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Vorwort

Im Rahmen des Projekts Nukleare Sicherheit (PNS) arbeiten die
folgenden Institute und Abteilung der Kernforschungszentrum

Karlsruhe GmbH zusammen:

Institut fiir HeiBe Chemie IHCH
Institut fiir Material- und Festkdrperforschung IMF
Institut fiir Neutronenphysik und Reaktortechnik INR
Institut fiir Reaktorbauelemente IRB
Institut fiir Reaktorentwicklung IRE
Institut fiir Radiochemie IRCH
Abteilung Behandlung Radioaktiver Abfdlle ~ 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 BUNDESMINISTERS FUR
FORSCHUNG UND TECHNOLOGIE (BMFT) und werden in Zusammenarbeit mit

der Gesellschaft fiir Reaktorsicherheit (GRS), Herstellern und
Betreibern, Gutachtern, Genehmigungsbehtrden sowie anderen For-

schungsinstitutionen durchgefiihrt,

Der vorliegende 12, Halbjahresbericht 2/77 beschreibt die Fortschritte
der Arbeiten des PNS, die von den Instituten und Abteilungen der KfK
und den im Auftrag der KfK arbeitenden externen Institutionen auf dem
Gebiet der nuklearen Sicherheit durchgefiihrt werden., Er enthilt
KURZFASSUNGEN in deutsch (S. 1 - 58 ) und englisch (S. 59 - 109 ),

in denen tiiber

Durchgefiihrte Arbeiten

- Erzielte Ergebnisse

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

jedes einzelnen Forschungsvorhabens kurz informiert wird.

Der Bericht wurde von der Projektleitung zusammengestellt,

zum Druck eingereicht: Mirz 1978



NUCLEAR SAFETY PROJECT

SECOND SEMIANNUAL REPORT 1977

The 12th Project Report 2/77 is a description of work within the
Nuclear Safety Project performed in the last six month of 1977

in the nuclear safety field by KfK institutes and departments and
by external institutions on behalf of KfK. It includes for each
individual research activity short summaries (pp. 59 - 109 )

on
- work completed,
- essential results,

- plans for the near future.

This report was compiled by the project management,
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KURZFASSUNGEN



Kurzfassungen

41o0 UMWELTBELASTUNGEN DURCH KERNKRAFTWERKE UND WIEDERAUFARBEITUNGS-
ANLAGEN

b~
—
(o}

Luftfilteranlagen in KernKraftwerken und Wiederaufarbeitungs-—

|

anlagen

4111 Stérfall-Umluftfilter zur Abscheidung von Spaltprodukten aus der
Sicherheitsbehdlter—Atmosphire

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

(S ki g

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebrisse

Ein neuer, mit Metallfasern unterschiedlicher Faserstdrken bestlickter
Tropfenabscheider wurde konstruiert und gebaut. Mit den Experimenten wur-
de begonnen und hohe Abscheidegrade schon bei geringen Druckabfillen ge-
messen. 4 Fasermatten von 22 um scheiden im Mittel bei Beaufschlagung mit

einem Tropfenspektrum von 2 bis S/Lm mehr als 99 7 massenbezogen ab.
Die Bestrahlungsversuche in USA am Sorptionsmaterial Molekularsieb in der

Silberform wurden positiv abgeschlossen. Ein abschlieBender Bericht hier-

ibor liegt noch nicht vor,

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Entwicklung von Stérfall-Umluftfiltern wird hiermit vorliufig abge-
schlossen. Der dabei fertig entwickelte Jodsorptionsteil wird in die neue
Entwicklungsrichtung eines stdrfallresistenten Abluftfilters Ubernommen. Die
weiteren Entwicklungsarbeiten fiir Tropfenabscheider und Schwebstoffilter
werden auf die stOrfallresistentem Abluftfilter ausgerichtet., Der erreichte
Stand bei der St8rfall-Umluftfilter - Entwicklung sowie die geplanten wei-
teren F + E Arbeiten werden dem zustindigen Unterausschuf der RSK zur

Stellungnahme vorgelegt werden,



4112 Entwicklung yon Abluftfiltern fir Wiederaufarbeitungsanlagen
(J. Furrer, J.G. Wilhelm, LAF II; K. Jannakes, RBT~IT)

Durchgefiihrte Arbeiten

Wegen der Festlegung neuer Abgasmengen fiir das Aufloserabgas einer GWA,

die die bisher untersuchten Randbedingungen iiberschritten, miissen die Hoch-
beladungs- und Desorptionsversuche fortgesetzt werden. Durch GC-Unter-
suchungen wuraen die org. Jod-Komponenten im Aufldserabgas ermittelt. Am
Aerosol- und JodmeBschrank wurden Messungen an Materialien zur Schwebstoff-
und Jodabscheidung wahrend einer Auflosekampagne durchgefiihrt.

Die PASSAT mit den vom LAF II und RBT entwickelten 1 : 1 Abscheidekompo-
nenten und der Fernbedienungseinrichtung befindet sich in der Fertigstellung.

Die Konstruktionszeichnungen der Abscheidekomponenten fiir AZUR wurden dem
TOV zur Genehmigung vorgelegt.

Erzielte Ergebnisse

Bei der hohen linearen Luftgeschwindigkeit des Aufldserabgases von 63 cm/s
im Jod-Sorptionsmaterial AC 6120/H1,'die sich bei dem neu angegebenem
Volumenstrom ergibt, und den einer GWA entsprechenden Jodkonzentration
traten in Laborversuchen Storungen im Abscheidungsprofil auf, die z. Z.
genauer untersucht werden und ggf. Gasgeschwindigkeiten > 60 cm/s aus-
schlieBen. Die gaschromatographischen Messungen der organischen Jodkompo-
nenten im Aufldserabgas der WAK ergaben niedrige Konzentrationen an
Methyl-, Ethyl- und Butyliodid. Die am Aerosol- und JodmeBschrank hinter
dem WAK-Betriebsschwebstoffilter Uber die Aktivitit einzelner Isotope ge-
messenen Dekontaminationsfaktoren fiir Schwebstoffe betrdgen 120 - 160. Die
Dekontaminationsfaktoren flr I-129 wurden bei einer Verweilzeit von 1,4 s
mit > 103 ermittelt.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Durchfiihrung des AZUR-bezogenen Versuchsprogramms an PASSAT. Erprobung und
Optimierung der Einzelabscheidekomponenten.

Erprobung der Filter-Fernbedienungseinrichtung und der neu konzipierten
FaBverschraubung und Ausschleuseinheit.
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4114/1 AbTuftfilterung an Reaktoren

Alterung und Vergiftung von Jod-Sorptionsmaterialien
(J. Furrer, R. Gerhard, R. Kaempffer, J.G. Wilhelm, LAF II)

Durchgefiihrte Arbeiten

Es wurden mobile Filterprlfstdnde zur Erprobung des MWS-Filters gebaut und
im DWR Biblis B eingesetzt. Das Versuchsprogramm umfat die qualitative
und quantitative Bestimmung der Schadstoffverteilung in der Sorptions-
schicht sowie deren Abscheideleistung gegeniiber Spaltjod in Abhéngigkeit
von der Einsatzdauer. (MWS-Filter = Mehrwegsorptions-Filter.)

Zur Messung des Schadstoffgehaltes in der Abluft von KKW wurde ein konti-
nuierlich arbeitender ProzeBR-GC geeicht.

Zur Ermittlung der Beladung der einzelnen Zonen des MWS-Filters wurde ein
Modell konstruiert und zum Bau vergeben. Das Mefverfahren zur Bestimmung
der partiellen Beaufschlagung wurde entwickelt.

Erzielte Ergebnisse

Nach zweimonatigem Einsatz der Jod-Sorptionskohle in zwei 25 cm tiefen
Betten in der Anlagenraumabluft des KKW Biblis B wurde ein Losungsmittel-
gehalt von max. 6,3 Gew.% mit teilweise hochsiedenden Anteilen auf den
ersten 25 cm des Aktivkohlefilters festgestellt. Nach Desorption der
adsorbierten Ldsungsmittelanteile von der darauffolgenden zweiten Aktiv-
kohleschicht (Beladung mit leichtfllichtigen Losungsmitteln bis zu

4,7 Gew.%) wurde mit geringen Abweichungen der Abscheidegrad der frisch
eingesetzten Aktivkohle wieder erreicht.

