
ausschlieBlich der Kontrolle und Uberwachung, da sie relativ ungenau
igt. Die Aufnehmer befinden sich am Hauptvolumen, am Kompensator und

am Abblasetank.

2.2.3 Wasserdampfgehalt

Zur Messung des Wasserdampfgehaltes bei der adiabatischen Expanison und
Kondensation wird eine Methode mit einer ebenso hohen Auflésung wie bei
der Temperaturmessung bendtigt. Das verwendete Kapazitdtsmanometer be-
sitzt eine totale Genauigkeit von < 10_u und eine sehr hohe Zeitauf-
18sung. Mit diesem Manometer k&nnen Je nach der Einsatzmethode als Ab-
solut- oder Differenzdruckmesser alle bendtigten Total- oder Partial-
driicke gemessen werden. Mit dem Wasserdampfpartialdruck als MeBgrdBe

ist dann der gesuchte Wasserdampfgehalt leicht auszurechnen.
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2.2, Aerosol

Uber das TropfchengrdBenspektrometer wurde bereits berichtet. Fiir die
Messung des Trdpfchenwachstums bei der Expansion wird auBerdem eine
photometrische Messung am Trdpfchenkollektiv durchgefiihrt, die eine
gréfere Empfindlichkeit als die Messung an Einzeltrdpfchen besitzt.

Dabei wird die Lichtstreuung und -Extinktion gleichzeitig gemessen.

Die Zeitaufldsung dieser optischen Messungen ist wesentlich grdBer

als die aller anderen eingesetzten MeBmethoden, so daB hierflir eine

vom allgemeinen Datenerfassungssystem abgetrennte Registrierung der
Daten vorgenommen werden muBR. Die MeBsignale sowohl des Trdpfchengrdfen-—
spektrometers als auch des Photometers werden daher mit einem Viel-
kanalanalysator erfaBt und iliber eine separate Lochstreifenstanze aus-—

gegeben.

2.3 Datenerfassung

Wegen der grofien Zahl und der erheblichen Unterschiedlichkeit der zu
messenden Daten muBte das Datenerfassungssystem besonders sorgfiltig
geplant werden und eine genligende Flexibilit&t filir unvorhergesehene
Modifikationen besitzen. Ein ProzeBrechner, der diese Eigenschaften
prinzipiell besitzt, scheidet aus Kostengriinden aus. Ein weiteres Ar-
gument gegen einenProzeBrechner ist, daB ausnahmslos alle MeBwerte {iiber
zumeist komplizierte Kalibrierfunktionen in die physikalischen MeB-
grdBen umgerechnet werden milssen. Dies gilt insbesondere fiir die
schnelle Gastemperatur. Fir solche Rechnungen ist ein ProzeBrechner
wiederum zu langsam und zu umstindlich zu programmieren; solche Rech-
nungen werden rationeller an der Rechenanlage der ADI durchgefiihrt.

Aus diesen Griinden wurde unter Verzicht auf maschinelle ProzeBsteuerung
einem freilaufenden Datenerfassungssystem der Vorzug gegeben. Die ProzeB~
steuerung bleibt in der Hand des Bedienungspersonals, wobei allerdings

die Entscheidungen weitgehend vom MeRsystem indiziert werden.

Das verwendete Datenerfassungssystem besitzt eine flir alle Aufgaben aus-—

reichende Flexibilit#t. Wesentliche Merkmale sind:



=490-

- programmierbares Digitalvoltmeter

- 6L Linearisierungsprogramme (32 davon frei w#hlbar)

- individuelle Ksnalprogrammierung

- zwel verschiedene MeRprogramme pro Kanal

- zwel unabhéngige Abtastprogramme

— Grenzwert—- und Alarmgeber

- zwel unabhingige Ausgabegruppen mit Halbleiterzwischenspeicher

von 4 K-bytes Kapazitit

Die Vielfalt der Programmiermdglichkeiten erlaubt es, allen Betriebs-—
arten des Versuchsprogramms gerechtzuwerden. Fur die zuerst durchzu-

fiihrenden Kondensationsversuche ist folgende Funktionsart vorgesehen.

In der Aufheizphase des Versuchsstands (iber Nacht) und wahrend der

unmittelbaren Vorbereitung des Experiments fragt das Datenerfassungs-
system alle MeBwerte in angemessenen Zeitintervallen ab und gibt sie
auf Lochstreifen aus. Die Daten, die Grenzwerte Uberschreiten, 1&sen

einen Alarm aus und werden zus&tzlich im Klartext ausgedruckt.

Wahrend des eigentlichen Expansionsexperiments, das maximal 10 s dauert,
werden die schnellen MeBwerte Gasvolumen, Gastemperatur, Wasserdampf-
partialdruck und optische MeBsignale zusétzlich zu den anderen lang-
samen Daten, jedoch unabhéngig davon und mit der hdchstmbglichen Ge-
schwindigkeit registriert. In diesem Fall iUbernimmt das Datener-
fassungssystem auch die Steuerung fiir alle notwendigen Abléufe, die

von Hand zeitlich nur ungenau gestartet werden kénnten.

Nach erfolgter Expansion und Kondensation ist eine Erholungsphase not-—
wendig, wdhrend der sich das Temperaturgleichgewicht im Versuchsstand
einstellt und die Pufferspeicher im Datenerfassungssystem leergeschrie-
ben werden. AnschlieBend kann ein weiterer Versuch durchgefihrt oder

der Versuchsstand abgefahren werden. Im letzten Fall arbeitet das Daten-

system wie in der Aufheizphase.
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4320 Theoretische und experimentelle Untersuchungen der Ausbreitung

radiocaktiver Gase und Aerosole.

(H. Dilger, J. Hiller, W. Hiibschmann, K. Nester,
H. Schiittelkopf, P. Thomas, S. Vogt, ASS)

Im Rahmen des iibergeordneten Zieles der Entwicklung von Modellen

zur Berechnung von Strahlendosen nach einem angenommenen Stdrfall
wurden folgende Einzeluntersuchungen durchgefiihrt: Ausbreitungsversuche
(Abschnitt 1), EinfluB der Bodenrauhigkeit auf die Ausbreitungsparameter
(Abschnitt 2), Tetroonfliige (Abschnitt 3), Feldmessungen (Abschnitt 4),

statistische Analyse gemessener meteorologischer Daten (Abschnitt 5).

1. Ausbreitungsversuche

1.1 Durchfiihrung der Versuche

(J. Hiller, H. Schiittelkopf, P. Thomas)

Im i. Halbjahr 1977 wurden die fiinf in Tab. 4320~1 angegebenen Ausbreitungs-—
versuche durchgefiihrt. Bei allen Versuchen wurden simultan die Tracer CBr2F2
in 60 m und CFCl3 in 100 m H6he von Plattformen des meteorologischen Mastes
freigesetzt und ihre Konzentrationsverteilung in zwei Sammelperioden & 30 min
Dauer bestimmt. Die Probenahme erfolgte jeweils automatisch an mehr als
55 Positionen. Die Entfernungen der Probenahmestellen zur Quelle betrugen

zwischen 0,1 und 11 km.

Tab. 4320-1 Durchgefiihrte Ausbreitungsversuche

Laufende Datum Probenahmezeit Kategorie
Nr.
b 18.1. 19.30 - 20.30 D
45 25,2, 14,10 - 15.10 D
46 15.3, 20.00 - 21.00 E/F
47 20.4. 14,00 - 15.00 A
48 24.5. 21,00 - 22.00 D
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1.2 Ermittelte Ausbreitungsparameter

(P. Thomas)

Die aus den bisher durchgefiihrten Versuchen ermittelten Ausbreitungsparameter
Gy und o, sind in den Abb. 4320-1 und -2 getrennt fiir die Emissionshthen 60 m
und 100 m dargestellt. Versuche, wihrend denen die gleiche Ausbreitungskategorie

herrschte, sind gemittelt zusammengefaBt:

Die zusammengefaften Ausbreitungsparameter kdnnen im Falle der Kategorien A

und D allerdings nicht als mittlere oder hiufigste Parameter dieser Kategorie
angesehen werden. Dazu liegen in der Kategorie A in statistischer Hinsicht zu

wenige Versuche vor. Inder KategorieD deckensie den Turbulenzbereich nicht gleichmifig
ab.Die meisten D-Versuche waren amTage bei relativ hoher Turbulenz durchgefiihrtworden,
Nédchtliche D-Lagen, mit relativ niedriger Turbulenz,sind in diesen o-Kurven nicht
berilicksichtigt. Liegen die zusammengefaften o-Kurven benachbarter Kategorien im
Vergleich zu den Fehlerbreiten der ¢-Kurven der Einzelversuche dicht beieinander,

so wurden die Versuche dieser beiden Kategorien zusammengefaBt, z.B. Kategorie A

und B in Abb. 4320-1.
Bei F-Versuchen mit 100 m Emissionshthe lagen die Konzentrationswerte nur an

wenigen Sammelstellen {iber der Nachweisgrenze. Eine Auswertung dieser Versuche

ist nicht m8glich.

2. Der EinfluB der Bodenrauhigkeit auf die Ausbreitungsparameter

(K. Nester)

Um die in Karlsruhe experimentell 5estimmten Ausbreitungsparameter Gy und o,

an Standorten mit unterschiedlicher Bodenrauhigkeit verwenden zu kdnnen, ist
eine Transformation dieser Parameter auf andere Rauhigkeiten erforderlich.
Diese Transformation‘erfolgt durch eine Anderung der Kategorienzuordnung in

den experimentell bestimmten Kurvenscharen Oy und , (Basiskurvenscharen).

Das bereits frilher entwickelte, von den Pasquill-Gifford'schen Ausbreitungs-
parametern ausgehende Transformationsverfahren / !/ wird durch die Einbeziehung
der Austauschlidngen modifiziert. Dieses modifizierte Verfahren setzt voraus,

daB die o-Parameter sich als Potenzfunktion der Entfernung darstellen lassen.
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Als Basiskurvenschar fiir o, wird die am Kernforschungszentrum in Karlsruhe
fir eine Quellhdhe von 100 m H8he und eine Rauhigkeitsldnge von z = 1,5 m

geltende Kurvenschar verwendet. Das Verfahren ist in / 2/ beschrieben.

Das Ergebnis der Transformation des Ausbreitungsparameters o, auf z = 0,3 m
im Vergleich zur Basiskurvenschar ist in Abb. 4320-3 dargestellt. Wie erwartet,
ist die Verschiebung in den Kategorien B, C, D am gréBten und bei Kategorie E

am kleinsten.

Der Ausbreitungsparameter Oy wird nicht nur von der Stabilitit und der Rauhig-
keit sondern auch von Drehungen der Windrichtung und der Struktur der Grenz-—

fldche bestimmt.

Bei stirkeren Winddrehungen wihrend eines Experiments war eine Auswertung der
MeBergebnisse durch Anpassung einer GauBverteilung nicht m8glich, so daB diese
Fdlle nicht in den Ergebnissen enthalten sind. Bei den n#chtlichen Versuchen
(Kategorien E und F) spielt der EinfluB der Rauhigkeit auf Oy gegeniiber anderen
Effekten eine untergeordnete Rolle. Rauhigkeitskorrekturen an den oy—Kurven fiir

diese Kategorien sind deshalb nicht erforderlich.

Die Beriicksichtigung des Einflusses der Oberflichenstruktur erfolgt durch das

Einfiihren des additiven Terms ctz, s. Gleichung (1).

2
P
(1) o 2 =g 2 + g 2 X y

Die urspriinglichen Oy—Kurven, die den Term 0t2 nicht enthalten, werden ent-
sprechend modifiziert, Der zweite Term des modifizierten Ansatzes ist wieder
eine Potenzfunktion, auf die sich nun die Rauhigkeitstransformation anwenden
148t. Die Modifikation der urspriinglichen cy—Kurven und die Transformation

fiir Oy sind ebenfalls in f 2/ beschrieben.

Das Ergebnis der Transformation fir z = 0,3 m ist im Vergleich zu z = 1,5 m in
Abbildung 4312-4 wiedergegeben. Die Verschiebung entspricht etwa der Differenz
zwischen den Kategorien, Fiir die meteorologischen Bedingungen von Karlsruhe ver-
mindert sich das Maximum der Konzentration im Jahresmittel aufgrund der kleine-

ren Ausbreitungsparameter bei einer Rauhigkeitsldnge von 0,3 m gegeniiber dem
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Wert bei einer Rauhigkeitslidnge von 1,5 m etwa um den Faktor 1,5.

Literatur:

/ 1/ K. Nester: Abschitzung des Einflusses der Rauhigkeit auf die Diffusions-
parameter fiir verschiedene Stabilitdtszustdnde der Atmosphire,

Staub~Reinhaltung der Luft, 36, 1976, Nr. 9
/ 2/ K. Nester, W. G. Hiilbschmann, P. Thomas: The Influence of Ground Roughness

on Atmospheric Diffusion; Proceedings of the 4th Int. Clean Air Congress,

Tokyo, May 1977

3. Ausbreitung von Schadstoffen im Mesoscale

3.1 Tetroonortungmit Hilfe des WF3-Radars

(P. Thomas, S. Vogt)

Uber dieMethode, mittels radarverfolgter Tetroonfliige die Ausbreitung von Schad-
stoffen im Mesoscale (10 - 100 km) zu untersuchen, wurde in den PNS-Halbjahres-

berichten 1976/I, KFK 2375 und 1976/IT, KFK 2345 berichtet.

In Zusammenarbeit mit dem Meteorologischen Institut der Universitdt Karlsruhe
(MIK) wurden am 24. 2. 1977 in der N#he des KKW Philippsburg zwei Tetroonfliige
durchgefithrt. Diese ersten Tetroonflilige dienten dazu, Erfahrungen mit der
Experimentiertechnik zu sammeln und die Reichweite des WF3-Radars zu testen.
AuBerdem wurden die Bahndaten gesammelt, um Eingabedaten fiir die noch zu er-
stellenden Auswerteprogramme zu erhalten. An den Tetroons hingen zwecks besserer

Radarortung etwa 175 g schwere Aluminiumreflektoren (Abb. 4320-5),

Beim ersten Flug wurde die eingestellte Flughthe von 750 m nach ca. 16 min
erreicht. Der Tetroon stieg aber weiter und erreichte in der 42, Minute seine
maximale H6he von 1030 m. Danach stellte sich die FlughShe bei etwa 900 m ein.
Bei der Berechnung des Ballastes werden Temperaturen und Druck im gewilinschten
Flugniveau aus Bodenwerten extrapoliert. Das erkldrt die Differenz zwischen
theoretischer und praktischer FlughShe. Beim zweiten Flug pendelte sich der

Tetroon bei etwa 450 m ein.
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Abb. 4320-5 Tetroon vor dem Start

Bei den Fliigen verlief die Flugbahn vor Erreichen des eingestellten Flug-
niveaus nicht gleichmdBig ansteigend, sondern der Tetroon sank zeitweilig

ab oder stieg deutlich langsamer an. Dies ist weitgehend auf den Untergrund
zuriickzufiihren, wie die Abb. 4320-6 zeigt. Sobald sich der Tetroon dem Rhein
ndherte und ihn iiberflog, geriet er in Gebiete, in denen negative Vertikal-
geschwindigkeiten vorherrschten. Der Vergleich beider Flugbahnen

zeigt die starke Windrichtungsscherung in der unteren Luftschicht. Wdhrend
am Erdboden Ostwind herrschte, drehte der Wind mit zunehmende H6he auf Sid
und erreichte in 700 m HShe SSW. Uber eine H8hendifferenz von 700 m lag eine

Scherung von Uber 120° vor.