Ausblick auf denkgeplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Fortsetzung der Laborversuche zur Desorption der Schadstoffe und konti-
nuierliche Messung der organischen Abluftanteile lber ldngere Betriebszeit-
raume.

Standzeituntersuchungen zur Ermittlung des Wechselzyklus am MWS-Filter.



4114/2 Bestimmung von Jodkomponenten in der AbTuft kerntechnischer
Anlagen

(H. Deuber, G. Birke, LAF IT)

Durchgefiihrte Arbeiten

Es wurden kontinuierlich Messungen mit diskriminierenden Jodsammlern unter
Verwendung von DSM 11 als IZ—Sorptionsmaterial in der Kaminab]uft‘bzw. Kamin-
abluft und Digestorienabluft von DWR-Kernkraftwerken (DWR 2 bzw. DWR 3) vor-
genommen.

Es wurden Versuche zur Abscheidung von 131

I in Form von I2 und HIO (hypo-
Jjodige Sdure) am IZ—SorptionsmaterTa1 DSM 11 und an weiteren, zur selektiven

Abscheidung von HIO in Frage kommenden Sorptionsmaterialien durchgefiihrt.

Erzielte Ergebnisse

Der mittlere Anteil des anorg. 1311 (I,) betrug in der Kaminabluft des

DWR 2 ca. 30 % (MeBdauer 37 Wochen), in der Kaminabluft des DWR 3 ca. 60 %
(MeRBdauer 11 Wochen). Die Digestorienabluft des DWR 3 enthielt im Mittel

ca. 80 % anorg. 1311 und Tieferte ca. 50 % des anorg. 131I der Kaminabluft
(MeBdauer 9 Wochen). Der Anteil des org. 131
da der Anteil des schwebstoff. 131

I war praktisch komplementdr,
I sehr gering war (meistens < 1 %).

Der Abscheidegrad von DSM 11 fiir 1311 in Form von 12 war bei einer Verweil-

zeit von 0,1 s im gesamten relevanten Parameterbereich > 99,9 %. 1311 in
Form von HIO schied sich bei gleicher Verweilzeit, 40°C und 50 % r.F. nur
in geringem MaBe ab (< 1 %). Zur selektiven Abscheidung von 1311 in Form
von HIO erwies sich unter gleichen Bedingungen das Sorptionsmaterial IPH
(Fa. NES, USA) am geeignetsten. Die Identitdt von HIO (Anteil im Tragergas
bis 70 %) wurde weiter gesichert. '

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten:

Die Messungen mit diskriminierenden Jodsammlern werden in den genannten sowie
beim DWR 3 in weiteren Abluftstromen bis zum Erreichen einer MeBdauer von
Jeweils 1 Jahr (in der Kaminabluft) fortgeflihrt,

Die Abscheidung von 1311 in Form von HIQ an DSM 11 und IPH wird im gesamten
relevanten Parameterbereich untersucht. Die Entwicklung eines diskriminijerenden
Jodsammlers, der in der stickoxidhaltigen Abluft von Wiederaufarbeitungsan-
Tagen eingesetzt werden kann, wird aufgenommen.



4120 Freisetzung, Transport und Ahlagerung yon Spaltpredukten
in Reaktorkreisliufen
4123 Reduktion der Aktivierung und Kontaminierung von Reaktorkreis—

l4ufen.

Die Metallabgabeuntersuchungen erstreckten sich im Berichtszeitraum auf den
Dampferzeugerrohrwerkstoff INCOLOY alloy 800 und die #hnlich zusammenge-
setzte Cr-Ni-Legierung auf Eisenbasis NICROFER 3220 (VDM), Werkstoff-Nr.
1.4876, in Druckwasser beil 340°C, 150 bar und jeweils iiber 300 Stunden.

Es wurden bei einem Vergleich der von den beiden austenitischen Werk-
stoffen an Druckwasser abgegebenen Fe—, Cr— und Ni-Gehalten gefunden,
daB lediglich der Eisengehalt merklich niedriger lag, wenn dem Dionat

Lithiumhydroxid bis zum pH-Wert 9 zugegeben war.

Fiir INCOLOY alloy 800 und bei pH-Werten des Ausgangswassers von 7 und
von 9 zeigten sich durchweg bei pH 9 filir alle Metallkomponenten deutliche

Minderungen der Metallkonzentration im Druckwasser.

SchlieBlich wurden bei der Untersuchung der von NICROFER 3220 bei den
pH-Werten 7, 9 und 10,5 des Ausgangswassers Metallgehalte im Druckwasser
gefunden, wie sie Abb. 4123-3 zeigt. Der Eisengehalt #ndert sich in
Abhidngigkeit von der Alkalisierung nahezu nicht mehr. Die Nickel- und
Chromgehalte deuteten ein komplementires Verhdltnis an.

Ausblick auf den geplanten Fortgang der Arbeiten

Das Forschungsvorhaben ist beendet.
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4130 Langfristige radiologische Umgebungsbelastung
4132 Untersuchungen zur RadioBkologie des J-129.

(H. Schiittelkopf, ASS)

Durchgefiihrte Arbeiten

1977 wurden aus der Umgebung der WAK Milchproben, Bodenproben, Schild-

driisenproben und Luftproben analysiert. Prozesslﬁsungén,aus der WAK,

129

Luftproben aus der WAK und Abwasserproben wurden auf J untersucht,

1295 - organisch, anorganisch, aerosolfdrmig -

Die Zusammensetzung des
in der Abluft der WAK wurde bestimmt. ]27J—Konzentrationen in der
Umgebungsluft wurden in Kiel, Stade, Karlsruhe, Gundremmingen und

Miinchen gemessen.

Erzielte Ergebnisse

Seit dem Einbau des Jodfilters in das Aufl8serabluftsystem der WAK
im Jahre 1975 liegt die 129J-Emission der WAK relativ konstant bei
2 bis 3 mCi/a. Die 129

diesem Zeitpunkt mit einer Halbwertszeit von 0,5 Jahren ab. Die

J-Konzentration in Ziegenmilchproben nimmt seit
129
J—.
Konzentrationen in Bodenproben liegen zwischen 0,05 und 40 £Ci/g.
Die hdchsten Werte werden in der Nihe des Hauptbeaufschlagungspunktes
B . 1
durch die Abluftfahne der WAK gefunden. Die Konzentration des 29J
in den obersten 5 cm Boden ist im allgemeinen hdher als in den

folgenden 15 cm,

Die chemische Zusammensetzung von ]29J in der Abluft der WAK wurde
widhrend einer 3-monatigen Probenahme bestimmt. Der organisch gas-
f8rmige Anteil liegt bei ca. 20 7%, der anorganisch gasfdrmige bei

80 %. Die Konzentration der Jod-Aerosole liegt bei 1 % des Gesamtjod-
gehaltes der Abluft.

, 1 . , .
Die 27J—Messung - getrennt nach gasfbrmig anorganischen und nach

Aerosoljod - wurde mit einer 1976 entwickelten und gepriiften Methode
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von Oktober 1976 bis Dezember 1977 in der Umgebung des KfK durchge=
fiihrt. Ahnliche Probenahmeapparaturen wurden 1977 in Kiel, Stade,

Gundremmingen und Minchen installiert. Die Ergebnisse dieser Messungen

127

zeigten, daB der anorganisch gasfdrmige J-Gehalt der Umgebungsluft

in der gesamten Bundesrepublik zwischen 5 und 10 ng/m3 betrdgt., Die

127

Konzentration des aerosolfdrmigen J liegt bei 1 ng/m3.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

1978 wird die vertikale Verteilung von'lng und die Kontamination

von Bodenproben, welche 1977 und 1978 genommen wurden, gemessen

129

werden. Bis Ende 1978 werden Ziegenmilchproben auf J analysiert

werden. Das Forschungsprogramm wird zum Thema 129J 1978 abgeschlossen.

4140 Krypton- und Xenon-Entfernung aus der Abluft kerntechnischer
Anlagen |

Teil 1: Entwicklung der Tieftemperatur-Rektifikations-Anlage

Durchgefiihrte Arbeiten

Zwei Versuchskampagnen zu je vier,Wochen wurden mit den Versuchsan-

lagen ADAMO und KRETA im Verbundbetrieb durchgefiihrt,

An der katalytischen Labor-Kreislaufanlage wurden mehrere Versuchs-

serien durchgefiihrt; sicherheitstechnische Uberlegungen wurden im
Zusammenhang mit dem Betrieb der Anlage REDUKTION (Gasdurchsatz 50 Nm3/h),
deren Lieferung kurz bevorsteht, zusammen mit dem TUV angestellt,

Das Adsorptions~ und Desorptionsverhalten von Krypton und Xenon

(markiert mit Kr-85 bzw. Xe-133) an sHurefesten Molekularsieben

wurde im Laborversuch bestimmt.

Erzielte Ergebnisse

Beim Betrieb der ersten Kolonne der TTR-Anlage KRETA mit dem Dreikom-

ponentensystem N _—-Kr-Xe konnte das Konzentrationsgebiet von Kr und Xe

2
im Speisegas eingegrenzt werden, bei dem es zu Ausfrierungen von Xe
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aus der Gasphase in der Ndhe des Gaseintritts in die Kolonne kommt.,
Dieses Gebiet wird umso kleiner, je kleiner der Gesamt—-Gasstrom und
je h8her der Kolonnendruck ist. Die fiir die verbesserte Aufldser-
abgasreinigung an der WAK (Projekt AZUR) vorgesehene Krypton—Riick-
fiihrung wurde durch Variation des Kr-Gehalts im Speisegas simuliert.
Eine Erhdhung der Kr-Konzentration verringert ebenfalls die Tendenz
des Xenons zum Ausfrieren.

Die Messung und damit Regelung von H, bei der katalytischen Reduktion
von Ozund NOX'erfolgt am besten mit Wirmetdnungszellen der Fa. Leeds
und Northrup. Dieses Gerdt arbeitet bei Raumtemperatur und ist

nicht querempfindlich gegen NOX.

- CO2 wird am Ru-Katalysator teilweise zu CH4 reduziert, jedoch nur
bei Abwesenheit von 0y

Die Adsorptionskoeffizienten von Kr und Xe sind an sdurefestem Mole-
kularsieb Zeolon-200 (Norton) rund doppelt so hoch wie am Typ 5A.
Dasselbe gilt fiir NO, NO2 und NH, dagegen zeigen am Zeolon schwichere

3
Adsorption als am Typ 5A.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die KRETA-Versuche mit dem System Nz-Kr—Xe werden noch in der ersten
Hilfte 1978 unter Bezug auf die Randbedingungen des Projekts AZUR
fortgesetzt, um die Betriebsweise zu finden, bei der das Ausfrieren
von Xenon unter minimaler Anwendung der Krypton—Riickfiihrschleife
vermieden wird., Danach werden Parameter— und Stdrfalluntersuchungen
durchgefiihrt, Durch Anlagenverbesserungen werden festgestellte Stdr-
quellen beseitigt,

Die Anlage REDUKTION wird etwa im Mdrz 1978 in Betrieb genommen -
werden. Wenn sie vom TUV abgenommen ist, wird sofort der Versuchsbe-
trieb aufgenommen.,

Die Adsorptionsversuche mit Edelgasen und anderen Gasen werden im
Laborversuch fortgesetzt, insbesondere mit siurefesten Molekularsieben
als Adsorbentien, Auch an ADAMO werden einige Versuche zur Adsorption
und Desorption der Edelgase mit verbesserter Analysentechnik durch-

gefiithrt werden.
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Teil 2: Ozonsicherheit und Kr-85-Erntferrnung

Durchgefiihrte Arbeiten

Der Kryostat wurde bei Temperaturen zwischen =150 und -50°C sowie
Driicken zwischen O und 10 bar in Betrieb genommen. Nach Feststellung
diverser Mingel (unzureichende Kiihlung der MeRzelle, Undichtigkeiten

an Ventilen und Durchfiihrungen, falsche Rohrverlegung usw.) muBte der
Kryostat an eine Kryotechnik-Fa zur Umkonstruktion und Verbesserung
geschickt werden. Weiterhin wurde der Aufbau und die Einrichtung einer
Handschuhbox zur Bestimmung von Ozon in Gegenwart von Kr-85 im
wesentlichen beendet., Nach AbschluB einer MeBreihe wird das Gasgemisch
mit N2 auf Normaldruck aufgefiillt, von O2 und 03 mittels eines Cu-
Katalysators befreit und das Kr/Kr-85 anschliefend auf einem Aktiv-—
kohlefilter abgetrennt.

Laboruntersuchungen zur Auswahl eines geeigneten Ozonzerstdrungs—
Katalysators wurden bei Temperaturen um 190 K durchgefiihrt,

Eine umfangreiche Literaturstudie ﬁbef die Alternativen zur Kr-85-
Endlagerung wurde erstellt (KFK 2482, Dezember 1977). Erste Berechnungen
zur Optimierung der Flaschenauslegﬁng, insbesondere iiber die Abh#ngigkeit
der Flaschenwandtemperatur von dem Inhaltsdruck, dem Beh#ltervolumen

und der Beh#lterdimensionierung wurden durchgefilhrt. Stoffdaten wie z.B.
Realfaktoren von Xe-Kr—Gemischen bei verschiedenen Driicken und Tempe-
raturen sowie die erforderlichen Abschirmungen fiir verschiedene La-
gerungsbehilter und Kryptoninventare wurden rechnerisch ermittelt, Ein
Versuchsprogramm zur Untersuchung der Auswirkungen der Rubidiumkorrosion
auf die Behilterwerkstoffe wurden aufgestellt und mit den Versuchen

begonnen.

Erzielte Ergebnisse

Da unter Voraussetzung einer ausreichenden Katalysatorbettlinge, z.B.
35 g/h Ozon bei einer Gastrdmungsgeschwindigkeit zwischen 0,1 und 0,7

Nm3/h, bis zu 99,9 7, iiber mehrere Stunden bei einer Temperatur von
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- 80 oC, ohne Anzeichen einer Verschlechterung des katalytischen Wirkungs-
grades zerstdrt werden, kann eine kryogene heterogene Ozonzerstdrung

im TTR-Teil in Erwdgung gezogen werden.

Cu-Katalysatoren eignen sich fiir eine Vorreinigung (kntfernung von 0,

und 03) des Kr—-85 vor der Endlagerung.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Versuche an dem Kryostaten und i{iber den EinfluR von Radioaktivitit

auf die Ozonanalytik,

Erprobung des Ozonzerstdrungsverfahrens an realistischen Ozon-Edelgas—
mischungen unter Simulierung von TTR-Verh#iltnissen (Kryostat).
Fortfiilhrung und Erweiterung der Korrosionsuntersuchungen. Entscheidung
iiber die Auslegung des Endlagerbehilters.

Erstellung einer Konzeptstudie.
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4200 SYSTEMVERHALTEN NUKLEARER ANLAGEN BEI STORFALLEN

4210 Dynamische Beanspruchung von Komponenten und Systemen

4211 Dynamische Beanspruchung von LWR-Druckabbausystemen

Durchgefiihrte Arbeiten

Fiir die bei den Marviken II-Versuchen eingesetzten Infrarot—MeR-

einrichtungen wurde die abschlieRende Dokumentation erstellt.

Die Kontrollmessungen im GroRkraftwerk Mannheim wurden im Auftrag
und auf Rechnungdes TUV Baden, Mannheim, fortgesetzt. Die im Rahmen
dieser Serie bisher durchgefiihrten 24 Versuche waren an der Auslegung
und Geometrie des Druckabbausystems des Kernkraftwerkes Philippsburg
orientiert, Alle MeBdaten wurden auf Magnetband aufgezeichnet, im

IRE geplottet und dem TUV Baden zugestellt.,

Auch fiir die durchgefiihrten Modellrechnungen zum Kondensationsvorgang
wurde im Berichtszeitraum die abschliefende Dokumentation erstellt.,
Das Rechenprogramm KONDAS wurde inzwischen von der Gesellschaft fiir

Reaktorsicherheit (GRS), Minchen, iibernommen.