Das Radar verlor den ersten Tetroon nach 47 Minuten. Der Hbhenwinkel betrug
dabei 2,7°, die Schrigentfernung 19 km. Die Verfolgung des zweiten Tetroons
wurde nach 30 Minuten abgebrochen. Der Hohenwinkel betrug zu diesem Zeitpunkt

3,90, die Schrdgentfernung 5,0 km.
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Die gewonnenen Daten geben qualitative Hinweise auf die atmosphirische Aus-

breitung bei Schwachwindlage, starker Konvektion und Windrichtungsscherung.

3.2 Tetroonortung mit Hilfe des MBVR 120

Wie ebenfalls im PNS-Halbjahresbericht 1976/I1, KFK 2345 beschrieben, sollen

die Tetroons mit Transpondern ausgeriistet werden, um die Reichweite des Radars

zu erhdhen. Dies ist ohne Umbauten am Radar mdglich, wenn von der Firma Philips
entwickelte Transponder zusammen mit dem Philips—-Radar MBVR 120 eingesetzt werden.
Ein Versuch mit dem MBVR 120 mit und ohne Transponder fand am 28.3,1977 in Bremen

statt.

Da der bei Philips vorhandene Transponder noch zu schwer fiir einen Tetroon und
auBerdem zu teuer ist, um seinen Verlust tragen zu kdnnen, wurde er in einem
zweisitzigen Sportflugzeug untergebracht. Seine Antenne ragte aus dem seitlichen

Kabinenfenster.

Startplatz war der Bremer Flughafen, Der Radarstandort befand sich etwa 20 km-
6stlich davon bei Oyten. Der Pilot flog zuerst eine vereinbarte Dreiecksstrecke
um den Radarstandort. Die Flughdhe betrug zwischen 100 und 300 m Hohe, die
weiteste Schrédgentfernung 31 km. Das Radar verfolgte den Transponder mithilfe

seines automatischen Nachfiihrsystems. DaB der Transponder und nicht das Flug-

zeug verfolgt wurde, demonstrierte der Pilot dadurch, daR er in bestimmten
Abstinden eine 360°-Schleife flog. Sobald die Verbindungslinie Transponder-
Radar durch den Flugzeugkdrper unterbrochen wurde, geriet der Tramsponder in
den Funkschatten. Fiir diesen Moment war das Echo des Flugzeugkdrpers und das
durch reflektierte Bodenechos bedingte Rauschen gr8fer als das zuriickge-

strahlte Transpondersignal.

In der zweiten Flugphase steuerte der Pilot das Flugzeug in einer Flughohe

von etwa 300 m i. Gr. in geradliniger Richtung weg vom Radar. Wdhrend des
Fluges verfolgte wiederum das Radar den Transponder mit Hilfe der automatischen
Nachfiihrung. VereinbarungsgemdB wendete der Pilot iiber Bremerhaven und flog
dann zum Radarstandort zurlick., Die Schrigentfernung betrug am Wendepunkt

62,6 km,
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Der eingesetzte Transponder ist wegen seiner vielen Funktionsmdglichkeiten
fiir Tetroonfliige zu aufwendig, zu schwer und zu teuer. Nach dem erfolg-
reichen Vorexperiment wird Philips den Transponder so weit abmagern, daB er
beziiglich Funktion, Gewicht und Preis fiir radarverfolgte Tetroonfliige ge-
eignet ist. Die Leistungsfidhigkeit des MBVR 120 wurde anschlieBend mit zwei
Tetroons getestet, die nur mit Aluminiumreflektoren bestlickt waren. Der Start
des ersten Tetroons erfolgte bei krdftigen WindbSen. Die gewiinschte Flughdhe
sollte 400 m betragen. Ein genaues Austarieren war infolge der WindbSen nicht
mdglich., Der Tetroon geriet schon nach etwa 15 min Flugzeit in eine dichte
Schneewolke. Der Radarkontakt ging verloren. Die Schridgentfernung betrug zu
diesem Zeitpunkt fast 4 km, der Hohenwinkel 8,5O und die Hohe tiber Grund

585 m.

Der zweite Start erfolgte,als die Schneeschauertdtigkeit etwas nachgelassen
hatte, jedoch bei erhShter Windgeschwindigkeit. Ein Austarieren des Tetroon:
war unmdglich, Ersatzweise wurde versucht, das Ballastgewicht wie beim ersten
Tetroon einzustellen. Beim Start jedoch ging Ballast verloren, da der Tetroon
einige Zeit am Boden schleifte. Infolgedessen stieg der Tetroon weit {iber die
gewlinschte FlughShe. Nach 41 min verlor das Radar bei einem Hohenwinkel von
2,3O und einer Schrigentfernung von 27,7 km den Kontakt mit dem Tetroon, als

dieser in eine Schneewolke geriet.

Die Vorversuche zeigten die Vorteile eines Transponders, wenn niedrig fliegende
Objekte iliber groRe Entfernungen verfolgt werden sollen., Das schlechte Wetter
verdeutlichte das besonders eindrucksvoll, Die tiefhdngenden Schneewolken und
Schneeschauer reflektierten die Radaysignale so stark, daB diese Reflexe das
Echo des Aluminiumreflektors'zudeckten'". Die Ortung mithilfe des frequenzver-
schobenen Transpondersignals wurde dagegen durch Schneefall und Wolken nicht

gestort,

5. Auswertungen meteorologischer Messungen

5.1 Niederschlagsstatistik

(S. Vogt)

Bei der Berechnung der Ausbreitung von Schadstoffen in der Atmosphdre spielt
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der Effekt des Auswaschens durch Niederschlag eine wichtige Rolle. Fiir Un-
fallberechnungen unter probabilistischen Gesichtspunkten, wie z.B., im Teil-
projekt 4330, interessiert vor allem die ununterbrochene Andauer des Nieder-

schlages und die Niederschlagssumme widhrend eines "Niederschlagsereignisses'.

Hierzu wurden die 10-min-Werte des NiederschlagmeBgerdtes am Kernforschungs-—
zentrum Karlsruhe fiir die Jahre 1974, 1975 und 1976 ausgewertet. Wdhrend dieser
drei Jahre wurden 2520 Niederschlagsereignisse gez#hlt, dies entspricht 100 Z.
Die Andauer eines Niederschlagsereignisses ergibt sich durch Addition aufein-
anderfolgender 10-min—Werte, Zeigte ein 10-min-Wert keinen Niederschlag an, so

ist die Andauer eines Niederschlagsereignisses beendet.

alle Niederschlige

Summenhiufigkeit in %

<4,0 mm

<0,5 mm

| | | L i

10 min 30 min 1 h 2 h 5h 10 h

Abb. 4320-7 Summenhdufigkeit der Niederschlagsereignisse in Abhingigkeit der zeitlichen

Andauer
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In Abb., 4320-7 ist die Summenhdufigkeit der Niederschlagsereignisse iiber der
zeitlichen Andauer aufgetragen. Die Summenhdufigkeit ist in drei Stufen der
Niederschlagssumme aufgeschliisselt. Die unterste Kurve umfaBt diejenigen Nieder-
schldge, deren Niederschlagssumme unter 0,5 mm betrug (insgesamt 75,9 %), die
mittlere Kurve Niederschldge mit einer Gesamtmenge unter 4,0 mm, (zusdtzlicher
Anteil 20,4 7). Die restlichen Niederschldge (3,7 %) erbrachten mehr als

4,0 mm Regen. In etwa der Hidlfte aller Fidlle dauert ein Niederschlag nur 10 Mi-
nuten; etwa 5 7 aller Niederschlige dauerten dagegen lidnger als 2 Stunden. Die
ldngste Andauer wurde im September 1976 mit 19 Stunden registriert. Die Nieder-

schlagssumme betrug dabei etwa 53 mm.

5.2 Ubertragbarkeit eines Bestimmungsschemas der Ausbreitungskategorie auf

(H. Dilger)

Aus den Untersuchungen von Dilger und Nester /1/ ergab sich, daRf neben den
direkten Methoden zur Bestimmung der Ausbreitungskategorie in Einzelsituationen
nur eine einzige indirekte Methode brauchbar ist, n8mlich die Bestimmung der
Ausbreitungskategorie mit Hilfe des Temperaturgradienten dT/dz und der horizon-—
talen Windgeschwindigkeit u. Offen blieb, inwieweit man das zugehSrige an einem
Standort gewonnene Einteilungsschema.auf andere Standorte iibertragen kann, Von
dieser Frage hdngt es u, a. ab, ob die Ausbreitungsparameter, die am Standort
des KFZK bestimmt wurden, auch in Einzelfdllen an anderen Standortemn verwendbar

sind.

Um diese Frage zu untersuchen, wurden die Einteilungsschemata von Polster
(PO) /2/ und Dilger/Nester (DN) /1/ (beide basieren auf dT/dz und u) zur
Berechnung der Ausbreitungskategorien in Jiilich (Jii), Philippsburg (Ph)
und Karlsruhe (Ka) im 1. Halbjahr 1974 verwendet. In Abb. 4320-8 sind fiir
diese drei Standorte die Hiufigkeitsverteilungen der Kategorien nach den

beiden Einteilungsschemata dargestellt.
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Bei idealer Ubertragbarkeit miiRte der Unterschied zwischen den Hiufigkeits-
verteilungen an jedem Standort gleich sein. In Abb. 4320-8 entsprechen- die
hellen Flichen diesem Unterschied. Bedingt durch die verschiedenen Hiufig-
keitsverteilungen der Windgeschwindigkeit und des Temperaturgradienten an
den drei Standorten sind aber auch die Unterschiede zwischen den Hiufig-
keitsverteilungen der Ausbreitungskategorien verschieden. Die verschiedene
GroBe der hellen Flichen anden einzelnen Standorten flir die entsprechenden
Kategorien ist ein MaR fiir die Abweichung von der idealen Ubertragbarkeit.
In Tab. 4320-2 ist der halbe Betrag des Unterschieds (da auf ein Schema be-
zogen), sein Mittelwert MWU und seine mittlere Abweichung n von MWU fiir die

einzelnen Kategorien aufgefiihrt.

Kat A B C D E F
Jit 1,1 1,7 1,5 2,9 6,1 1,3
Ka 1,7 3,2 1,1 2,3 3,3 1,6
Ph 0,1 1,7 3,1 0,4 6,1 1,1
MWU 1,0 2,2 1,9 1,9 5,2 1,3
n 0,6 0,7 0,8 0,9 1,2 0,2

Tab. 4320-2 Abweichung der Kategorienhiufigkeit bei der Anwendung der

Schemata von Dilger/Nester und Polster auf drei Standorte

Alle Angaben in 7%
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Aus Tabelle 4312-2 ist zu entnehmen, daB z.B. bei Kategorie D die mittlere Ab-
weichung n des halben Mittelwerts der Unterschiede MWU 0,9 7% betridgt; d.h. im
Mittel wird bei der hier vorgenommenen Standortilbertragung der Schemata die
Kategorie D um 0,9 Z falsch bestimmt. Der kleinste Fehler wird bei Kategorie F

mit 0,2 7, der groRte Fehler bei Kategorie E mit 1,2 % gemacht. Der relativ

groBe Fehler bei Kategorie E ist darauf zuriickzufiihren, daB bei dieser Kategorie
die beiden Schemata sehr unterschiedliche H#ufigkeiten liefern (vgl. Abb. 4320-8).
Da die standortspezifischen Abweichungen im Mittel bei den einzelnen Kategorien
zwischen 0,2 uné 1,2 7 der Gesamtzahl der Fidlle liegt, ist eine Standortiiber-

tragung der beiden untersuchten Schemata mit einem vertretbaren Fehler m8glich.

Literatur:

/1/ Dilger, H. und Nester, K.: Aufstellung und Vergleich verschiedener Schemata

zur Bestimmung der Ausbreitungskategorie, Met. Rdsch. 28 (1975) 12-17

/2/ Polster, G.: Erfahrungen mit Strahlungs-Temperaturgradient- und Windmessungen

als BestimmungsgrdBen der Diffusionskategorien, Met. Rdsch. 22 (1969) 170-175

4, Windfluktuationsmessungen iiber Feld-Wiesengelidnde

(H. Dilger)

Wie im vorhergehenden Bericht (PNS HJ-Bericht 1976/2, KFK 2345) beschrieben, sol-
len durch diese Messungen die Turbulenz— und Rauhigkeitsparameter iiber einem Ge-

ldnde mit niedrigerer Rauhigkeitsldnge als im KFZK bestimmt werden.

Seit Ende Januar 1977 liegen analog registrierte MeRBwerte der in 15m HShe in der Ndhe
der Ortschaft SpSck montiertenVektorfahne vor. Wegen einererforderlichen Nachriistung
des automatischen Datenerfassungsgerdts kann dieses erst im 2. Halbjahr 1977 im
Dauerbetrieb eingesetzt werden. Eine erste Auswertung der Streuung der Vertikal-
fluktuationen c¢ wurde flir den Monat Februar vorgenommen., Dabei wurden 10-min-
Mittelwerte von 0¢ aus Spdck nach den im KFZ bestimmten Ausbreitungskategorien

eingeteilt. In der Tabelle 4320-3 sind fiir die einzelnen Kategorien die Mittel-

werte von G, aus Sp6ck aufgefiihrt,

¢




-509-

Ausbreitungs-— A B C D E F
kategorie

KFZ 0, in Grad | g 11,1-15,0{ 7,6-11,0| 3,6-7,5 | 2,1-3,5 | 0,0-2,0

in 100 m HBhe

Spdck 3; in Grad | 11,2 7,4 5,1 4,5 2,7 2,3

in 15 m HbBhe

Tab. 4320-3 Mittelwerte der Streuung der Vertikalfluktuationen 5; flir die

einzelnen Kategorien am MeBplatz in Spdck (fiir Februar 1977)

Fiir die neutrale Kategorie D ergeben sich in 15 m {iber dem Gelinde mit Rauhig-

keitsstufe II niedrigere o ,-Werte als in 100 m iiber Geldnde mit Rauhigkeits—

¢
stufe III, Auffallend ist der relativ hohe Mittelwert in Kategorie F. Die
Korrelationstabelle ergibt eine grdRere Anzahl von Situationen mit o, zwischen

¢
4° und 5° in Spbck, wdhrend im KFZ o, nur zwischen 0° und 2° liegt. Das bedeutet,

daB sich zu diesen Zeiten in Spéck ngch keine stabile Schichtung ausgebildet
hatte. Die Mittelwerte bei den labilen Ausbreitungskategorien A - C liegen er-—
wartungsgemidB in Spdck wegen der geringeren MeRhdhe niedriger als am KFZ. Ins-
gesamt diirften sich die Mittelwerte bei einem grdBeren Wertekollektiv und im

Laufe des Jahres noch etwas verschieben.
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4320 ~TUH Erstellung und Erprobung eines neuen Rechenprogramms
fir die Berechnung der Ausbreitung von Schadstoffen
in der Atmosphdre unter instationdren Bedingungen in
ausgedehnten bebauten Regionen
(H. Schultz, E. Voelz, C.D., Wineke, Arbeitsgr. f.