Fiir die Berechnung der dynamischen Verformung einer diinnwandigen Kugel-
schale wurde ein auf der Fliigge'schen Schalentheorie basierendes Rechen-
programm (SPHERI) entwickelt, Hiermit wurden.Testrechnungen fiir eine
lokale StoBbelastung durchgefiihrt, Als Belastungswerte wurden die bei
den Abblaseversuchen im Kernkraftwerk Brunsbiittel gemessenen transienten

Wanddriicke verwendet.

Erzielte Ergebnisse

Das Infrarot-MeBverfahren ist in der bisher verwendeten Form vor
allem fiir die Messung der Trdpfchengeschwindigkeit und die praktisch
verzdgerungsfreie Bestimmung der Dampfdichte geeignet. Ulber die Dampf-
dichte werden dabei auch alle Druckschwankungen mit hoher zeitlicher

Aufldsung erfaBt,
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Die Ergebnisse der durchgefiihrten Modellrechnungen zum Kondensations-
vorgang sind unmittelbar in die Genehmigungsverfahren der deutschen

Siedewasserreaktor-Kernkraftwerke eingeflossen,

Die Berechnung zur dynamischen Verformung einer diinnwandigen Kugelschale
unter einer lokalen StoBfbelastung zeigten, daR sich die lokale Aus-
lenkung erst nach sehr vielen Zyklen auf die weiter entfernt liegenden
Schalenbereiche ausbreitet. Das berechnete lokale Zeitverhalten stimmt
recht gut mit den bei den Versuchen im KKW Brunsbiittel gemessenen

Strukturschwingungen i{iberein.,

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Im GroBkraftwerk Mannheim sind noch 8 weitere Versuche vorgesehen,

die auf die Bedingungen der neuen Siedewasserreaktor-Baulinie der KWU,
d.h. des Kernkraftwerkes Gundremmingen IT abgestimmt sind.

Die unabhingigen, begleitenden Kontrollmessungen werden auch bei

diesen Versuchen im bisherigen Umfang durchgefiihrt werden.

Die Arbeiten zum dynamischen Schalenverhalten werden in Zukunft unter
dem Vorhaben PNS 4223 weitergefiihrt werden, da es sich hierbei um
ein gekoppeltes fluidschalendynamisches Problem handelt, das als ein

Ganzes zu behandeln ist,



...13_

4214 Entwicklung eines RadionuklidmeBverfahrens zur Massen-
strommessung in instationdren Mehrphasenstrdmungen
(R. Loffel, LIT)

Durchgefilhrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Am Gemeinsamen Versuchsstand (PNS 4215) wurden 250 Versuche im
Bereich p = 5 bis 100 bar, o = 0 bis 1 und h = 0 bis 4 kg/s
durchgeflihrt. Dabei wurden Geschwindigkeiten von 0,1 bis 50 m/s
fiir beide Phasen und Schlupffaktoren von 1,0 bis 7,0 gemessen.

Bis zur Fertigstellung und dem Einbau der Mehrstrahl-vy-Absorp-
tionsdichtemeBeinrichtung in die Teststrecke wurde der Zwei-
phasenmassenstrom aus den mit der Radiotracermethode gemesse-

nen Geschwindigkeiten des Dampfes und des Wassers sowie aus
Druck, Temperatur und den "superficial velocities" errechnet.

Die dabei ermittelten Werte zeigten eine gute Ubereinstimmung

mit den vom IRB angegebenen Bilanzmassenstromen. Bei diesen Zwei-
phasengeschwindigkeitsmessungen konnte nachgewiesen werden, daB
die Gas- und Flussigtracer sich gut mit der entsprechenden Dampf-
bzw. Flissigphase vermischen und in dieser Phase auch als Gas
bzw. Fliussigkeit verbleiben. AuBerdem wurden die erforderlichen
MindestgrofRen der Anlauf- und MeBstrecken bestimmt.

Mit der im 4. Quartal in Betrieb genommenen Mehrstrahl-y-Absorp-
tionsdichtemeBeinrichtung wurden gleichfalls gute Ergebnisse er-
zielt, so daB es nunmehr moglich ist, den Massenstrom direkt aus
den Geschwindigkeiten der bBeiden Phasen und der Dichte des
Zweiphasengemisches zu bestimmen.

Das eigene flir die IBM-GroBrechenanlage konzipierte Auswertepro-
gramm zur Ermittlung der Phasengeschwindigkeiten Tdauft seit
November 1977 zufriedenstellend.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Versuche an dem "Gemeinsamen Versuchsstand zum Testen und Kali-

brieren von ZweiphasenmassenstrommeBverfahren" (RS 145/PNS 4215)
des IRB und die Vorbereitungen flir die HDR-Blowdown-Experimente

werden fortgesetzt.



...14_

4215 Gemeinsamer Versuchsstand zum Testen und Kalibrieren verschiedener

Zweiphasen-Massenstrommefverfahren

(J. Reimann - IRB)

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Im Berichtszeitraum wurden in ausfiihrlichen Versuchsserien diverse MeBverfah-
ren getestet, die zum einen vom BMFT, zum anderen von der US NRC gef8rdert

werden.

Die erste Gruppe setzte sich aus folgenden Verfahren zusammen:

Dragbody + TurbinendurchfluBmesser + y-Strahl-Densitometer (Euratom Ispra,
RS 109)

Temperaturkorrelationsverfahren. (TU-Berlin—-IKT, RS 135)

Dragbody (Batelle Frankfurt, RS 147)

Radionuklid—Mererfahren + y-Strahl-Densitometer (KEK-LIT, RS 146, PNS 4214)

Diese MeBsysteme wurden, mit Ausnahme von RS 147, gleichzeitig in,def waage-
rechten Teststrecke (50 mm®)bei stationirer Dampf-Wasser-Strdmung getestet.
Variiert wurde der Massenstrom und Dampfgehalt bei Driicken von 10, 25, 50, 75
und 100 bar. Insgesamt wurden ca. 110 verschiedene Versuchspunkte (incl;'der ein-

phasigen Betriebszustinden) eingestellt.

Zur zweiten Gruppe gehdrten Verfahren, die im INEL (Idaho) entwickelt und in
den LOFT-und Semiscale-~Versuchen eingesetzt werden, Diese Verfahren bestehen
jeweils aus einer Kombination von Dragbody (bzw. Dragscreen), Turbinendurch-
fluBmesser und y-Strahl-Densitometer, unterscheiden sich jedoch wesentlich in
der konstruktiven Ausfiihrung. Bei einem Teil dieser Versuche war auch das vom

KfK-LIT entwickelte Mefverfahren im Einsatz.

Die Versuche fanden bei stationirer Luft-Wasser— sowie Dampf-Wasser—Strdmung

statt, insgesamt wurden ca. 240 Versuchspunkte eingestellt,

Ausbilck auf den geplanten ‘weiteren Verlauf der Arbeiten

- Auswertung und Dokumentation bisheriger Versuche.
- Fortsetzung der Tests des LOFT-Verfahrens.

- Weitere Versuche mit BMFT gefdrderten Vorhaben.
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4220 Untersuchungen der dynamischen Beanspruchung von RDB-

Einbauten bei Kiihlmittelverluststdrfillen

4221 Auslegung, Vorausberechnung und Auswertung der HDR-Blowdown-
Experimente zur dynamischen Belastung und Beanspruchung von
Reaktordruckbehiltereinbauten ) 7
(H. Beuter, G, Gr8tzbach, R. Krieg, A, Ludwig, H, Mdsinger,
W. Olbrich, H. Schnauder, U, Schumann, IRE)

Durchgefiihrte Arbeiten

Der fertiggestellte Kernmantel wurde vermessen. Dabei zeigten sich nicht tolerier-
bare Abweichungen. Es wurden Vorschlége zur Behebung der daraus resultierenden
Probleme erarbeitet. Fiir den Naturkonvektionsversuch wurden Einzelheiten fest-
gelegt. Er soll die Stabilitdt der Temperaturverteilung vor der Blowdownaus-—
16sung bestdtigen., Mit Hilfe des Codes TURBIT2 wurde der turbulente Abbau von
Temperaturunterschieden in radialer Richtung im Ringraum untersucht. Die hydrau-
lischen Spannvorrichtungen gehen in die Fertigungsphase; mit ihnen sollen die
Anfangsauslenkungen des HDR-Kernmantels bei den Snap-back-Versuchen erzeugt wer-—
den. Die inkompfessible Version des Codes FLUX wurde zur Vorausberechnung von
Snap~back- und Eigenschwingungsversuchen benutzt. Mit dem 3D-Code FLUX und dem
2D-Code STRUYA ﬁurden Blowdown-Transienten berechnet. Beide Codes werden noch

weiterentwickelt. -

Erzielte Ergebnisse

Im quasistationdren Zustand vor der Blowdown-Ausl®sung werden radiale Temperatur-—
variationen im Ringraum durch turbulente Naturkonvektion auf etwa 25 % vermin-
dert. Die Snap-back- und Eigenschwingungsversuche werden wichtige Aufschliisse
iber den Effekt der Fluid-Struktur-Kopplung liefern. Versuche mit Schwingungs-
anregung wiren vorzuziehen, wenn die Dimpfungscharakteristiken bestimmt werden

sollen.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Einzelheiten des Vorgehens bei der Montage des Kernmantels miissen ausgearbeitet
und der Naturkonvektionsversuch muf durchgefijhrt und ausgewertet werden. Die
hydraulische Spannvorrichtung filir die Snap-back-Versuche wird montiert. Voraus-

berechnungen der HDR-Blowdown-Versuche werden dokumentiert.
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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, F.Eberle, J.Kadlec, G.Lang, R.A.Miller, P,Philipp, IRE)

Durchgefiihrte Arbeiten

Es wurden vier verschiedene Wegaufnehmer und zwei Beschleunigungsaufnehmer
unter #hnlichen thermohydraulischen Bedingungen wie im HDR-RDB in der Auto-
klav-Testanlage des IRE untersucht. Ein weiterer Gegenstand der Untersuchun-
gen war das Beschleunigungsverhalten der Aufnehmer (in diesem Fall der Weg-
aufnehmer) und vor allem das dynamische Verhalten. Es wurden jeweils das
Sigﬁal— und das Stdr- bzw. das Fehlerverhalten der Aufnehmer ermittelt. Pa-
rallel zu diesen Arbeiten wurden entsprechende Priifverfahren und Rechenpro-
gramme (zur Benutzung auf dem eingesetzten ProzeBrechner und Analyser TDA

33) fiir die Versuchsdatenerfassung und Auswertung erstellt.

Neu aufgenommen wurde die Betreuung einer Hochtemperatur-Druckaufnehmerent-
wicklung auf induktiver Basis, deren erste Prototypen dem IRE ausgeliefert

wurden, Erste Untersuchungen haben begonnen.

Zum Schwingungsverhalten des Modellkernmantels des HDR wurde ein Realisie-

rungsvorschlag fiir Modaluntersuchungen am HDR-Kernmantel ausgearbeitet.

Exzielte Ergebnisse

Bei den Untersuchungen der induktiven Wegaufnehmer die im Mittelpunkt der
Arbeit standen, hat ein Aufnehmertyp alle thermohydraulischen und mecha-~
nisch-dynamischen Tests ﬁberiebt und zeigte dabei ein Fehlerverhalten, das
ihn fiir die vorgesehenen Versuche geeignet macht, Alle anderen Prototypauf-
nehmer haben sich nicht qualifiziert und wurden den Herstellerfirmen zur
Modifizierung {ibergeben. Die Fehlerursachen waren: nicht reproduzierbares
Verhalten aufgrund von Isolationsidnderungen durch thermische Spannungen

und groBe St8rpegel bei Beschleunigungen am Aufnehmergehiuse.

Die Untersuchungen an den Beschleunigungsaufnehmern muRten wegen Defekten
an den Aufnehmern (Verlust des Isolationswiderstandes) eingestellt werden,

neue Prototypen sind bestellt,

Die ersten Untersuchungen an den induktiven Hochtemperatur-, Druck- und Dif-
ferenzdruckaufnehmern lassen noch keine Aussage iliber eine Eignung dieser

Aufnehmer zu.
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Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Es werden die Untersuchungen an den modofizierten bzw. neuen Prototyp-Weg-
aufnehmern und Beschleunigungsautnehmern mit dem Ziel der Qualifizierung fort-

gefiihrt bzw. abgeschlossen, um die am besten geeigneten Aufnehmer schnellst-
mSglich bei den Herstellern in Auftrag zu geben., Das gleiche gilt fiir die
Hochtemperatur—, Druck- und Differenzdruckaufnehmer, wobei in diesem Fall
mit einiger Sicherheit im Verlauf der Untersuchungen noch verschiedene Modi--

fikationen vorgenommen werden miissen,

Die vorgesehenen Hochtemperatur-DMS werden im wesentlichen in der MPA der
Universitdt Stuttgart untersucht, im IRE wird ein abschlieBender Test zum

dynamischen Verhalten erfolgen.

4223 Weiterentwicklung und Verifizierung gekoppelter fluid-strukturdynami-
scher Codes zur Analyse der dynamischen Spannungen und Verformungen

von RDB-Einbauten bei Kiihlmittelverluststdrfdllen in LWR.
(H.H. Bechler, H. Beutel, G. Enderle, G. Hailfinger, F. Katz,

R. Krieg, A. Ludwig, H. M8singer, W. Olbrich, E.G. Schlechtendahl,
U. Schumann, K. St8lting, IRE)

Durchgefiihrte Arbeiten

Der Code fiir zweidimensionale Nichtgleichgewichts—-Zweiphasen-Stromung DRIX-2D
ging in die Anwendungsphase. Mit dem Systemcode FLUST konnten nach Kopplung ent-
sprechender 2D-Modelle Blowdownvorgidnge im Ringraum, im Bruchstutzen und im
Ausstrém-Freistrahl erfolgreich berechnet werden. Der 3D-Code FLUX und der 2D-
Code STRUYA (beide gekoppelt mit dem Schalenmodell CYLDY2 fiir den Kernmantel)
wurden erfolgreich bei Blowdown-Rechnungen eingesetzt. Mit FLUX wurden auRerdem
die Snap-back-Versuche und ein Blowdown in einem DWR untersucht. Die Arbeit

am Code CYLDY2, der im wesentlichen auf einer analytischen Integration der
Schalengleichungen von Fliigge beruht, wurde fortgesetzt; damit sollen einige
Widerspriiche zwischen verschiedenen Schalénmodellen fiir den Kernmantel aufge--
klirt werden. Die Entwicklung des Fluiddynamik-Codes SING! .wurde abgeschlossen;

SING1 beruht auf einer verbesserten Singularititenmethode und ist anwendbar
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auf eine groBe Klasse von stark transienten, inkompressiblen 3D-Vorgingen mit
vernachlidssigbarer Zdhigkeit. AuBerdem konnten die Gleichungen fiir die Schalen,
welche das Fluid umgehen, mit Hilfe des Singularitdtenverfahrens so modifiziert
werden, daB die dynamische Fluid-Struktur-Kopplung beriicksichtigt wird (Code
SING-S).

Mit der Fertigung der MeBstrecke und der DichtemeBeinrichtung fiir die Zweiphasen-
strémungsversuche wurde begonnen. Fiir Laborversuche (vom Blowdown-Type), welche
die GroRversuche am HDR ergidnzen sollen, wurde ein detailliertes Konzept er-
arbeitet. Die Laborversuche sollen besonders dazu dienen, den EinfluB der Kern-—

struktur bei einem Blowdown zu untersuchen.

Erzielte Ergebnisse

- Im Code DRIX-2D wurden wesentliche Verbesserungen fiir die starke transiente
Phase erzielt, indem die Drift-Flux-Niherung durch ein Modell mit 6 Gleichun-

gen ersetzt wurde.

- Eine neue Zustandgleichung flir Wasser und Dampf, die fiir alle praktisch
auftretenden Zustinde gilt, fiihrte zur erfolgreichen Beschreibung des

Freiatrahls vor dem Blowdown-Bruchstutzen mit FLUST,

- Durch eine Rechnung mit FLUK in Verbindung mit einem numerischen Integra-
tionsverfahren, das keine kiinstliche Ddmpfung hervorruft, wurde bestdtigt,
dai die gekoppelte Analyse der Kernmantelverformungen beim Blowdown eine

Vorausseizung fiir sinnvolle Rechenevgebnisse bei hohen Frequenzen ist.