Technischen Strahlenschutz der T.U. Hannover)

Mit der Version A des Rechenprogramms XPIC, mit der die Ausbrei-
tung einer Schadstoffwolke in der Atmosph&dre mit der "particle-
in-cell"-Methode simuliert wird, sind u.a. die nachfolgenden
Einfllisse und Programmgr&B8en untersucht worden, um ihre Wirkung
auf die Belastungsberechnung festzustellen. Damit sollen m&gliche
Fehlerquellen gefunden und ausgemerzt oder wenigstens in ihrer

Gr&Benordnung bekannt gemacht werden.

1. Zufallszahlengenerator

—— e —— —— W o o S ot

Die Teilchenpositionen werden beim ersten Rechenschritt durch
einen Zufallszahlengenerator festgelegt. Bei einer begrenzten
Teilchenzahl kann man Teilchenklumpungen nicht ganz vermeiden,
die sich bei der Konzentrationsberechnung in den folgenden
Rechenschritten fortpflanzen. Bei Belastungsberechnungen wirken
sich diese Klumpungen wegen der Summation liber viele Zellen aber
zumeist kaum aus, wie Kontrollrechnungen gezeigt haben. Von Ge-
genmaBnahmen, wie z.B. durch zellenweise Anpassung der Statistik

an die Quellverteilung, wurde deshalb vorl&dufig abgesehen.

2. Anzahl der reprdsentativen Teilchen

Um die Konzentrationsverteilung angemessen wiedergeben zu kon-
nen, sollten mindestens 3 Teilchen in einer Zelle zur Konzentra-
tion beitragen. Eine Kontrollrechnung mit 15 % weniger Teilchen
ergibt geringfligig geringere Belastungswerte (q 1%), so daB eine
Enderung in dieser GrdBenordnung kaum einen EinfluB haben dlrf-
te.
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3. Relative_Lagednderungen_des Wolkenbezugspunktes

Durch das expandierende Gittersystem kann bei festgehaltenem
Abstand zwischen Erdboden und Quellhdhe eine Lagednderung des
Wolkenbezugspunktes innerhalb einer Zelle eintreten. Es zeigt
sich, daB diese Verschiebung die Belastung nur geringfiigig be-
einfluBt. Verlagerungen des Wolkenbezugspunktes vom Zellenrand
zur Zellenmitte erzeugen etwas hdhere Konzentrationen in der
Mitte der Wolke, was auf eine geringfiigig kleinere berechnete

Teilchendiffusionsgeschwindigkeit zuriickzuflihren ist.

4. Dimensionierung_des_Systems und_der_einzelnen_ Zellen

Das Zellen-System sollte zu Beginn der Rechnung und auch spé&ter
so grofB gewdhlt werden, daB die anfdngliche Wolke gerade noch
hineinpaBt, damit die Dimensionen einer einzelnen Zelle mbg-
lichst klein bleiben. Je grdBer ihre anfdnglichen Dimensionen
gewdhlt werden, desto kleiner werden die berechneten Diffusions-
geschwindigkeiten. Dadurch wird die Konzentration auf der Wol-
kenzentrallinie erh8ht und bei einer erhdhten Quelle die anféng-
liche Balastung am Erdboden erniedrigt. Die Ausdehnung Axi
einer Zelle sollte daher relativ an die sich ausbreitende Wolke
angepafBt werden, wobei fiir eine anfdnglich normalverteilte Wolke

mit der Standardabweichung 0. wenigstens 3Axi5<5Xi sein sollte.
i

Die ausgleichende Mittelwertbildung verursacht im Verlauf der
Rechnung ungenaue Konzentrationswerte, solange die Zellendimen-
sionen nicht an die Gradienten der Teilchenverteilung angepaft
sind. So bewirkt sie bei anfdnglich zu hohen Bodenzellen, daB
nahe am Boden eine zu hohe Konzentration bzw. Belastung vorge-
tduscht wird, obwohl die Teilchen erst den Oberteil einer Zelle
und nicht den Boden erreicht haben. Um eine unzul8ssige Ver-
fdlschung der Belastung nahe der Quelle durch diesen Effekt zu
verhliten, wird am Erdboden eine zusdtzliche Schicht eingefiihrt,

die dort dem Konzentrationsgradienten besser angepaBt ist.
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6. Zeitschrittwahl

Bei der numerischen Ndherungsl&sung der hier zugrundegelegten
Transport- und Diffusionsgleichung durch ein Differenzenschema
ldBt sich zwischen rdumlicher und zeitlicher Schrittweite

(Axi bzw. At) formal fiir die Diffusion folgender Zusammenhang
ableiten: 2 Ki « At € Axi . Axi. Die in Version A insgesamt be-
nutzte Rechenmethode scheint aber in vielen Fdllen weitgehend
unabhdngig von dieser Einschrédnkung zu sein. Selbst wenn der
Zeitschritt doppelt so groB, wie danach erlaubt, gewdhlt wurde,
traten nur nahe zur Quelle hin hdchstens 1o% hdhere Belastungs-
werte auf. Diese Abweichung 148t sich aber dadurch erkléren,
daB sich die Konzentrationsgradienten, und damit auch die Diffu-
sionsgeschwindigkeiten, bei einer auseinander laufenden Einzel-
wolke stetig verkleinern. Je l&dnger also der Zeitschritt, desto
ldanger bewegen sich die Teilchen mit der h&heren anfdnglichen
Diffusionsgeschwindigkeit und tduschen so eine zu schnelle Aus-

breitung vor.

Die Bedingungen im Abschnitt 2 bis 6 sind durch die numerische
Rechenmethode gegeben. Sie sind weitgehend beschreibbar und k&nnen
durch zusdtzlichen Aufwand an Rechenzeit und Speicherkapazitdt in
der Rechenanlage in der erforderlichen Weise berlicksichtigt wer-

den.

7. Bedingungen_am_Systemrand

Die Randbedingungen am Erdboden k&nnen im "particle-in-cell"-
Modell auf unterschiedliche Weisen nachgebildet werden. Im GauB-
schen Rauchfahnenmodell wird durch eine symmetrische Spiegel-
quelle eine totale Reflexion am Erdboden erzeugt, deren EinfluB
sich sofort und liberall auswirkt. Demgegeniliber n&dhert sich ein
Teilchen im "particle-in-cell"-Modell dem Erdboden mit einer ab-
nehmenden Diffusionsgeschwindigkeit und wird sich dort stauen,
weil es keine Bewegung gegen den Konzentrationsgradienten aus-
flilhren kann. Dieser Teilchenstau iliber der Reflexionsschicht
pflanzt sich nur langsam und zeitlich verzdgert in die dariiber-
liegenden Schichten fort. Es entsteht dadurch {iber dem Erdboden
nur eine ungefdhr 1lo% hohere Belastung gegeniiber dem Rauchfahnen-

modell. Diese Abweichung ist physikalisch begriindet und gibt
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einen wirklichkeitsgetreuen Unterschied zum Rauchfahnenmodell

wieder.

Von den bisher beschriebenen Effekten werden die meisten, so-
weit notwendig,in Version A automatisch berlicksichtigt. Ledig-
lich der Zeitschritt muB noch individuell an die Wolkendimensio-
nen und evtl. meteorologische Parameter angepaBt werden.

Auch bei der Version B, bei der ein sehr groBes Zellensystem
abschnittsweise abgearbeitet wird, wurde damit begonnen, durch
eine entsprechende Automatisierung eine bessere Einsatzf&dhig-
keit zu gewdhrleisten. Bei dieser Version ist es wegen der be-
grenzten Speicherkapazitdt der Rechenanlagen notwendig, die
Windfelddaten und Diffusionsgeschwindigkeiten fir die Zellen-
ecken extern zu speichern und abschnittweise, in "Sektionen",
entsprechend den jeweiligen Teilchenkoordinaten einzulesen. So-
bald bei unterschiedlichen Teilchenkoordinaten die Anzahl der
sektionsweisen Datenein- und —-ausgaben einen vorgegebenen Wert
tibersteigt, wird deshalb eine automatische Neusortierung der

Teilchen nach den x~Koordinaten programmiert.

Eine weitere Rechenzeitverkiirzung kann durch geeignete Optimie-
rung des Rechenablaufs bei der Konzentrationsberechnung und bei

der Ubergabe von Datenfeldern erzielt werden.

Mit der Version B wurden Belastungsberechnungen in einem

2 x 4 km2 grofien Gebiet mit 60.000 Zellen bei neutraler Wetter-
lage durchgefliihrt, wobei flir das Windfeld ein vertikales Ge-
schwindigkeitsprofil gemdpn

u (z) = u (H) - (z/H)°2°

mit uX(HS) Advektionsgeschwindigkeit in Emissionsh&he Hs’ hier
uX(HS) = 5m/s

und eine hOhenabhdngige horizontale Winddrehung um den Winkel

o = -40° auf der HBhe der Durchmischungsschicht H_ gemis

D

N Coas o . Z
uy(z) = ux(z) sin ( H, )

angesetzt wurde.
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In Abbildung 1 ist die Belastung, d.h. das Konzentrationszeit-
integral am Erdboden, - flr die Konzentration einer 15 m hohen
Zellenschicht am Erdboden, - in Form von Isoplethen aufgetragen.
Im Vergleich ist auch die Belastung infolge einer Schadstoff-
wolke bei konstanter Windgeschwindigkeit in x-Richtung ux=5m/s
eingetragen.

In beiden Fdllen ist die EmissionshoOhe HS = loo m und werden
die Diffusionskoeffizienten nach der statistischen Theorie be-
nutzt. Die Verlagerung der Isoplethen im Uhrzeigersinn infolge

der Windrichtungsscherung ist deutlich erkennbar.
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Abb. 1 Isoplethen der Belastung am Erdboden (Konzentrationszeitintegral [s/m3]) nach 800 s
bzw. nach 30 Zeitschritten At = 20 s, ausgehend von einer GauBwolke zur Zeit t = 200 s,
Zellenabmessungen Ax - Ay - Az = 40 - 40 - 15 m3, Emissionshthe Hs = 100 m
—————————— homogenes Windfeld UX = konst = 5 m/s

vertikales Windprofil und hdhenabhdngige Windrichtungsscherung
um den Winkel o = ~40° auf 200 m

~G1G-
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4330 Untersuchung der radiologischen Folgen von Reaktorunfdllen unter

probabilistischen Gesichtspunkten.

4331 Rechenmodelle zur Berechnung der Ortsdosen

(W. Hiibschmann, S. Vogt, ASS)

Die Ortsdosisverteilung bei vier ausgewdhlten Wetterlagen und zwei speziellen

Unfdllen an einem Druckwasser—Reaktor.

Im Rahmen der deutschen Risiko-Studie zur Beurteilung der Sicherheit von Kern-
kraftwerken mit Druckwasserreaktoren an Standorten in der Bundesrepublik

(Leitung: Prof. Dr. A. Birkhofer, Miinchen) erstellt GfK/PNS das Unfallfolgen-
modell. Dieses Modell hat die Aufgabe, die durch die freigesetzten Schadstoffe

verursachten Schiden und Risiken gesundheitlicher Art zu ermitteln.

Uber das Programmsystem UFO (={ana1{§91gen) wurde in /1/ berichtet. Im 1. Halb-
jahr 1977 wurden die Unfallfolgen, d.h. akute Todesfdlle, Tod durch Krebs und

genetische Schdden fiir einen Standort berechnet.

Der Stichprobenumfang setzt sich aus 115 + 36 + 2 = 8 280 Ergebnissen zusammen
(115 Wettersituationen, 36 sektorale Bevdlkerungsverteilungen und 2 Unfidlle).
Die im folgenden dargestellten Dosisverteilungen stellen eine Auswahl der mit
dem Programmteil UFO-BAS (= Unfallfolgen-Basisprogramm) berechneten Ergebnisse
dar. Dabei wird der EinfluB der Wetterabliufe anhand von zwei Unf#llen und vier
Wetterabldufen sowie der Beitrag der verschiedenen Belastungspfade zur gesamten

Knochenmarksdosis anhand eines Unfalls und eines Wetterablaufs gezeigt.
Zugrunde gelegt wird ein deutscher Druckwasser—-Reaktor mit einer thermischen
Leistung von 3731 MW. Das Spaltproduktinventar zum Zeitpunkt des Abschaltens

ist nuklidspezifisch in Tab. 4330-1 aufgelistet.

Folgende zwei Unfdlle wurden von der GRS untersucht:
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Tab. 4330~1 Aktivitdtsinventar des Reaktorkerns
Nr. Radionuklid Inventar in MCi
1 Kobalt-58 1,27
2 Kobalt-60 0,983
3 Krypton—-85 0,792
4 Krypton-85m 27,0
5 Krypton-87 52,6
6 Krypton—-88 76,4
7 Rubidium-86 0,0373
8 Strontium-89 105
9 Strontium—90 5,3
10 Strontium-91 128
11 Yttrium-90 5,72
12 Yetrium-91 133
13 Zirkon -95 178
14 Zirkon =97 176
15 Niob  ~-95 176
16 Molybden -99 191
17 Technetium—99m 166
18 Ruthen -103 137
19 Ruthen -105 97,9
20 Ruthen. ~-106 39,6
21 Rhodium—105 65,9
22 Tellur -127 7,68
23 Tellur =127m 1,51
24 Tellur -129 39,1
25 Tellur ~-129m 6,58
26 Tellur =-13im 15,6
27 Tellur =132 145
28 Antimon ~127 7,93
29 Antimon -129 41,3
30 Iod -131 104
31 Iod =132 150
32 Iod -133 202
33 Iod =134 232
34 Iod ~135 181
35 Xenon~133 199
36 Xenon—-135 40,7
37 Cesium—134 13,8
38 Cesium~136 4,51
39 Cesium—137 7,06
40 Barium~140 186
41 Lanthan =140 193
42 Cer -141 180
43 Cer —143 159
44 Cer =144 109
45 Praseodym —143 155
46 Neodym =147 73,2
47 Neptunium—239 2140
48 Plutonium—238 0,127
49 Plutonium—239 0,0289
50 Plutonium~240 0,0322
51 Plutonium=241 6,04
52 Americium-241 0,0035
53 Curium-242 1,42
54 Curium-244 0,115
Summe 6.365,24
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- Unfall AH §: Uberdruckversagen nach 30.4 h - bis dahin Leckrate 2,5 Vol. Z/d
fir p > 1.7bar - ohne Filter - ohne Spriihsystem, Ausfall
der Nachkiihlsyteme (Sumpfbetrieb)

- Unfall A-1,2: Leckrate 0,25 Vol. 7/d - Berlicksichtigung der Stdrfallfilter
= 2 Nachkiihlsysteme - Geb#udespriihsystem in Betrieb von 0,3 h -
1.3 h.