- Sowohl mit FLUX als auch mit STRUYA wurde die Fluid-Strukturkopplung erfolg-

reich durchgefihrt.

Der Fluiddynamik-Code SING!, der Fiir 3D-Probleme mit stark transienten StrSmun-
gen vorgesehen ist, wurde erfolgreich bei Untersuchungen des Druckabbausys—

Fems elnes Siedewasserveakiors elogeselzi,

fyrste Rechnungen mit dem gekoppelten Fluid-Schalendynamik-Code SING~S zeigten
cine auBerordentlich starke Verminderung der Eigenfrequenzen im Vergleich

2t Schalendynamik ohmne Kopplung.
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Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Codes FLUX (inkompressible Version), STRUYA und SING-S werden dokumentier:.

- Die Codeentwicklung wird fortgesetzt: Hauptsdchlich Verbesserungen hei FLUX,

STRUYA, DRIX-2D; Einbindung von DRIX-2D in FLUST; Test von CYLDY3.

- Anwendung von SING-S auf Probleme des Druckabbausystems eines Siedewasser=—

reaktors.
~- Griindliche Untersuchung des Codes TRAC
- Durchfiihrung der ZweiphasenstrSmungsversuche ("Disenversuche')

- Durchfiihrung verschiedener Laborversuche.

4230 Notkiihlung von LWR
4231 Theoretische Untersuchungen zum Bremnnstabverhalten bei Kiithl-

mittelverluststdrfdllen und Stdrfdllen ohne Schnellabschaltung

Durchgefiihrte Arbeiten

Zur Durchfiihrung der ersten Biindelversuche mit Brennstabsimulatoren im
Rahmen wvon PNS 4238 wurden mit SSYST Begleitrechnungen flir Einzelstab-
geometrie erstellt, Ihre Ergebnisse sollen unter anderem Planung und
Ablauf des Versuchsprogramms unterstiitzen. Bei den Rechnungen wurden
verschiedene Wirmelibergangsparameter (kiihlmittelseitige Wirmeiibergangs-
zahl, Emissionszahl im Spalt, Spaltweite) varviiert, Ferner wurde die

Simulation des Stabverhaltens unter Flutbedingungen durchgefiihrt.

Mit SSYST wurden Rechnungen zu einem TREAT-Experiment durchgefiihrt, dabei
wurde ein Vergleich mit FRAP-T4 angestellt.

Die Einsatzfdhigkeit verschiedener Programme wurde durch Vergleichsrech-

nungen getestet, #.B. mit SATURN-L und FRAP-S anhand eines Brennstabs,
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fiir den Messungen der Zentraltemperatur vorlagen, Weitere Vergleiche
wurden zwischen CARO~D und FRAP-S durchgefiihrt,

Die Zry-Deformationsdatenbank wurde weiter mit Daten aus isothermen

Zug- und Kriechversuchen aufgefiillt, Aus diesen isothermen Daten ein-
dimensionaler Versuchsproben wurde ein erstes Modell fiir den Temperatur-—
bereich 850 K < T < 1200 K aufgestellt.

Fir die statistische Analyse des Brennstabverhaltens wurden SSYST

Moduln fiir folgende Aufgaben geschrieben:

- Aufstellung eines Eingabevektors mit aktuellen Werten statistischer
Variabler fiir RELAP bzw. SSYST, die nach dem "experimental design"
des "hypercube sampling" gewihlt werden.

- Auswertung der "response surface" mit einer linearen Regressions-
analyse zur Gewinnung einer Ersatzfunktion.,

- Auswertung der Ersatzfunktion mit Monte Carlo zur Gewinnung von

Hiufigkeitsverteilungen, z.b, fiir die maximale Hiillrohrtemperatur.

Fiir einen heiBen Brennstab wurde ein '"Master" Input zusammengestellt

und ausgetestet,

An einigen fremden Programmen wurden Verbesserungen vorgenommen. In
COBRA IIIC wurden erweiterte Wasserdampftafeln eingebaut, um Experimente
mit Brennstabbiindeln (z.B. solche bei denen iiberhitzter Dampf auftritt)
mit dem Programm COBRA IIIC nachrechnen zu kdnnen. Die Moduln FRAPDR

und FRASSY wurden ebenfalls ausgetestet und verbessert,

Verschiedene SSYST-Moduln wurden verbessert, es wurde eine zweite
Version des Moduls ZIRKOX erstellt, die es gestattet, die durch die

Zirkon-Wasser-Reaktion freigesetzte Wirme, H, -Menge, Voluminderung der

Hille durch Oxidation, und die Beschrinkung ﬁes Dampfangebotes zu be-
rechnen. Durch Teilweise separierte Darstellung der beiden Phasen
Dampf und Wasser in den Gleichungen fiir das Strémungsmodell im Modul
ZETHYF wurde eine verbesserte Beschreibung des Zweiphasengemisches
erzielt. Zur Berechnung des ortsabhidngigen Drucks im Spalt wurde ein

neuer Satz von Gleichungen erarbeitet.
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Im Zusammenhang mit der Weiterentwicklung von SSYST wurde ein Vorschlag
fiir eine Vorgehensweise bei der Beurteilung des Schadensumfangs an
‘den Brennstidben eines Reaktorkerns nach einem Kiihlmittelverluststdrfall

erarbeitet.

Erzielte Ergebnisse

Die Variation einiger Wirmeilibergangsparameter bei Rechnungen an Einzel-
stiben ergab eine starke Abhingigkeit der Hiillrohrtemperatur von der
Spaltweite, eine geringe Abhingigkeit von der Emissionszahl im Spalt
und eine auBerordentlich empfindliche Reaktion des Dehnungsverhaltens

auf die Hiillrohrtemperatur.

Rechnungen mit SSYST zu einem TREAT-Experiment und ein Vergleich mit
FRAP-T4 zeigten bezliglich des Hiillrohrtemperaturverlaufs in der Aufheiz-
phase eine gute Ubereinstimmung. Der EinfluB eines begrenzten Dampfan-
gebots konnte mit SSYST gut simuliert werden, ebenso die Versagenszeit

des Brennstabes (ca. 30 s).

Vergleichsrechnungen zwischen SATURN-L und FRAP-S Zzeigten eine gute
Ubereinstimmung beziiglich der Zentraltemperaturen der berechneten

Stibe. In Widrmelibergangszahlen im Spalt ergaben sich grdBere Abweichungen,
die jedoch bei geschlossenem Spalt weitgehend verschwanden. Der Kontakt-
druck zeigte, insbesondere bei hohen Stableistungen wieder gréBere
Abweichungen. Vergleichsrechnungen zwischen CARO-D und FRAP-S zeigten

in einem Leistungsbereich, der beim Reaktorbetrieb in Frage kommt, eben-—
falls eine gute Ubereinstimmung. Bei unrealistisch groBen Leistungen
lieferten Vergleichsrechnungen deutlich unterschiedliche Ergebnisse, sie
resultieren aus Unterschieden in den verwendeten Modellen zur Berechnung

der Wirmeiibergangszahlen im Spalt und der Spaltgasfreisetzung.

Der verbesserte Modul ZIRKOX gestattet eine realistische Berechnung
des Einflusses der Begrenzung des Dampfangebots auf die Hiillrohraussen-—
temperatur und den Hiillrohraussenradius. Die erreichten Werte stimmten

gut mit dem Experiment {iberein.
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Die Analyse der in der Datenbank fiir das Zircaloy gespeicherten Daten

ergab folgendes Bild:

- der Beginn der plastischen Verformung im sekundiren Kriechbereich
188t sich mit einem "Norton'-Ansatz beschreiben, wobei die Koeffi-

zienten temperaturabhingig sind,

- fiir einzelne Temperaturbereiche lassen sich so Dehnungen bis zu

30 % bzw. 70 Z beschreiben.