In Tab. 4330-2 ist der kumulative Anteil des Kerninventars, der in die Atmo-
sphidre freigesetzt wird, in Abh#dngigkeit der Zeit dargestellt. Diese Daten

wurden von der GRS bereitgestellt.

Da die Freisetzung sich zum Teil iiber mehrere Tage erstreckt, zum Teil An-
derungen der Freisetzungsrate innerhalb von Minuten auftreten, konnen die
Daten nicht in dieser Form als Eingabe fiir UFO-BAS verwendet werden. Der

Freisetzungsverlauf wurde daher mach Absprache mit der GRS modifiziert.

Die gesamte in die Atmosphire emittierte Aktivitdt aller Nuklide betridgt

bei Unfall AH § 392 MCi und bei Unfall AH 1,2 11,9 MCi.

Zur Darstellung der Ergebnisse werden vier Wetterabldufe ausgeprigten Eigen-—
charakters ausgewdhlt, s. Tab. 4330-3. Es handelt sich um Wetterabl&ufe,
welche am Kernforschungszentrum Karlsruhe registriert wurden., Dargestellt
wird die Kurzzeit-Knochenmarksdosis Dges eines Erwachsenen, die sich zusam-

mensetzt aus:

- Direktstrahlung aus der radioaktiven Wolke Dwol

(Abschirmfaktor 0,33),

- y-Strahlung der am Boden abgelagerten Stoffe iiber 24 h, DBod’
(Abschirmfaktor 0,33).

~ Inhalation radioaktiver Stoffe, DInb’

jeweils unter der Ausbreitungsachse,



Tab. 4330-2 Kumulativer Anteil des Kerninventars, der in die Atmosphire freigesetzt wird.

Unfall,| Freiset— Zeit Nuklidgruppen
Hoéhe zungsrate
der thermi— % * #3% R
Frei- | scher Kr-Xe Iorg. elem Cs,Rb Te,Sb Ba,Sr Ru La
set— Energie
0 - 74 min 3.8-5 3.6-7 2.4-5 6.5-5 5.0-7 7.5-9 0. 0.
0 - 35 min 1.2-4 9.1-7 8.9-5 1.2-4 1.1-5 7.1-6 2.1-6 2.1-7
AH & 0- 2nh 6.9-3 4.9-6 4.2-4 3.5-4 5.9-5 3.9-5 1.2-5 1.2-6
0- 5hnh 3.7-3 2.6-5 8.3-4 6.3-4 5.6-4 7.0-5 4,7-5 7.4-6
H=10 m 0 - 30 n 3.0-2 2.1-4  1.1-3 7.6-4 7.8-4 8.4-5 6.2-5  1.0-5
1,85-107 0 - 30.5h 8.9-1 6.2-3 9.,7-3 8.4-4 9.0-4 9.2-5 ~  7.0-5 1.2-5
cal/s 0 -100 a 1.0 7.0-3 1.1-2 8.5-4 9.1-4 9.3-5 _7.1-5 1.2-5
0 - 10 min 4.2-7 9.4-12 2.0-10 5.8-10 1.2-12 1.2-14 0 0.
0 - 30 min 1.5-6 3.3-11 5.6-10 1.4- 9 2.9-12 2.9-14 0 0.
A-1,2 0- 1h 3.1-6 7.0-11 8.4-10 1.8- 9 3.6-12 3.6-14 0 0.
0- 5h 1.5-5 3.5-10 1.1- ¢ 2.2-9 4,3-12 4.3-14 0 0.
H=100m | 0 0-15h 4.7-5 1.1- 9 1.2- 9 2.3-9 4.7-12 4.7-14 0 0.
0-50h 1.6-4 3.5- 9 1.7-9 2.4- 9 4.7-12 4,7-14 0 0.
Grenzwert 3.0-2 6.8- 7 6.8- 7 2.4- 9 4.7-12 4.7-14 0 0.
PWR 2 1,19'107
0 - 30 min 9.0-1 7.0-3 7.0-1 5.0-1 3.0- 1 6.0- 2 2.0- 2 4.0- 3
H=10 m | cal/s

* Organisches Jod wird dem elementaren Jod zugeschlagen. Der Fehler ist vernachldssigbar, da die
Freisetzungsraten von organischem Jod klein sind.
*% peinhaltet Ru, Rh, Co, Mo, Tc

##¥% poinhaltet Y, La, Zr, Nb, Ce, Pr, Nd, Np, Pu, Am, Cm
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Ausgewdhlte Wetterlagen

Nr. Charak ter Ausbreitungs— Windgeschwindigkeit Emissions~
kategorie in 60 m Hohe beginn
1 Starker Westwind D, neutral 6 - 7 m/s 1 Uhr
2 sommerliche B, labil 1,5 - 2,4 m/s, 12 Uhr
Hochdrucklage, nach spiater auf 6,5 m/s
16 h Niederschlag zunehmend
3 nichtlicher klarer F, stabil von 3,1 auf 0,6 m/s 22 Uhr
Himmel abnehmend, dann auf
4,2 m/s zunehmend
4 mehrstiindiger Regen D, Regen 6 - 8 m/s 10 Uhr
(10 - 14 h, gesamt
6,25 mm)
Tab. 4330-3

~076-
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Die Kurzzeit-Inhalationsdosis DInh beinhaltet die in den ersten 7 Tagen
absorbierte Dosis sowie die Hilfte der vom 8., bis 30. Tag absorbierten

Dosis. Man kann davon ausgehen, daB diese Kurzzeitdosis bei der Ermittlung
akuter Strahlenschiden heranzuziehen ist. Unter den verschiedenen Organ-

und Teilkdrperdosen ist die Knochenmarkdosis DgeS fast ausschlieBlich ver-
antwortlich fiir den akuten Strahlentod. Der Verlauf der Dosen wird bis 500 km

bzw. so weit gezeichnet, bis der Quotient aus maximaler Dosis und aktueller

Dosis mehr als 5 Zehnerpotenzen betridgt.

Vergleicht man anhand von Dges die gesundheitlichen Auswirkungen der zweil
Unfédlle, (s. Abb. 4330-1 und 4330-2), so zeigt sich, daR die Mortalitdts-
schwelle fiir akuten Strahlentod, nach /2/ etwa 200 rem, - nur bei Wetterablauf

Nr. 4 fiir Unfall AH 8 erreicht wird,

Bei Unfall AH § steigt Dges bei den Wetterabldufen Nr. 2 und Nr. 4 in einer
Entfernung von etwa 100 km bzw. 80 km wieder an. Die Erkldrung ist filir Wetter-
ablauf Nr. 2 aus Tab. 4330-3 ersichtlich: Nach 16 Stunden Transportzeit findet
ein vierstiindiger Niederschlag statt. Auch bei Wetterablauf Nr., 4 setzt mach
8 Stunden erneuter Niederschlag ein. Dieser bewirkt eine erhShte Ablagerung

am Boden und 148t die Bodenstrahlung ansteigen.

Bei Unfall A-1,2 (Abb. 4330-2) werden iiberwiegend Edelgase freigesetzt, die
sich nicht ablagern und die nicht ausgewaschen werden. Daher ist der Dosis-
verlauf in den einzelnen Wetterablidufen nicht mit den Verldufen bei dem Un-—
fall AH § vergleichbar., Die Strahlung vom Boden ist nahezu null (im Maximum
1,0 10_6 rem), und tridgt daher zur Gesamtstrahlung Dges nur unwesentlich

bei.
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In der Abb. 4330-3 ist die Kurzzeit-Knochenmarksdosis fiir den Infall AH §

und den Wetterablauf Nr. 4 nach obigen drei Belastungspfaden aufgeschliisselt
dargestellt, Das Beispiel zeigt, daB selbst in diesem Fall

die Strahlung aus der Wolke und durch Inhalation allein nicht zu akutem Strahlen-~
tod flihrt; erst die Strahlung der am Boden abgelagerten Aktivitdt kann bei ge-

niigend langem Aufenthalt akute Strahlenschdden bewirken.

Dies zeigt die groBe Bedeutung der Aktivit#tsmessungen im betroffenen Gebiet,

der schnellen und gezielten Riumung und der eventuellen spdteren Dekontaminierung
dieses Gebietes.

Literatur:

/1/ Projekt Nukleare Sicherheit, 10. Halbjahresbericht 1976/II, KFK 2345

/2/ Reactor Safety Study, final version, WASH-1400
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4332 Rechenmodelle zur Berechnung der Schiden

(A. Bayer, R. Kalckbrenner, M. Schiickler; INR)

Im Berichtszeitraum wurde der Programmteil UFO-DOWI (= Unfallfolgenmodell~-
Dosis-Wirkungs-Modell) des Unfallfolgenmodells in der Version fiir die

Phase A der deutschen Reaktor-Risiko-Studie (DRS) fertiggestellt und ge-
testet. Die Konzeption des gesamten Unfallfolgenmodells ist in Abb. 4332~1
gezeigt, Das Teilprogramm UFO-BAS (siehe 4331) beinhaltet das meteorologi-
sche Ausbreitungsmodell und berechnet ortsabhéngige Aktivit#dtskonzentratio-
nen und weitere fiir die Dosisberechnung notwendige GrdéSen. UFO-DOWI iiber-
nimmt diese Daten und ermittelt mit Hilfe der Dosis—-, Schadens— und Eva-
kuierungsmodelle die mdglicherweise auftretenden gesundheitlichen Schidden

der BeviGlkerung.

Das Kernstiick von UFO-DOWI stellt das Dosismodell dar, das die zur Ermitt-
lung der Schiden bendtigten Dosen berechnet. Diese Dosen hingen zum einen
vom Expositionspfad und dem betrachteten Organ ab, zum anderen beeinflufit
aber auch die zu ermittelnde Schadensart die Vorschrift zur Berechnung

der Dosen, da diese und die darauf angewendeten Dosis-Wirkungs-Beziehungen
aufeinander abgestimmt sein miissen. SchlieRlich greift auch das Evakuierungs-
modell in das Dosismodell ein, indem es die Integrationszeitriume bei der
Berechnung der externen Dosis durch Strahlung von am Boden abgelagerten
Aktivititen festlegt. Diese Abhdngigkeit der Dosisberechnung von den drei
Parametern Organ, Expositionspfad und Schadensart ist in Abb. 4332-2 ver-
anschaulicht. Die in UFO-DOWI angewendeten Modelle zur Dosisberechnung,
die sich an die amerikanische Reactor Safety Study (WASH-1400) anlehnen,

sind fiir die in der DRS betrachteten Schadensarten

- akute Todesfdlle
- Krebsinzidenz

- genetisch signifikante Dosen

in den Abb. 4332-3a bis c als Schnitte durch den Wiirfel der Abb. 4332-2

gezeigt.,
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Im Rahmen der DRS werden die Dosis-Wirkungs-Beziehungen des Schadens-—

modells von der GSF und das Evakuierungsmodell vom IfU bereitgestellt,

Fiir einige Einzelbeispiele wurden erste exemplarische Ergebnisse erzielt,
die in /1/ dokumentiert sind. In einer Reihe von Gesprichen wurden Unklar-
heiten, die sich aus dem Bericht WASH-1400 ergaben, beseitigt /2,3/, mdg-
liche Anderungen der Radionuklidliste diskutiert /4/ und Absprachen iiber

Annahmen zur deutschen Risikostudie getroffen /5/.

Im Zusammenhang mit der Abschitzung der radiologischen Belastung iiber den
Ingestionspfad (= Inkorporation von Radionukliden durch Nahrungsmittel-
aufnahme) geht der altersabhingige Nahrungsmittelverbrauch als wichtiges
Parameterfeld ein. Da bislang fiir deutsche Verh#ltnisse keine Datensitze
vorliegen (wie sie z.B. im USNRC-Regulatory Guide 1.109 fiir amerikanische
Verhdltnisse zusammengestellt sind), wurde in einer Untersuchung unter
Zugrundelegung von einer Reihe von deutschen Einzeluntersuchungen ein
Satz von altersabhingigen Nahrungsmittel-Verbrauchsdaten erarbeitet /6/.
Die durchschnittlichen Verbrauchs-Daten der wichtigsten Nahrungsmittel

sind in Tab. 4332~1 zusammengestellt,

Aus aktuellem AnlaB wurde ein russischer Bericht iiber Jod-~Dosisfaktoren

iibersetzt und bearbeitet /7/.

SchlieBlich wurde ein Bericht iiber das PNS Jahreskolloquium-1976 gegeben /8/.

Referenzen

/1/ A. Bayer, F. Horsch, W, Hiibschmann, M. Schiickler, S. Vogt
Risikostudie zur Sicherheitsbeurteilung von Kernkraftwerken mit
Druckwasserreaktor filir einen Standort in der Bundesrepublik
Deutschland
Unfallfolgenmodell, Phase A, Zwischenbericht, Juni 1977 (unverdffentlicht)
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/2/ A. Bayer, M. Schiickler, W. Hiibschmann, S. Vogt
Notiz
iber das "Consequence Model" der "Reactor Safety Study, WASH-1400"
Mdrz 1977 (unverdffentlicht)

/3/ A. Bayer
Nachtrag zu /2/, Juni 1977 (unverdffentlicht)

/4/ A. Bayer
Ametrikanische Anderungsvorschlige zur Radionuklidliste der
"Reactor Safety Study"
Mai 1977 (unverdffentlicht)

/5/ W. Hibschmann, A. Bayer
Dosis-Wirkungs-Beziehungen
Bericht vom

14,2.77, GRS Garching (unverdffentlicht)

/6/ R. Kalckbrenner
Altersabhdngige Nahrungsmittel-Verbrauchsdaten zur Ermittlung
der radiologischen Belastung iliber den Ingestionspfad

Juni 1977 (unverdffentlicht)

/7/ G. V. Arkhangel'skaya et al.
Unterlagen fiir die Normierung und Direktiven filir die maximal
zuldssigen Inkorporationswerte radicaktiver Jodisotope in den
Organismus des Menschen (1975)
iibersetzt von Rosemarie Corssen, bearbeitet von A. Bayer
Bericht KFK-tr-513 (1977)

/8/ A. Bayer, M. Dalle Donne
Jahreskolloquium 1976 des Projekts Nukleare Sicherheit der GfK
KFK Nachrichten 9, 1 (1977) 30-34



Tab. 4332-1: Altersabhingige Nahrungsmittel-Verbrauchsdaten

| . Nahrungsmittel- ol KE . I
Nahrungsmittel Verbrauchdaten yr Durchschnittl. liberschreitungs-
Kleinkinder Kinder Jugendliche Frwachsene Person faktor )
Getreide 20 36 57 80 To 2
Kartoffel - 21 L8 89 73 3
Gemiise 18 L1 Lg 56 52 2
Blatt-Gemiise 6 25 31 37 3k
Wurzel-Gemise 12 16 18 19 18 2
Friichte Lo 84 96 90 90 1,2
Fleisch und Fleischprodukte 3 30 55 79 68 1,2 i
Mileh und Milchprodukte
(ohne Butter) 216 96 86 10k 102 I
Frisch-Milch 216 76 61 T1 T2 L
Fisch und Fischprodukte
- Salzwasser - 2.8 LT 6.6 5.7 L
Fisch und Fischprodukte
- SiiRwasser - 0.15 0.26 0.37 0.32 65
Trinkwasser 180 330 LLo Lko Loo
Atemluft 2) 1900 3700 6300 6620 6130