= die Anwesenheit von Sauverstoff wihrend der Verformung erhdht die
Bruchdehnung von 870 K 27 21070 K und reduziert die Berstdehnung

fir hthere Temperaturen.
Testrechnungen mit dem Regressionsmodul in SSYST zeigten, daB Probleme
mit mehr als 20 statistischen Variablen in befriedigender Weise be-

handelt werden konnen.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Weiterentwicklung von SSYST wird durchgefiihrt, die Ankopplung eines
geeigneten Steady-State-Programms wird vollzogen, Vergleichstudien
zwischen verschiedenen Steady-State—Codes werden erstellt, 2D und 3D
Wdrmeleitrechnungen zur Schadenspropagation und zu nichtkiihlbaren Geo-

metrien werden durchgefiihre,

Der Aufbau einer Datenbank zur Gewinnung eines Berstkriteriums fiir

Zircaloy-Hiillrohre wird begonnen.

Rechnungen zur Gewinnung einer Antwortfunktion fiir die Enddehnung eines

Hillrohres abhdngig von seinen statistischen Variablen werden durchgefiihrt,
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4234  Messung der Nachzerfallswirme von U im Zeitbereich
10 = 1000 sek

(K. Baumung, INR) .

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Im Berichtszeitraum wurde die MeBapparatur, bestehend aus Rohrpost
mit Kﬁhlkreislauf und angeschlossenem Kalorimeter, am FR2 aufgebaut.
Dabei ergaben sich Verzdgerungen, weil im Gegensatz zur urspriing-—
lichen Planung kein Kithlwasser mehr bereitgestellt und die Abgase
nicht in die FR2-Halogenabluftanlage eingeleitet werden konnten.

Es muBte eine Kidltemaschine beschafft und getestet sowie der Nach~
wels iliber den Abscheidegrad der Jodfilter erbracht werden, die
nunmehr Bestand der Anlage sind. Inzwischen wurden erste kalte Tests

an der thermischen Siule des FR2 durchgefiihrt.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Nach AbschluB der Tests werden die Bestrahlungsexperimente auf-

genommen.

4235 Untersuchungen zum Materialverhalten von Zircaloy

bei Reaktorstdrfillen

4235,.1 Untersuchungen zum mechanischen Verhalten von Zircaloy-Hiill-
Material

(M, Bocek, C. Petersen, H. Schneider, W. Schweiger, B. Seith,
K., Dindorf, IMF II)

Durchgefiihrte Arbeiten

1) Vergleich der Temperaturabhingigkeit des Spannungsexponenten n (aus dem

Kriechgesetz £ = A(T)On) ermittelt unter verschiedenen Versuchsbedingungen.

2) Vergleich der Temperaturabhingigkeit der GrdBe Q (aus A(T) = Aoe_Q/kT) er-

mittelt unter verschiedenen Versuchsbedingungen.



_24_

L]

3) Analyse von Zug-Kriechkurven

4) Untersuchungen zur Rifmorphologie von ZrO,-Schichten

Erzielte Ergebnisse

1) Die n-Wertbestimmung erfolgte zum einen aus Warmzugversuchen durch Auftra-
gung log 0o » vers. log éo (00’2 ist die Spannung fiir die plastische Deh~
nung 0,27 und €, ist die auf die Probenausgangslinge bezogene Dehngeschwin-
digkeit), sog. néO—Wert, und zum anderen aus Kriechversuchen (konstante Last)

durch Auftragung log ¢ vers. log e in (0 ist die wahre, der Dehnung fiir €

entsprechende Spannung) sogn. némi:iWert. Verglichen werden die Temperatulrl'lin
abhingigkeiten néo(t) und némin(T) dieser Werte fiir Versuche in Vakuum (Druck
p < 10 n bar) und Luft bzw, im schlechten Vakuum (p » 10 n bar). Fiir Vakuum-—
versuche (é < 10 n bar) ist n, | zwischen 600°C und 800°C im Vergleich zu
den néo—Werten sehr schwach tegégréturabhéngig (6,5 - 5,5). Mit wachsender
Temperatu? fallen die nqmin—Werte dhnlich wie néo (2,5). Die néo—Werte zei-
gen im o~ und o/B-Phasenbereich fallende Tendenz (9,0-2,5), bleiben aber im

halten der néo—werte sehr komplex, da in diesem Fall (im Unterscbied zu Va-
kuumver suchen) n} offenbar spannungsabhingig ist. Die bislang wenigen zum
Vergleich verfiigbaren némin—Werte aus Versuchen im "Schlechted' Vakuum

(p > 10 bar) zeigen bei 700°C ein Maximum.

2) Die Q-Wertbestimmung erfolgte zum einen aus Warmzugversuchen durch Auftra-

gung von log éo vers. !/T fiir konstanten GO’Z—Wert, sogn. Q00 2-Wert; und

zum anderen aus Kriechversuchen durch Auftragung log émin vers. /T fiir
konstanten o-Wert, s. Ausfiihrung zum némin—Wert,sogn. QO—Wert. Fiir Vakuum-
versuche (p < 10 n bar) zwischen 600°C und 800°C ist sowohl QGO )
als auch Q temperaturunabhingig (3,5 x 102 kJ/Mol). Im Zwéiphasen—
bereich erfolgt eine offenbar von der Spannung abhingige Aufficherung der
Qo_ bzw.‘QGO’z—Werte. Ein dhnlicher Sachverhalt folgt aus Messungen am
ANL [1]. Zur Aufhellung dieses Umstandes sind weitere Versuche, insbeson-~
dere im o/B-Bereich, notwendig. Zu dhnlichen SchluBfolgerungen, beziiglich
Q(T) im o~ bzw. o/B-Bereich, fiihren Ergebnisse von Versuchen in Luftat-—
mosphidre. Die entsprechenden Q-Werte im a-Bereich sind im Vergleich zu de-
nen aus Vakuum-Versuchen um den Faktor 0,8 kleiner. Die unter 1) und 2)

genannten Untersuchungen dienen in erster Reihe der Erstellung der Daten-—

basis fiir modellmdBige Berechnungen inelastischer Verformung.
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3) Die Beschreibung der inelastischen Verformung mittels einer mechanischen

"Zustandsgleichung" erfordert Kenntnis {iber verfestigende und entfestigen—
de Vorgidnge, die eine solche Verformung begleiten. Dazu wurden im Tempera-—
turbereich 600-1100°C isotherme Vakuum-Zug-Kriechversuche bei konstanter

Last durchgefiihrt. Die Analyse der Form der Kriechkurven fithrt zu folgen-~

den Feststellungen:

a) Im allgemeinen zeigen die Kriechkurven (in der Darstellung log & vers.e)
2 Bereiche: Einen Anfangsbereich, in dem die Kriechgeschwindigkeit €
im Laufe der Verformung entweder abnimmt (sogn. normales Ubergangskrie-
chen (U.-Kriechen)) oder zunimmt (sogn. anomales Ubergangskriechen) bzw.
sich nicht ver#indert. Den U.-Bereichen schlieBt sich im allgemeinen un-
mittelbar der Bereich des beschleunigten Kriechens an. In Ausnahmefdllen
konnten auch Drei-Bereichs-Kriechkurven (mit linearem Mittelstiick) auf-

treten.

b) Mit wachsender Temperatur und Spannung nimmt die Tendenz zum anomalen
i.-Kriechen zu. So dominierte dieses Kriechverhalten im o/B- bzw. B~
Bereich. Woraus zu schlieRfen ist, daB entfestigende Prozesse von Anbe-

ginn der Verformung iiberwiegen.

c) Filir die Stabilitdt der Probe gegeniiber Einschnilirung folgt unter Anwen-

dung des Stabilitidtskreteriums (wenn dlne/de < | dann Verformung stabil)

auf die vorliegenden Kriechkurven, daB eine einschniirungsfreie Dehnung nur

wenig iiber den Bereich des normalen U.-Kriechens hinaus stattfindet.

4) Eine Methodik wurde entwickelt, die es gestattet, durch Zielprdparation

die RiBmorphologie in ZrOp-Schichten an vorgegebenen Bereichen von Zr0y/
Zry-Zugproben im Laufe der Verformung zu verfolgen. Entsprechende Messun-
gen der RiBdirchte und RiBbreite als Funktion der Dehnung an voroxidier=
ten Flachzugproben sind im Gange. Die Haftfestigkeit dieser Schichten ge-
gentiber der Dehnung nimmt im o-Bereich mit abnehmender Temperatur ab. Das
Abplétzen der ZrOp-Schicht bei 400°C erfolgt bereits nach 27 Dehnung, bei
800°C hingegen haftet die ZrO,-Schicht noch nach Dehnungen > 507%.