1) Faktor, um den der jeweilige durchschnittliche Verbrauch von gewissen BevSlkerungsgruppen (z.B. Eigenproduzenten)
- also nicht nur von einer Einzelperson - {iberschritten werden kann

3
2) Einheit = =
yr

YA
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coo

Expositionspfad

-
Inhalation durch
Resuspension

Ingestion

Inhalation aus
der Wolke

Extern
Boden

Extern
Wolke

Abb. 4332-2: Parameterabhidngigkeit der Dosisberechnung in UFO-DOWI
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Ganz- _ . . - .
korper

T =T =T "
Knochen-|*y D Tw E _ -
mark Tw=7d/30d

1)

Knochen —_— S —_— — —
Magen- [T, = T, Tw = g T, =T,
Darm- — —
Trakt I,=74d

Tw=Tp Tw = Tg =T
Lun — —

ge T, = 365 d
Schild- . - . . .
drise
Keim- L o . - _
drusen
Extern Extern Inhalation Ingestion Inhalation
Wolke Boden Wolke Resuspension

Tw = Wirkungsdauer der Bestrahlung

TD = Durchzugsdauer der radioaktiven Wolke

T, = Dauer der Aufnahme von Radionukliden

4 h bei Evakuierung
TE =4 1 d bei sofortiger Umsiedlung (falls die Ganzkdrperdosis

in 7 d 200 rem iibersteigen wiirde)

7 d sonst

1) Die Dosis vom 8, bis 30. Tag wird nur zur Hilfte addiert

Abb. 4332-3a: Schema der Dosisberechnung in UFO-DOWI
Schadensart: Akute Todesfille
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TW = TD Tw = 50 a TA = TD TA = o0 TA=IO...50a
Tw=10...50a Tw=10...50a TW=10...SOa
2) 3) 3) 3) 5)
Tw =T, Tw =50a |T, = TD Ty = @ TAﬂlO...SOa
Tw=10...50a TW=IO...50a Tw=l0...50a
2) 3) 3) 3) 5
Tw = TD Tw = 50 a TA = TD TA = oo TA=10...508
Tw=10|0050a Tw=10...508 Tw=10...503
2) 3) 3) 13) 5)
Tw = TD Tw = 50 a TA = TD TA = ™ TA=|0000503
Tw=10...50a Tw=10...50a Tw=10...508
2) 3) 3) 3) 5)
Tw = TD Tw = 50 a TA = TD TA = oo TA=IO...SOa
Tw=1000050a Tw=|0...503. Tw=lo-.-508.
2) 3) 3) 3) 5)
Tw = TD Tw = 50 a TA = TD TA = oo TA’:lOuoosoa
T, = 30 d TW=IO...50a Tw=IO...50a
1) 1) 2) 1) 4) 1) 3) 1) 3) 5)
Extern Extern Inhalation Ingestion Inhalation
Wolke Boden Wolke Resuspension
Tw = Wirkungsdauer TD = Durchzugsdauer der Wolke TA = Aufnahmedauer
1) 10 7 der bosartigen Erkrankungen fiihren zum Tod
2) Integrationszeitraum u,U. unterbrochen durch Evakuierung und
Umsiedlung. Bodenaktivitdt evt. reduziert durch Dekontamination.
3) Dosis-Wirkungs—Faktoren nehmen aufgrund der natiirlichen Sterbe-
rate mit der Zeit nach der Inkorporation ab., Betrachtete Inte-
grationszeitrdume: O - 10a, ..., 40 = 50a
4) Dosis durch J-131 wird nur zu einem Zehntel berlicksichtigt
5) Aufnahme in 10-Jahres Zeitrdume unterteilt: 0-10a, ..., 40 - 50a

Abb. 4332-3b: Schema der Dosisberechnung in UFO-DOWI

Schadensart: Krebsinzidenz
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Gonz-v
korper

Knochen-
mark

Knochen — — — — -

Magen-
Darm- — — — — —_
Trakt

Lunge —_— —_— —_— — —

Schild-
drise

' Tw = TD Tw = 50 a TA = TD '1‘A &= o TA = 10..501
Keim-

drisen T, = 10..50a T, = lO..SOTT = 10..501

W W

1) 2) 2) 3).2)
Extern Extern Inhalation Ingestion Inhalation
Wolke Boden Wolke Resuspension

Tw = Wirkungsdauer der Bestrahlung
TD = Durchzugsdauer der radioaktiven Wolke

TA = Dauer der Aufnahme von Radionukliden

1) Integrationszeitraum u.U. unterbrochen durch Evakuierung
und Umsiedlung. Bodenaktivitdt evt. reduziert durch
Dekontamination.

2) Dosis-Wirkungs-Faktoren nehmen aufgrund der natiirlichen
Sterberate mit der Zeit nach der Inkorporation ab. Be-
trachtete Integrationszeitrdume: O - 10 a, ..., 40 - 50 a

3) Aufnahme in 10-Jahres Zeitr#ume unterteilt: O - 10 a, ..., 40 - 50 a

Abb, 4332-3c: Schema der Dosisberechnung in UFO-DOWI

Schadensart: Genetisch signifikante Dosis
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4400 EINDAMMUNG UND BESEITIGUNG DER FOLGEN VON STORFALLEN

4410 Isolierung und Beseitigung von Kontaminationen

4411 Entwicklung von Dekontaminationsverfahren

!, Optimierung eines fliissigen Reinigers fiir Dekontaminationszwecke
(S. Kunze, ABRA)

Die im 2, Halbjahr 1976 beschriebenen Arbeiten zur Optimierung eines
fliissigen Reinigers fiir Dekontaminationszwecke wurden mit der Priifung
weiterer Grundsubstanzen auf Dekontaminationswirkung, thermische Stabi-

litdt und Schaumverhalten fortgesetzt.

Aus allen flir Reinigungszwecke geeigneten Substanzen, die bei Tempera-
turen # 200°C thermisch stabil sind, wurden zuerst schaumregulierte Rei~
nigergrundmischungen hergestellt und getestet, Die reinigungsintensivste
wissrige Tensidmischung wurde dann mit und ohne Zugabe von Komplexbildnern
- in Abh#ngigkeit vom pH-Wert - an kontaminierten Edelstahlproben auf ihr

Reinigungsverm8gen gegeniiber Radionukliden untersucht,

AbschlieBend wurde durch Zumischen mehrerer wirksamer Komplexbildner in
einem Reiniger die Dekontaminationswirkung optimal eingestellt und die Er-
gebnisse an kontaminierten Edelstahl-, Glas— und PVC-Bodenproben sowie an

anstrichbeschichteten Oberflichen nachgewiesen.,

1.1 Thermische Stabilitit

Die zu priifenden Substanzen wurden 24 Stunden bei 60°C und 10 bis
20 Torr im Vakuumtrockenschrank entwissert. AnschlieBend wurde die
thermische Stabilitdt mit Hilfe der D-ifferential-Thermoanalyse (DTA)

ermittelt, Als Vergleichssubstanz diente bei ca. 1000°C ausgegliihtes
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Aluminiumoxidpulver: Bei festgelegter Aufheizgeschwindigkeit und
vorgewdhlter Endtemperatur von 400°C wurden alle Vorginge aufge-
zeichnet,

Schaumwerte

Die Schaumentwicklung und- bestdndigkeit wurde mit dem Reibschaum-

geridt nach Dr, H. Wilmsmann bestimmt,

Dekontaminationswirkung

1.3.1 Herstellung der Kontaminationstriger

Kontaminationstriger der GréBe 25 mm x 25 mm x 1 bis 5 mm Stirke wurden
mit 0,1 ml einer schwach salz- oder/und salpetersauren Radionuklid-

l44Ce, l06Ru, ]37Cs, und 60Co in annihernd gleicher

mischung, welche
Konzentration enthilt (spez., Aktivitdt der Lsg.ca 2 uCi/ml) kontami-

niert und bei 40°C zwei Stunden eingetrocknet.

1.3.2 Dekontaminationspriifungen

Zwei kontaminierte Plittchen wurden an einem Edelstahlriihrstab be-
festigt und bei 500 Upm 2 x 10 Minuten in jeweils 400 ml einer I%igen
wissrigen Reinigerl8sung bei 60°C geriihrt, die Plittchen herausgenommen,
10 Sekunden in dest. Wasser gespiilt, getrocknet und die Restaktivitit

an einem Vielkanalanalysator ermittelt,

Reinigergrundmischung

Durch Mischen mehrerer nichtionogener Fettaminoxaethylate mit Polymeri-
sationsprodukten aus Polyalkoholen, Propylenoxiden und Athylenoxiden
konnte eine schaumregulierte widssrige Reinigergrundmischung hergestellt
werden, die konventionellen Schmutz sehr gut sowie Radionuklide miBig
entfernt., Die besten Dekontaminationszwecke (siehe Tab., 4411-1) wurden

in stark sauren (pH ~ 2) und stark alkalischen (pH~10) L&sungen gefunden,
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wobei die Entfernbarkeit in der Reihenfolge
Cs~=137 > Co=-60 > Ru~106 > Ce-144

abnahm. Eine Verdopplung der Dekontaminationsdauer vom 10 auf 20

Minuten ergab nur eine unwesentliche Steigerung der Effektivitit.

Reinigergrundmischungen, die einen Komplexbildner enthalten

Ziel dieser Untersuchungen war es mit thermisch stabilen Komplexbild-
nern die Dekontaminationswirkung der Zitronensiure, die < 200°C ther-

misch stabil ist, zu erreichen.

Den Versuchsergebnissen (Tab, 4411-1 Bhs E) lassen sich nachfolgende

Tatsachen entnehmen:

~ Aminoazetatzusitze verbesserten die Dekontaminationswirkung, Die
besten Ergebnisse wurden mit alkalisch (pH=10) eingestellten Dekonta-

minationsl8sungen erreicht,

- Methylphosphorsiureesterzusidtze verbesserten die Ergebnisse in
sauer eingestellten L8sungen nur geringfiigig. In alkalischen L&-
sungen waren die Dekontaminationswerte schlechter als in der Reiniger-

grundmischung.

- Polyphosphatzusitze ergaben sehr gute Resultate. Untersuchungen in
sauer eingestellten L8sungen konnten wegen der Hydrolyse der Poly-

phosphate nicht durchgefiihrt werden.
Aufgrund dieser Resultate sind
- aminoacetat- und polyphosphathaltige bessere,
- methylphosphorsiureesterhaltige wesentlich schlechtere Dekontamina-—

tionsreiniger als zitronensdurehaltige Produkte.

Alle aus thermisch stabilen Komplexbildnern aufgebauten Reiniger ergaben

in schwachsauren L8sungen (pH ~6) die schlechtesten Ergebnisse.
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1.4,2 Reinigergrundmischungen, die mehrere Komplexbildner enthalten

Alkalische Reiniger aus Polyphosphat und Aminoacetat sowie Polyphosphat,

Aminoacetat und Natriumfluorid (Tab. 4411-1 F + G) zeigten noch bessere

Dekontaminationsergebnisse als Reinigergrundmischungen mit nur einem

Komplexbildner,

Fiir die Entfernbarkeit der Einzelnuklide gilt die gleiche Reihenfolge

wie bei der Reinigergrundmischung. Die Verdoppelung der Dekontamina-

tionsdauer brachte eine geringe Steigerung der Effektivitit.

Optimierter Reiniger

Auf Grund der bisherigen Erkenntnisse wurde die Rezeptur {iberarbeitet

und an bzw, mit den nun hergestellten Reiniger die wichtigsten Unter-

suchungen durchgefithrt.

Die nach dem Dekontaminieren an verschiedenen Oberflichen gefundenen
Werte (Tab., 4411-2) ergaben, daB die Dekontaminationswirkung des ent-
wickelten alkalischen Reinigers im Vergleich zum Papan-Dekopan ge-

ringfiigig verbessert werden konnte.

Die fiir die stdrungsfreie Aufarbeitung der radioaktiven Abwisser
(z.B. durch Verdampfung) erforderlichen Schaumwerte konnten redu-
ziert werden und erhBhen sich selbst bei der Aufkonzentrierung um

das Zwanzigfache nicht (Tab. 4411=3).

Die fiir das Bituminieren des Reinigerriickstandes erforderliche ther-
mische Stabilitit bis mindestens 200°C (Tab. 4411-3) wurde gering-

fiigig liberschritten.

Die Arbeiten zu diesem Thema werden in Kiirze abgeschlossen.

Nach der Ldsung bzw, Kldrung nachfolgender Punkte:
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1. Beseitigung der Triibung des Reinigerkonzentrates durch

Zusitze von thermisch stabilen Ldsungsvermittlern und

2, priifen der Entfernbarkeit von Fe-59 und Cr-57 mit und ohne

Natriumfluoridzusatz im Reinigerkonzentrat,

wird die Herstellung dieses Reinigers als Lizenz vergeben und ein AbschluB-

bericht verdffentlicht,



Dekontaminationsergebnisse in Abhingigkeit vom pH-Wert

: 4411-1

Tab.
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Tab. 4411-2: Dekontaminationsergebnisse an verschiedenen Oberflichen

Dekontaminations- Kontaminations-—- Restaktivitidt in oz
mittel trdger nach 10 Minuten nach 20 Minuten
Ce-144 | Ru—-106 |Cs-137 | Co-60 Ce-l44 [Ru-106 |[Cs-137 | Co~-60
Papan- Edelstahl 0,4 0,5 0,1 0,3 0,4 0,5 <0,1 0,3
Dekopan Epoxidbeschichtung 0,6 0,4 0,1 0,4 0,6 0,4 0,1 0,4
PVC-Bodenbelag 0,5 1,5 0,7 1,2 0,4 1,0 0,6 1,1
Glas 0,4 0,5 0,1 0,3 0,4 0,4 0,1 0,3
optimierter Edelstahl 0,4 0,3 0,1 0,3 0,2 0,3 <0, 1 0,2
Reiniger Epoxidbeschichtung 0,5 0,3 0,1 0,3 0,5 0,3 <0,1 0,3
PVC~-Bodenbelag 0,5 0,4 0,5 0,4 0,4 0,4 0,5 0,4
Glas 0,4 <0,1 0,1 0,2 0,4 <0,1 <0,1 0,2

-174=-



Tab. 4411-3:

pH - Wert, thermische Stabilitit und Schaumwerte der entwickelten Reiniger

Dekontaminations- pH-Wert Thermische Stabilit§t+) Schaumentwicklungsrate Schaumbestindigkeit
mittel Zersetzungsbeginn ©C (ml/min)bei 95°C der in min bei 95°(C
Lésungen der L&sungen
endotherm { exotherm 0,571g 107ig 0,5%ig 107ig
Papan-Dekopan 4,5 145 - 20 30 <0,5 <0,1
optimierter
Reiniger 9,2 - 209 10 <5 <0,5 <0,1

*) nach 24 Stunden Entwisserung bei 60°C und 10 bis 20 Torr im Vakuumtrockenschrank

=ZhS-
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2, Dekontamination metallischer Oberflichen mit Salzschmelzen

(D. Hentschel, ABRA)

Die Laborarbeiten zu diesem Thema wurden, wie berichtet, mit Versuchen
an kontaminierten Proben aus den Kernkraftwerken Obrigheim und Lingen
unter Verwendung der Flammspritzapparatur mit geschmolzenem Kaliumdi-
hydrogenphosphat als Dekontaminationsmittel beendet. An diese Experi-
mente schloB sich dann eine Phase an in der in Zusammenarbeit mit der
Firma Kraftanlagen Heidelberg der mdgliche Aufbau eines Gerites fiir
eine technische Realisierung dieses Dekontaminationsverfahrens geplant

und zusammengestellt wurde,

Aus den vorangegangenen Berichten iiber dieses Thema geht hervor, daR

bei der Dekontamination von Oberflichen mit geschmolzenem Kaliumdihydrogen-
phosphat in diinnen Schichten zwei Punkte, nimlich die ErwHrmung des Werk-
stlicks auf die Schmelztemperatur des Salzes und die Dosierung des Salzes,
von besonderer Bedeutung sind. Aus diesem Grunde wurde hierauf bei der
Konzipierung einer Apparatur, mit der die technische Realisierung des
Verfahrens demonstriert werden sollte, besonders geachtet, Nach mehreren
Gespridchen und Versuchen bei den entsprechenden Firmen wurde schlieBlich

folgender Versuchsaufbau festgelegt:

- Als Wdrmequelle diente eine Induktionsgliihanlage (AEG Elotherm), die
zur Einhaltung der Versuchstemperatur mit Thermoelementen gesteuert

werden konnte.

- Filir die Versprithung des Salzes wurde eine Bepuderungsanlage (Fa.
A, Platsch), die mit stufenlos regulierbarer Vibrationsdosierung,
regelbarer pneumatischer Fdérderung und Aufpralldiise ausgeriistet war,

benutzt,

Um die geeigneten Versuchsbedingungen zu ermitteln wurden zundchst Heiz~-
und Spriihversuche an einem nicht radioaktive kontaminierten Rohrstiick
durchgefiihrt, Abb, 4411-1 zeigt schematisch den Versuchsaufbau, der mit
dem zur Dekontamination eingesetzten Versuchsstand identisch ist. Als

Ergebnisse dieser Experimente sind zu nennen:
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- Umfangreiche Versuche am System Natronlauge/Kaliumpermanganat (AP)
zeigten, daf diese L8sung kein eigentliches Dekontaminationsmittel
darstellt, Es greift lediglich, wie spdter gezeigt wird, die konta-
minierte Oberfldche so an, daB das eigentliche Dekontaminationsmittel
eine bessere Wirkung erzielt. Abtrags- und Dekontaminationsversuche
rechtfertigen die Aussage, daB die Wirkung in einem Bereich von 18
bis 9 g Natronlauge und 3 bis 2 g Kaliumpermanganat pro 100 ml Wasser

gleich bleibt.

- Das Ergebnis, daB 1Z-ige Oxalsiure im Verh#ltnis Dekontaminationswir-
kung zu anfallender Abfallmenge gegeniiber h8heren Konzentrationen am

effektivsten ist, konnte besti#tigt werden.

- Reine Oxalsdureldsungen ergaben gegeniiber den im folgenden beschrie-
benen L&sungskombinationen die besten Dekontaminationsergebnisse
(RA um 10% fiir '““ce baw. 307 £ur *Oco).

- Dibasisches Ammonium~ bzw, Natriumcitrat zeigt keine guten Dekonta-

minationseigenschaften (Restaktivititen nicht unter 607 fiir Ml’Ce

nd 60

u Co nach 2 Stunden) Ein Zusatz von EDTA bringt keine Verbesserung.

- Die Kombinationen dibasisches Ammonium- bzw. Natriumcitrat/Oxalsiure
ergeben Dekontaminationswerte, die mit den in 17-iger Oxalsiure erhal-
tenen, vergleichbar sind, Hier f&llt auf, daB die Kombinationen, die
weniger Zitronensiure enthalten, bessere Dekontaminationsergebnisse,

speziell fiir 144

Ce, liefern. Wegen der nicht guten Vertriglichkeit
des Ammoniums mit den Fixierungsmethoden fiir den radioaktiven Abfall
sollte man den Ergebnissen mit dibasischem Natriumcitrat mehr Bedeutung

beimessen.

Aus diesen Ergebnissen wurden nun Oxalsiure und die Kombination dibasisches
Natriumcitrat/Oxalsiure ausgewihlt, mit denen Versuche an Proben, die mit
alkalischer Permanganatldsung vorbehandelt waren, durchgefﬁhrf. Die bis-
herigen Ergebnisse sind in der Tabelle 4411-6 zusammengefaBt, Daraus ist
ersichtlich, daB durch die Vorbehandlung die Dekontaminationswirkung dieser
Mittel erheblich verbessert wird. Weiterhin kann man in diesem Fall auch
stark verdiinnte Dekontaminationsmittel einsetzen, um zum gleichen Erfolg

zu gelangen, Wie die Tabelle jedoch zeigt, bringt die Vorbehandlung mit

der konzentrierten AP-L&sung schlechtere Ergebnisse. Das bedeutet, da8

durch weitere Versuche die optimale Konzentration gesucht werden muf,
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-~ Die Salzkdrnung darf nicht zu fein sein; eine Kdrnung zwischen

0.2 bis 0.35 mm hat sich als Optimum gezeigt.

~ Der Fdrderdruck muf mdglichst gering sein, damit das Salz nicht aus

dem Rohr herausgeblasen wird,

- Eine Diise zum Bespriihen war nachteilig., Deswegen wurde spiterhin

nur mit dem Schlauch gespriiht,

- Die Temperatur in der Rohrinnenfl&che l1#R8t sich auch dann gut
steuern, wenn die MeBstelle zur Steuerung der Glithanlage an der Rohr-

auBenwand angebracht ist,

Mit diesen Erfahrungen wurden nun zwei Dekontaminationsversuche bei der
Geritedekontamination der ADB durchgefiihrt. Als Dekontaminationsobjekte
dienten zwei Rohrstiicke aus den Kondensatablaufrohren des Dampfumformers
des Kernkraftwerk Lingen (Werkstoff 1.4550, Linge ca 500 mm, 1i ¢ 230 mm,
Wandstirke 20 mm). In den Rohren wurde vor Beginn des Versuchs lediglich
die Dosisleistung gemessen. Dann wurde eine bestimmte Zeit mit Salz be-
spriilht, nachwirken gelassen, das Salz mit Dampfstrahl entfernt, die Dosis-
leistung gemessen und der Versuch wiederholt, Nach den Versuchen wurden
die Rohrstiicke zunichst optisch begutachtet.Rohr | zeigte z.T. blanke
Stellen, teilweise eine Salzkruste bestehend aus polymeren Kaliummeta-
phosphat, was,wie sich nachtridglich rekonstruieren lief, auf eine fehler-
hafte Anbringung des Thermoelements zurﬁck;ufﬁhren war. Rohr 2 war an den
Rohrenden dunkelgrau und in der Mitte blank, was bedeutet, daf nur dort
die Temperatur ausreichend hoch war. Aus diesen Rohren wurden nun Stiicke
herausgeschnitten (s. Abb., 4411-2). Zur Bestimmung der auf den Proben ver-
bliebenen Aktivitdt wurden die herausgeschnittenen Stiicke solange mit
Salzs3dure behandelt bis sich keine Aktivitdt auf der Oberflidche mehr nach-
weisen lieB. In dieser Ldsung wurde nundie Aktivitit (Co-60) quantiativ
bestimmt und auf die Probenoberfliche umgerechnet. Da die Oberflidchenkonta-
mination der Rohre aus vorangegangenen Experimenten bekannt ist, war és

damit mdglich, die prozentuale Restaktivitit zu ermitteln,

Die Einwirkzeiten, Dosisleistungsmefwerte, spezifischen Oberflichenakti-
vitdten nach der Behandlung sowie die berechneten Restaktivititen sind in
Tabelle 4411-4 zusammengefaRt, Daraus ist ersichtlich, daB man zufrieden-

stellende Dekontaminationsergebnisse (Restaktivitdten ~ 5Z) mit diesem
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Verfahren dann erzielen kann, wenn die Temperatur geniigend hoch ist
(300°C) und die Salzschicht gleichmifig verteilt ist, was bei Rohr 2 in
der Mitte (Proben 3 u. 4) der Fall war. Die Ergebnisse entsprechen dann

denen, die im Laborversuch erzielt werden konnten.



Abb. 4411-1:  Versuchsaufbau zur technischen Demonstrationsanlage fir die

Dekontamination mit Salzschmelzen (schematisch)
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Abb, 441 l—é: Aussehen der Rohrstiicke und Probennahme
fiir die Auswertung (Tab. 4411-4)

Salzspriihrichtung

) (>

(5] [6]|Rohr dunkel

Thermoelemente ‘1 Zone in
Rohr 3 (Zone‘ der giinstigsten der sich
blank Ermwirmung) Metaphos-
phat ab-
Rohr setzte
fleckig 1l2

Il lz Rohr dunkel

Rohr 2 Rohr |



Tab., 4411-4: Dekontaminationsergebnisse mit Kaliumdihydrogenphosphat an Rohren aus dem

Kernkraftwerk Lingen (s. dazu auch Abb. 4411-2)

Rohr Nr. Sprith- Restaktivitit Probe-Nr., | Anhaftende Restaktivit§t++)
+)Einwirkzeit DL*) nach Restaktivitit 60
TR — 2227 . 100 X 73 Co
min DL vor uCi - cm %
1 80 337 1 0,4 27
2 0,4 27
2 45 35% 1 0,6 40
2 0,8 53
3 0,07 5
4 0,1
5 0,9 60
6 1,5 100
+) i

++)

Aktivitit vor der 1,5 uCi - cm._2

Dosisleistung in der Rohrmitte. DL vor = 150 bzw. 250 mrem - h

In Laborversuchen erzielte Restaktivitit nach 45-Minuten-Behandlung: 2,5%

-6%5-
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3. Optimierung der Dekontamination groRer Komponenten

(D. Hentschel, ABRA)

Um das Dekontaminationsverhalten der eingesetzten Chemikalien und die
notwendigen Einwirkzeiten zu ermitteln wurden im Autoklaven kontaminierte
Edelstahlproben zundichst mit der konzentrierten L&sung 8 x 15 Minuten
lang behandelt. Nach jedem 15-Minuten Schritt wurde die Aktivit#dt be-
stimmt, AnschlieBend wurde mit den halb- bzw. viertelkonzentrierten L&-
sungen in der gleichen Weise verfahren. Die untersuchten L8sungen sind
der Tabelle 4411-5 zu entnehmen. Zur Klirung der Dekontaminationswirkung
von alkalischen PermanganatlSsungen wurden entsprechende Untersuchungen
durchgefiihrt. Hier wurden 2,25%-, 9,0%Z- und 18,07-ige Ldsungen mit einem

Kaliumpermanganatgehalt von 0-3 g eingesetzt,

Bei den AP-Versuchen wurden die Proben ! Stunde mit der Permanganatldsung
vorbehandelt, die Restaktivitit bestimmt und zwei Stunden lang in die
eigentliche Dekontaminationsl&sung getaucht, Hier wurde nach einer Stunde

noch eine Zwischenmessung durchgefiihrt,

Zur Klidrung der Frage, ob es mdglich ist, die die Konzentration der De-
kontaminationsldsungen durch das Arbeiten in einem flieRenden Medium zu
senken, wurde ein Dekontaminationskreislauf zusammengestellt, in dem die
Ldsungen stindig umgepumpt werden kdnnen, Dieser Kreislauf wird derzeitig

aufgebaut, mit den entsprechenden Versuchen wird in diesen Tagen begonnen.

Bei den Untersuchungen liber die Dekontaminationswirkung der einzelnen, in
der Reaktortechnik am hiufigsten eingesetzten Dekontaminationschemikalien
in Abh#ngigkeit von deren Konzentration an kontaminierten Edelstahlproben

konnten folgende Ergebnisse erzielt werden (s. auch Tabelle 4411-=5):
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Tab, 4411-5: Dekontaminationsergebnisse mit den untersuchten

L&sungen
Dekonta~ Zusammensetzung Restaktivitdt in 7 nach
minations-— (wenn keine weitere 1 h 2 h
mittel Angabe: g/100 ml) 1440e 60Co 144Ce 60Co
Oxalsgure 0.02 m/1 = 0,25 24,4 48,3 16,6 41,7
0.08 m/1 = 1,0 14,8 34,2 11,7 29,9
0.4 m/l = 5.0 1,2 34,2 9,8 32,9
0.8 m/l = 10,0 10,1 33,1 9,6 30,9
Ammoniak- 8,5 g Citr.,, 1,5 ¢ NH3 74,5 77,0 68,8 74,2
Citronen- 1/2 Konzentration 68,6 70,8 64,0 64,4
sidure (AC) 1/4 Konzentration 70,2 85,3 63,5 80,9
Dibasisches 8,12 g Citr., 3.42 g NaOH 76,8 81,5 68,5 74,8
Natriumcitrat 1/2 Konzentration 73,6 89,7 70,2 87,6
1/4 XKonzentration 78,0 86,3 73,0 80,2
Ammoniak- 8,5 g Citr., 1,5 g NH3,0,4 ¢ 71,0 78,3 66,3 71,7
Citronen~- EDTA; 1/2 Konzentration 77,4 79,6 61,0 65,0
sdure/EDTA 1/4 Konzentration 74,5 78,8 69,5 71,5
(ACE)
Dibasisches 8.12 Citr.,3.42 g NaOH,0.4 g 80,1 82,2 72,9 77,0
Natriumcitrat EDTA; 1/2 Konzentration 80,0 85,2 65,4 82,2
EDTA 1/4 Konzentration 83,3 87,9 77,7 80,0
Citronen-/ 6,3 g Citr. 2,1 Ox mit 30,0 19,6 27,2 17,6
Oxalsiure NH4 pH 3
1/2 Konzentration 34,0 30,0 29,5 28,8
1/4 Konzentration 9,4 45,5 4,8 43,7
Citronen-/ 5.52 Citr., 2,5 g Ox,
OxalsHure 0.8 g NHj3 10,7 51,5 6,5 32,0
1/2 Konzentration 25,6 41,0 13,0 36,6
1/4 Konzentration 31,3 51,8 25,5 45,6




Tab., 4411-5 :
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Dekontaminationsergebnigse mit den untersuchten

Losungen (Fortsetzung)

Dekonta- Zusammensetzung Restaktivitit in % nach
minations- (wenn keine weitere 1. h 2 h
mittel Angabe: g/100 ml) l44Ce 60, 144, 60,
Citronen=-/ 4,25Citr., 3,8 g Ox,
Oxalsiure 0,75 g NHj3 16,8 | 37,9 14,6 35,2
1/2 Konzentration 24,2 | 40,2 ,9 37,8
1/4 Konzentration 33,0 | 48,8 2 43,5
Natriumcitrat 5,0 g Citr.,, 2,5 g Ox, 72,8 | 47,5 59,2 39,1
Oxalsdure 1,8 g NaOH
1/2 Xonzentration 67,8 | 41,4 56,5 35,5
1/4 Konzentration 83,2 7,0 73,0 40,7
Natriumcitrat 3,26 g Citr,, 3.0 g Ox, 30,7 {35,6 17,8 32,4
Oxalsdure 1,4 g NaOH
1/2 Konzentration 33,0 | 34,1 30,0 32,5
1/4 Konzentration 55,5 |37,5 38,2 32,6




Tab., 4411-6: Dekontaminationsergebnisse an Proben, die vor der Dekontamination mit alkalischer

KaliumpermanganatlSsung (AP) behandelt wurden

Zusammensetzung Restaktivitit/7 Zusammensetzung Restaktivitit / 7 nach
nach 1 h AP- der Dekontaminations-
der AP Behandlung lsungen in g/100 ml Ih 2h
g/100 ml 144, 60, H,0 144 60¢,, 144 60,
80,2 87,2 3,26 Citronens. 3,0 Oxals. 4,6 3,5 3,5 3,2
1,4 NaOH
85,8 90,6 | 1/4 Konzentration 8,3 4,3 6,0 3,0
18 g Natronlauge 84,0 87,0 1,0 Oxalsiure 3,6 3,5 3, 3,0
+ 3 g Kaliumper- 79,3 83,8 |0,25 Oxalsdure 24,2 67,5 11,1 9,0
manganat
84,1 86,7 |8,5 Citronens. 1,5 NH3,
0,4 EDTA 8,5 21,7 7,8 17,8
90,0 85,6 |1/4 FKonzentration 55,8 47,0 44,0 35,5
80,0 86,5 13,26 Citronens. 3,0 Oxals.,
1,4 NaOH 16,3 5,0 2,7 4,2
87,2 95,5 1/4 Konzentration 13,5 8,2 52 6,5
9 g Natronlauge 90,1 90,9 1,0 Oxalsiure 7,5 7,1 6,9 6,5
+2 g Kaliumper- 84,8 90,5 (0,25 Oxalsdure 9,6 5,4 9,3 4,5
manganat
92,1 89,0 |8,5 Citronens., 1,5 NHj3 12,5 19,0 9,0 14,5
0,4 EDTA
86,5 90,3 |1/4 Konzentration 31,0 36,9 25,8 32,7

-£6G-
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4412 Wanderung langlebiger Transuranisotope (z.B. Pu-239, Am-241)

im Boden und in geologischen Formationen

Wanderung langlebiger Transurane
(A. Jakubick, ABRA)

Durchgefiihrte Arbeiten

Fiir die Entnahme von Bodenproben zur Pu-239 Bestimmung erwies sich eine
Wiese ca, 9 km SW von Heidelberg als geeignet. Die Entnahmestelle war
eben und ohne Bdume oder Gebiisch. Der Boden war nachweislich seit dem
Beginn der Zeitgeschichte des Fallouts nicht gestdrt., An einer Fliche von
1500 cm2 wurden 2 em dicke Bodenschichten abgetragen, wobei jede Boden-
probe nicht weniger als 3000 g wog. Das Hauptproblem bei der Probenahme
und Probenaufbereitung bestand darin eine Querkontamination zu vermeiden

und Proben zu gewinnen die fiir die Tiefe reprdsentativ sind.

Die Pu-239 Analysen wurden nach der HASL-Methode vom LFE durchgefiihrt,

Die gefundene Pu-239 Tiefenverteilung ist in Abb, 4412-1 dargestellt, Die
Verteilung ist ein Ergebnis der gleichzeitigen Effekte eines unregelmiBigen
Inputs durch Fallout und einer kontinuierlichen Abwanderung in die Tiefe.
Dementsprechend wurde eine Computersimulation dieser Prozesse nach dem
Modell:

t—-ti
T

t
M(t) = Mo exp ( o ) + § Ri T 1 = exp (

) H (t - ti)

- 1mexp (- EEELY n (e e )

2

M (t), Mo = Menge der Kontamination in mCi/km“ zur Zeit t bzw. t = o.

T = mittlere Verweilzeit in Jahren

Ri = jihrliche Ablagerungsrate in mCi/km2 +a

0; fiir t<ti

H o (t-ti) = 1; flir t>¢t 3
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Als Transportparameter wurde T benutzt., Die erste Wahl von T war zu-
fdlliger Natur. AnschlieBend erfolgte eine Priifung auf trial-and-
error Basis, Dies wurde durch eine schrittweise Approximation fortge-

setzt.

Die Ergebnisse fiir die erste Bodenschicht wurden errechnet, indem die
repetitive Prozedur der Gl. | mit der gesamten Sequenz der j#hrlichen
Gesamtablagerungsdaten R durchgefiihrt wurde. Fiir jede nachfolgende
tiefere Bodenschicht der Pu-output wurde als input Rj betrachtet. Die
Gliltigkeit von t (Tab, 4412-1) wurde durch Vergleich der gerechneten
Kontaminationswerte mit gemessenen Kontaminationen aus dem Feld nachge-

priift.

Die Bestimmungen unterhalb von 12 cm waren etwas unsicher, da das Verhilt-
nis Kontaminationsoutput zu Untergrund sich nicht mehr deutlich vom Ver-
héltnis Kontamination zu Untergrund unterschied. Diese relativ hohe Ak-
tivitdtsfluktuation liegt wahrscheinlich in der partikularen Natur der

Pqu—Kontamination.

Erzielte Ergebnisse

Wenn die Halbzeit der Kontaminationsabnahme Tl/2 = 0,693 x T = 3,5 Jahre
benutzt wird, ergibt sich die Migrationsgeschwindigkeit von 50% der Pu0,-

Kontamination fiir den untersuchten tonlehmigen Boden als

Dicke der Bodenschicht
Migrationshalbzeit

v (Pu02) = 0,59 em/a

Um der Migrationsgeschwindigkeit v (PuOé) eine physikalische Bedeutung zu
geben, muB die bestimmte Geschwindigkeit in eine Beziehung zu den Bedingungen
-des Transfers gesetzt werden. Als Erstes bot sich dazu die infiltrierte

Menge der Niederschlige wihrend der Migrationsperiode an,

Etwa 500 m westlich von der Pu-Probenahmestelle wurden unter #hnlichen
Oberflichenverhdltnissen HTO-Tracer Experimente durchgefiihrt. Der Bodentyp

war im Grunde der gleiche.
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Die mittlere Bewegung des HTO-Tracer zeigte wihrend einer einjihrigen
Periode eine Perkolationsgeschwindigkeit des Wassers wn ca, 130cm/a.
Die beobachtete Grundwasserspende war ca. 30,27 des jihrlichen Nieder-
schlags. Daraus wurde die SchluBffolgerung gezogen, daf dem mittleren
jdhrlichen Niederschlag zwischen 1954 =~ 1975 - dies betrug 779 mm -
eine durchschnittliche Grundwasserspende von 235 mm entspricht, Fiir
einen mittleren Bodenwassergehalt von 0,235 folgte daraus eine Wasser-

geschwindigkeit von ca. 100 cm/a.

Die resultierende dimensionslose PuO2 Migrationsgeschwindigkeit

v, (Pu02) war:

v_(Pu02
v (HTO)

Vy (Pu02) = -3

5,9 « 10
Das kleine Verhdltnis impliziert, daf die Pqu-Migration nur schwach von
der Wasserperkolation abhingig ist, Gleichzeitig bedeutet das aber, daf
der Effekt des Wassertransports in Verbindung mit anderen Faktoren, die

den Transfer beeinflussen, gesehen werden muf,

Ausblick auf den geplanten, weiteren Fortgang

Mit den erzielten Ergebnissen ist der erste Teil der vereinbarten Unter-
suchungen: Die Bestimmung der Migrationsgeschwindigkeit von PuO2 abge~

schlossen,

Eine Untersuchung der Abhingigkeit der Pqu—Mobilitét von bodenphysika-
lischen Eigenschaften wie spezifische Oberflidche, Ionenaustauschkapazitit,
Porositdt, Gehalt an organischem Kohlenstoff und Karbonatgehalt ist unter=-

wegs,
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Tab, 4412-1: Mittlere Verweilzeit von Pu-239,240 in einem

16R8lehmigen Boden

Tiefe+) Dicke der Boden- Porositit mittlere Verweil-
schicht zeit

(em) (cm) (%) (a)
2,75 2,75 68 6,2
4,75 2,0 59 4,2
6,87 2,12 57 5,0
8,62 1,75 53 5,2
10,50 1,88 53 ' 5,9
13,33 1,83 v 55 4,2
Mittel-
wert 2,055 57,5 5,12
Standard-]
Abwei- 0,33 5,15 0,76
chung
+)

Die Bestimmungen unter ca. 12 cm waren nicht aureichend genau.




Abb. 44i2=1: Tiefenverteilﬁng von Pu 239, 240 in einem Bodenprofil SW von Heidelberg (Gauangelloch)
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4420 Technik der Rium- und Demontagearbeiten

4421  Entwicklung von Methoden und Verfahren zur

Stillegung und Endbeseitigung nuklearer Anlagen

(G.W. Kdhler, I. Weppner, RBT/IT)
Im Rahmen der Erstellung einer Gesamtanalyse sicherer Stillegung und”.
Endbeseitigung von Kernkraftwerken wurde eine Reihe von Teilproblemen

bearbeitet:

1. Konditionierung von Abfdllen

Fiir die Konditionierung von Abfdllen kommen grundsdtzlich die

folgenden Mdglichkeiten in Betracht:

- Konditionierung im Kernkraftwerk ausschlieflich mit Mitteln
des Kernkraftwerkes (nur bei kleinen, schwachaktiven Komponenten

durchfiihrbar)

- Konditionierung im Kernkraftwerk mit Fremdunterstiitzung

(bevorzugt bei altersbedingten Stillegungen)

- Konditionierung am Kernkraftwerk in demontierbarer Anlage
(beim Austausch von GroBkomponenten und auch bei stdrfall- und

altersbedingten Stillegungen)

- Konditionierung in zentraler Anlage (beim Austausch von Grofi-
komponenten und auch bei der altersbedingten Stillegung;
je nach KomponentengroBe ergeben sich mum Teil erhebliche

Transportprobleme).

Im einzelnen kann die Konditionierung von Abf&dllen die folgenden

Arbeltsschritte umfassen:
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- Dekontamination
- Demontage nur bei Prim8r-Abfillen

- Zerlegung

~ Ausmessen der Dosisleistung
- Kompaktieren bei Primi&r- und Sekunddr-Abfallen
- TFixieren und Einfiillen

- Abschirmen

2. Ablaufplanung

Die sog. Ablaufplanung muB s#mtliche fiir die Stillegung des Kernkraft-
werkes erforderlichen Planungs- und Vorbereitungsarbeiten umfassen.

Eine Unterteilung in folgende Planungsschritte wird vorgeschlagen:

- Vorplanung (Auswahl des Konzeptes, danach Planung der

Stillegung im GroBen)

~ Detailplanung (Auswahl einzelner Arbeitsschritte, Auswahl und
Bereitstellen von Werkzeugen undLHilfsmitteln,

be 2
Ausarbeiten eines Sicherheits- und Strahlenschutz-

programmes, etc.)

Parallel zur Detailplanung sind eine Reihe von Aktivitdten als vorbe-

reitende Schritte zur Durchfiihrung der Stillegung notwendig.

3. Rdumliche Anordnung von Komponenten

Mitentscheidend iiber die Hohe der bei Stillegungsarbeiten vom Personal
aufgenommene Strahlendosis sind die Zugidnglichkeit der Komponenten

und die rdumlichen Gegebenheiten vor Ort.
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Wdhrend die rdumlichen Gegebenheiten bei den Leichtwasser-Demon-
strations-Reaktoren insgesamt als unzureichend zu bezeichnen sind,
ist bei den modernen Leichtwasserreaktoren deutlich ein Trend zur

giinstigeren Anordnung von Komponenten und Armaturen festzustellen.

Den neuesten Stand diesbeziiglich reprédsentiert der 1300 MWe Druckw

wasser-Reaktor Miihlheim-Kdrlich.

L, Neue Reaktorbauweise

Es wird empfohlen, bereits wdhrend der Planung eines Kernkraftwerkes
die spitere Stillegung (totale Beseitigung) stirker als dies bisher

der Fall war, zu berlicksichtigen.

Im einzelnen sind fiir eine Stillegung folgende Probleme von iiberge-

ordneter Bedeutung:

- Relation Abmessung / zur Verfiigung stehender Raum

- Relation Gewicht / Tragfihigkeit der Hebezeuge
(Reduzierung der Probleme zum Beispiel durch kleinere
Komponenten, losbare Verbindungen, Abschirmungen aus

Fertigteilen)

- Erhohte Dosisleistung
(Reduzierung der Probleme zum Beispiel durch Verwendung
nickelfreier Werkstoffe, bessere Primdr-Kreisreinigung,
Erleichterung der System-Dekontamination, zweckmdRigere
Anordnung von Armaturen, Verwendung von Abschirmungen

und Ferbedienungsgeriten).
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5. Typischer Arbeitsablauf

Bei der Stillegung eines Kernkraftwerkes wird folgendes Vorgehen

empfohlen:

- Entfernen aller inaktiven, fiir die weiteren Arbeiten unndtiger
Teile

- Ausbauen und Konditionieren aller Teile mit niedriger Ober-

fldchendosisleistung

- Ausbauen und Konditionieren der Groflkomponenten in der Reihen-

folge

Druckwasser-Reaktor:

Hauptkilhlmittelpumpen, Dampferzeuger,
Reaktor-Druckbehdlter~Einbauten,

Reaktor-Druckbehdlter

Siedewasser-Reaktor:

Reaktor-Druckbehilter-Einbauten,
Reaktor-Druckbehdlter.
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Versffentlichungen und Bericlite zu Arbeiten im . Halbjalir 1977

9. Halbjahtesbericlit / 2. Halbjahr 1976
-KFK 2435 (1976)

M. Fischeér
Stand und zukiinftige Aufgaben der nuklearen Sicherheitsforschung.
Jahreskolloquium des Projektes Nukleare Sicherheit, 1.Dezember 1977,

KFK 2570 (in Vorbereitung)

H. Albrecht et al
Behavior of LWR fuel elements under accident conditions.

International Conference on Nuclear Power and its Fuel Cycle,

Salzburg, May 2-13, 1977

M., Fischer et al
Safety aspects of LWR fuel reprocessing and mixed oxide fuel
fabrication plants,

dito

G. Hermann, C.H. Leichsenring, H. Schiittelkopf, I. Wilhelm
Emissionen und Betriebserfahrungen mit Riickhalteeinrichtungen

bei Wiederaufarbeitungsanlagen.

Reaktortagung, Mannheim, 29, Mi3rz - 1. April 1977

Deutsches Atomforum E.V. (DAtF) Kerntechnische Gesellschaft im DAtF

R. Schiitzle, L. Ehnis, W. Gulden et al., IKE Stuttgart
Analyse eines Reaktorbrennstabs mit dem modularen Programmsystem
SSYST wdhrend eines Kiihlmittelverluststdrfalles.

dito

F. Erbacher, H.J. Neitzel, M. Reimann et al.
Out-of-pile Versuche zum Aufbl&hvorgang von Zircaloy-Brennstabhiillen
in der Wiederauffiill- und Flutphase eines Kiihlmittelverluststdrfalles.

dito
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P. Thle, S. Malang, K. Rust, H. Schmidt
Der EinfluB von Kiihlkanalblockaden auf den Wirmeiibergang widhrend
der Flutphase eines Kilhimittelverluststdrfalles

dito

J. Furrer, J. G. Wilhelm
Das SORPTEX-Verfahren zur Head end-Abscheidung von Aerosolen und
Jod aus Abgasen von Wiederaufarbeitungsanlagen.

dito

H. Deuber, J.G. Wilhelm
Bestimmung der Jodkomponenten in der Abluft von Kernkraftwerken

dito

H.G. Dillmann, A. Weinert, J.G. Wilhelm
Stérfallumluftfilter in Kernkraftwerken.
Stand der Entwicklung.

dito

J.G. Wilhelm, M, Ohlmeyer

Filteranlage zum Reinigen von Gas— oder Luftstrdmen.
DT-0S 25 4o 141 (l10.3.77)

BE 845.711 (16.12,76)

H.Dilger, W, Hiilbschmann, D. Nagel, K. Nester, P. Thomas
Die Parameter der atmosphirischen Ausbreitung in der Umgebung des

Kernforschungszentrums Karlsruhe.
KFK 2499 (1977)

K. Nester, W. Hibschmann, P. Thomas
The Influence of Ground Roughness on Atmospheric Diffusion.

The Forth International Clean Air Congress, Tokio 1977

A, Bayer, M. Dalle Donne
Jahreskolloquium 1975 des Projektes Nukleare Sicherheit der GfK
KFK Nachrichten 9, 1 (1977) 30-34
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A, Bayer, M., Dalle Donne

Stérfallverhalten von LWR-Brennelementen.

Bericht {iber das 4, Jahreskolloquium des Projektes Nukleare Sicherheit
(PNS) in Karlsruhe

Atomwirtschaft 22 (1977) 490 - 492

A. Skokan, H, Holleck
Tagungsband des DAtF.
Reaktortagung Mannheim 29,3, - 1.4,1977

H. Holleck, S. Nazaré, G. Ondracek, A. Skokan
LWR Core Melt Down Accident - A Materials Viewpoint.
Proc. ANS-Thermal Reactor Safety Meeting, Sun Valley (1977) Log. 133

S. Nazarée, G. Ondracek, B, Schulz
Properties of Light Water Reactor Core Melts.
Nuclear Technology, Vol. 32 (1977) 239

W. Schéck

Calculation of Steam Condensation on Solid Particles after Blowdown
in a PWR~-Containment.

Euromech Kolloquium 88 on "Two Phase Flow Systems with Condensation
Phenomena' .,

Inst. filir Thermische Strdmungsmaschinen, Universitdt Karlsruhe
30.3. - 1.4.1977

H. Schnauder, M. Cramer
Kondensationsversuche in der KWU-GroRbehdlteranlage in Karlstein

KFK-Ext. 8/76-1 (Feb., 1977)

R.A, Miller, G.Class, E. Frenkel, U. Simon

Experimentelle und theoretische Untersuchungen zur Belastung des
SWR-Druckabbausystems.

Vortrag Nr. 227, DAtF-KTG-Reaktortagung Mannheim, 29.3. - 1.4,1977

R. Krieg, H, Zehlein

Coupled Problems in Transient Fluid and Structural Dynamics with
Application to Nuclear Engineering

International Symposium on Innovative Numerical Analysis in Applied

Engineering Science, CETIM, Paris, May 1977
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W.J. Krause, H. Albrecht
Examination of Filter Materials and Adhesives by Activation Analysis.

Intern. J. Environ. Anal. Chem., Vol. 5 .p,35 (1977)

H. Albrecht, M.F. OsBorne, H., Wild

Experimental Determination of Fission and Activation Product Release
During Core Meltdown

ANS Thermal Reactor Safety Meeting, Sun Valley, Idaho,

31.7. - 5.8.1977

R.A. Miller, G. Class, E. Frenkel, U. Simon

Experimentelle und theoretische Untersuchungen zur Belastung des
SWR-Druckabbausystems.

Reaktortagung, Mannheim, 29.3. - 1.4.1977,

Deutsche Atomforum e.V, Kerntechnische Ges. im Dt. Atomforum e.V.

Leopoldshafen 1977

G. Class

Das Verhalten von Siedewasserreaktor-Druckabbausystemen beim Kiihl-
mittelverluststérfall.

Seminar iiber neuere Arbeiten auf dem Gebiet der Reaktortechnik,

RWTH Aachen, 12, Mai 1977

G. Class

Ubersicht iiber das Verhalten von SWR-Druckabbausystemen beim Kiihl-
mittelverluststdrfall

KFK-Nachrichten, 9(1977) Nr. 1

H. Schnauder, M. Cramer
Kondensationsversuche in der KWU-GroBbeh#lteranlage
in Karlstein

KFK-Ext. 8/76-1 (Febr. 1977)

R. Krieg, E.G. Schlechtendahl, K.-H. Scholl
Design of the HDR Experimental Program on Blowdown Loading and
Dynamic Response of PWR-Vessel Internals

Nucl, Eng. and Design 43 (1977), 419-453
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‘A. TLudwig, R. Krieg

Dynamic Response Of‘a”CIémpédfRinngEiﬁfené&~Giréular'Cylindri—
cal Shell under Non-—axisymmetric Loading.

Nucl. Eng. and Design 43 (1977) 437-453:

R. Krieg, H, Zehlein

Coupled Problems in Transient Fluid and Structural Dynamics

with Application to Nuclear Engineering

Int, Symposium of Innovative Num. Analysis in Appl. Eng. Science,

Versailles, 23-27 May 1977

R. Krieg, E.G. Schlechtendahl, K.,-H, Scholl, U. Schumann
Full-scale HDR Blowdown Experiments as a Tool for Investigating
Dynamic Fluid-Structural Coupling

4th Conf. Structural Mech. in Reactor Technology, San Francisco,

15-19 Aug. 1977, invited paper B5/1

F. Katz, R. Krieg, A. Ludwig, E.G., Schlechtendahl, K, St8lting
2D Fluid Flow in the Downvomer and Dynamic Response of the

Core Barrel during PWR Blowdown

4th Conf. Structural Mech, in Reactor Technology, San Francisco,

15-19 Aug. 1977, paper B5/2

I. Michael, C. Plog

Diinnschichtanalyse von Druckwasserkorrosionsschichten auf
INCOLOY - Proben,

Metall, 31 (1977) H.3



-568-

Interne Projektberichte (beschridnkter Verteiler)

D. Fompe

Eine RELAP4-Variante zur Durchfiihrung thermohydraulischer Interpolations-
rechnungen fiir das Experiment PNS 4236 unter Verwendung von VersuchsmeB-—
werten,

Jan., 1977

A. Ludwig, R. Krieg
Dynamisches Verhalten einer einseitig eingespannten, am anderen Ende ring-
versteiften Zylinderschale bei nicht achsensymmetrischer Belastung.

Jan. 1977

G. Beker, R, Coenen, G. Frederichs
Risiko und Akzeptanz (unter besonderer Beriicksichtigung der Kernenergie)

Jan. 1977

R.v.Ammon, K, Strauch, W. Wurster

Die Entfernung von O, und NOX aus dem Abgas von Wiederaufarbeitungsanlagen

2
durch thermische Reduktion
Miarz 1977
B. Gohler

Dynamisches Verhalten der AuBenwand der. Brunsbiittel-Kondensationskammer

Jan. 1977

E., Wolf
Untersuchungen der Eigenfrequenzen eines strémenden Mediums in einer
starren durchstrdmten Rohrgeometrie

Jan. 1977

A, Mack
Temperaturmessung der Coriumschmelze

Febr. 1977

H. Schnauder, K.D, Appelt

Messungen der elektrischen Stdrpegel im Reaktorgebdude des HDR unter
Verwendung verschiedener Mefhobeltypen und zweier unterschiedlicher
MeRBprinzipien

Jan. 1977
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H. Unger et al.,
Bericht {iber die im Auftrag des PNS geleisteten Arbeiten des

IKW Stuttgart im Berichtszeitraum Juli-Sept.76 und Okt.-Dez.'76

K. Hain, T. Vollmer
Konzept eines elektrisch indirekt beheizten Brennstabsimulators
fiir Warmeriibergangsmessungen in der Blowdown-Versuchsanlage

April 1977

G. Hofmann
Some Aspects on Strain in Zircaloy Tube Burst Tests

Febr. 1977

S. Dagbjartsson
Bericht {iber Besuch bei Battelle Columbus Institute

Febr. 1977

S. Dagbjartsson
1. Zircaloy Cladding Review Group Meeting 11. u. 12, Jan.1977 in Oak Ridge
Febr. 1977

M. Fischer, A, Fiege
Stand und Perspektiven notwendiger Arbeitsprogramme und Versuchsanlagen
zur Brennstab- und Brennelement-Sicherheitsforschung

Febr. 1977

W. Hiibschmann, S. Vogt
Ausgewdhlte Ergebnisse des Unfallfolgenmodells der Reaktor-Risiko-Studie
Mdrz 1977

M. Bocek et al.,

Statusbericht iiber die theoretischen und experimentellen Untersuchungen
des PNS zum Brennstabverhalten und zur Auswirkung von Brennstabschdden
auf die Wirksamkeit der Kernnotkiihlung

Mirz 1977
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G.Enderle
Blowdown-Berechnung fiit KWB=B. mit Yaquir und Vergleich mit LECK-Ergeb-

nissen

A, Mack
Beschreibung der F/FA-Anlage

M. Reimann

Ein Modell zur Beschreibung der Wechselwirkung einer Kernschmelze mit Beton

S. Vogt, P, Thomas

Untersuchung der atmosphirischen Ausbreitung durch radarverfolgte Tetroon-
fliige Flug Nr. 1 und 2 vom 24.2.77

Mdrz 1977

C. Politis
Die chemische Wechselwirkung zwischen UO2 und Zry-4 unter Power Cooling
Mismatch —(PCM) Bedingungen im Temperaturbereich zwischen 900 u, 1400°C

Mirz 1977

H, Moesinger

Herleitung nach Interpretation der Modellgleichungen von SOLA-DF

E.G. Schlechtendahl
Kriterien fiir die Zul#ssigkeit einer entkoppelten Fluid~ und Struktur-

analyse
April 1977

G. Hofmann

Bericht iiber das Zircaloy Cladding Review Group Meeting im Oak Ridge
National Laboratory am 11.12,Jan.1977

Mdrz 1977

L. Sepold, M. Priifmann

Vermessung von frischen DWR-Brennstabhiillen

April 1977
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G. Hofmann

Ergebnisse weiterer Einzelstabversuche im MRBT-Programm
Versuche SR-1o und SR-12 bis SR27

April 1977

H. Unger et al.,

Bericht iiber die im Auftrag des PNS geleisteten Arbeiten des IKW
Stuttgart im Zeitraum Jan.-Mdrz 1977

April 1977

D. Perinic, B. Kammerer
Versuche zur Untersuchung der Coriumschmelze/Beton-Reaktion

Mai 1977

F. Kedziur
Untersuchung einer stark beschleunigten Zweiphasenstrdmung

Mai 1977

R. Krieg
Zur simultanen Ldsung 3-dimensionaler, gekoppelter fluid-struktur-
dynamischer Probleme

Mai 1977

P. Hofmann, C. Politis
Investigations of the influence of oxide fuel on the mechanical
properties of Zry cladding tubes under LWR-accident conditions

Mai 1977

P. Ihle, S. Malang, U. Rust, H. Schmidt
EinfluB von Kiihlkanalblockaden auf den Wirmeiibergang wihrend der
Flutphase eines Kiihlmittelverluststdrfalles

Mai 1977

P, Ihle, S. Malang, K. Rust

Ergebnisse von Flutversuchen an einer 5-Stabreihe mit Lochplatte
als Blockade und 627 Kithlkanalversperrung

Mai 1977
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A, Bayer et al,,

Risikostudie zur Sicherheitsbeurteilung von Kernkraftwerken mit DWR fiir
einen Standort in der BRD

Unfallfolgenmodell Phase A Zwischenbericht 1. Teil

Juni 1977

K. Stdlting

Auswertung der Vorausberechnung der HDR-Blowdown-Untersuchungen
(Versuch 1) mit dem Rechencode YAQUIR

Juni 1977

E. Karb, G, Harbauer, M. Priifmann
Teilbericht iiber Nuklearversuche
Vorldufige Ergebnisse

Juni 1977

F. Erbacher

Studies on Zircaloy fuel rod cladding behavior during the refilling
and reflooding phases of a LOCA, preliminary results of Burst Tests
with indirectly heated fuel rod simulators

Juni 1977

M. Cramer
Frequenzanalyse einiger Versuche von Karlstein

Juni 1977

S. Vogt, W. Hiibschmann, A, Bayer
Risikostudie zur Sicherheitsbeurteilung
PNS-Bericht 2, Teil des Zwischenberichts
Juni 1977

S. Dagbjartsson
Stand des PBF Fuel Behavior Programs
Juni 1977

R.-D. Penzhorn

Alternativverfahren zur Kr—-85 - Endlagerung

Juni 1977
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L. Sepold

Uberblick iiber die geplanten LOCA-Versuche (PBF-Programm Review Group
Meeting May 25, 1977)

Juni 1977

S. Dagbjartsson, G. Hofmann
Bericht iliber das Zircaloy-Cladding Program Review Group Meeting der USNRC
Juni 1977

S. Dagbjartsson
Epri Meeting in Tuscon

Juni 1977

S. Dagbjartsson
Material Properties Modeling, Idaho Falls
Juli 1977

M. Boéek, S, Dagbjartsson, et al.,

Ergebnisse der deutsch—amerikanischen Arbeitstagung 16. - 18. Mai 1977
in INEL, Idaho Falls

Juli 1977

S. Dagbjartsson
NRC/German Model Development Workshop 16. - 18. Mai 1977, Idaho Falls
Juli 1977

A. Skokan
L8slichkeit von Wasserstoff und Sauerstoff in der Coreschmelze

August 1977

E. Wolf, E. Erb, P. Philipp
Technische Beschreibung der bei den Marviken II-Versuchen eingesetzten
Infrarot-AbsorptionsmeBeinrichtung

Dez. 1976