Ausblick guf den geplanten weiteren Fortgang . der Arbeiten

AbschluB von Iso-Zug-Kriechversuchen im Vakuum (p < 10 n bar).

Beginn mit temperaturtransienten Zug-Kriechversuchen.

Fortfiihrung der Untersuchungen am Zry-ZrOp-Verbundwerkstoff.

- Iso-Berstversuche mit kontinuierlicher Verformungsaufzeichnung.
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4235.2 Untersuchungen zur Hochtemperatur-Wasserdampf-Oxidation an

Zircaloy-Hiillmaterial

(S. Leistikow, IMF/II)

Durchgefiihrte Arbeiten

Auswertung von isothermen Oxidationsuntersuchungen < 1000°C an ungespannten
Rohrabschnitten. Bewertung von Versuchen an voroxidiertem Material unter iso-
thermen Bedingungen. Durchfiihrung von temperatur-transienten Oxidationsreak-
tionen bei Einsatz von voroxidiertem Material (400 und 45000). Rohrinnendruck-
zeitstand- und Kriechversuche an verlingerten Rohrkapseln (IOOOOC) und voroxi-
dierten Rohrkapseln (900-1300°C) sowie an iiblichen Kapseln bei temperatur-

transienter Versuchsfiihrung (800-1300°C) unter Heifstabbedingungen.

Erzielte Ergebnisse

Bei 1000°C entsprach die gemessene Oxidschichtdicke ndherungsweise den nach den
Hochtemperaturergebnissen berechneten.Werten. Bei 950-700°C wurde registriert,
daB fiir 2-5 min Versuchszeit das gleiche galt, jedoch mit zunehmender Versuchs-
zeit die erwartete Schichtstidrke groBer war als die tatsdchlich beobachtete und
ein Ausgleich erst nach noch lidngerer Zeit erfolgte. Eine Beschreibung der Oxi-
dationskinetik durch ein parabolisches Zeitgesetz erscheint deshalb n#herungs-

weise mdglich.

Die Berechnung der durch Voroxidation erzielten prozentualen Verminderung der
isothermen Stdrfalloxidation zeigte die fiir eine Nachoxidation bei 1000°C star-
ken Vorteile, fiir 1200°C keine Vorteile, 2z.T. jedoch sogar den Nachteil erhdhten
Umsatzes. Eine dhnliche Tendenz zeigten auch die temperatur—transienten Stdrfall-
untersuchungen der Gesamtheit der bei 400-800°C voroxidierten Proben. Hierbei
erwies sich der Stdrfallumsatz als weniger abhingig von der Voroxidationstem-—
peratur, jedoch entscheidend abhingig von der maximalen Priiftemperatur der
Nachoxidation. Ein vorteilhaftes Verhalten voroxidierter Proben konnte bis

1100°¢C gezeigt werden, bei 1200°C iiberstieg — wie oben gezeigt - der Stdrfall-

umsatz z.T. den des metallischen Materials.

Die isotherm/isobaren Rohrinnendruckversuche an auf 100 mm verlidngerten Rohr-
kapseln bei 1000°¢ ergaben keine Ver#nderung der gegeniiber den an 50 mm langen

Kapseln registrierten Dehnungswerten.
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Im Rahmen der temperatur-transienten/isobaren Rohrberstexperimente barsten die
mit 7-19 at Innendruck beaufschlagten Rohrkapseln beim Durchfahren von fiir
HeiBstibe im Stdrfall typischen Zeit-Temperaturverliufen (950/750/800—1300°C)
bereits wdhrend der Transienten resp. nach Erreichen der vorprogrammierten
Maximal temperaturen. Fiir jede Maximaltemperatur wurde ein Druckbereich ermit-
telt, unterhalb dessen aufgrund fortschreitender oxidativer Verfestigung kein
Bersten mehr eintrat. Die gemessenen max. Umfangsdehnungen beliefen sich auf
20-867%. Bereits im Blowdown-Peak (950°C) platzten die zwischen 15-19 at mit

Innendruck beaufschlagten Rohrkapseln.

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Isotherme und transiente Rohrinnmendruck-Berst- und Kriechexperimente bei Tem-
peraturen < 900°C. Programmabfassung und Mitarbeit bei der Erstellung der

fiir Priifzwecke an Brennstabsimulatoren bestimmten Rohrberstanlage "FABIOLA".
Durchfiihrung umfangreicher metallographischer Auswertungsarbeiten an nachzuunter-

suchenden: Stdben und Biindeln.

4235.3 Untersuchungen zum Einfluse des Oxidbrennsteffes und von Spalt-
produkten auf die mechanischen Eigenschaften von Zry-Hiillrohren
bei LWR-Stdrfalltransienten

(P. Hofmann, IMF I)

Durchgefiihrte Arbeiten

- Isotherme, isobare Experimente mit fehlerfreien Zry-Hiillrohren (Anlie-
ferungszustand) zum Studium des Spannungsrisskorrosionsverhaltens ge-

geniliber elementarem Jod.

- Erste Untersuchungen zum Sauerstoffpotentialeinfluss des UO2 und diin-
ner Oxidschichten auf der Hiillrohrinnenoberfldche auf das Spannungs-

risskorrosionsverhalten von Zry-4 gegeniiber Jod.

- Fortfiihrung der U02/Zry—Reaktionsexperimente unter PCM—-Bedingungen.
Experimente zur Bestimmung der urspriinglichen UOZ/Zry—Pbasengrenze

nach den Reaktionsgliihungen.

~ Chemisch analytische Untersuchungen an UO, und Zry. Quantitative Be-

2
stimmung der Sauerstoffverteilung {iber den Zry-4 Hiillrohrquerschnitt.
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Erzielte Ergebnisse

- Die isothermen, isobaren Experimente (Zeitstandexperimente) zum Span-
nungsrisskorrosionsverhalten von Zry-Hiillrohren gegeniiber Jod ergeben,
dass bei allen untersuchten Temperaturen (700 - IOOOOC) und Stand-
zeiten <10 min, die Zeit bis zum Bersten fiir die jodhaltigen Proben
deutlich kleiner ist als fiir die jodfreien Vergleichsproben. Bei
ldngeren Standzeiten (>10 min) und dementsprechend kleineren Innen-
driicken bzw. Hiillrohrtangentialspannungen geht der Jodeinfluss auf die
Zeit bis zum Bruch jedoch deutlich zuriick. Im Hinblick auf die Berst-
dehnungen werden die schon bei transienten. Experimenten gemachten Ver-—
suchsergebnisse bestdtigt; unterhalb 900°C sind die Berstdehnungen der
jodhaltigen Rohrproben deutlich kleiner als die der jodfreien Ver-

gleichsproben.

- Erste Experimente mit innen voroxidierten (ZrOz—Schicht$25 pm) oder
mit U02+X—Pu1ver (0/U = 2.03) gefiillten Zry-4 Rohrproben zeigen, be-
sonders bei Temperaturen >900°C, eine durch die Sauerstoffaufnahme be-

dingte deutlich gréssere Zeitstandfestigkeit als die entsprechenden

Vergleichsproben. Die Standzeiten dieser Rohrproben sind daher im Ver-
gleich zu den nur mit Argon gefiillten nicht voroxidierten Rohrproben
erheblich gr8sser. In Gegenwart'von Jod geht der Sauerstoffeinfluss je-
doch stark zuriick, d.h. die Standzeiten der Hiillrohre werden infolge

SRK wieder stark reduziert.

Die Gegenwart von Jod hat bei den voroxidierten oder UO,, -haltigen

2+x
Proben, im Vergleich zu jodfreien Proben, unterhalb 900°C eine kleinere
und bei Temperaturen 2900°C eine gréssere Berstdehnung der Zry-Hiillrohe

zur Folge.

- U02/Zry—Reaktionsexperimente zwischen 1000 und 1500°C zeigen, unab-
hingig von der untersuchten Temperatur, stets die gleiche Phasenbil-
dung. Vom UO2 ausgehend bildet sich zundchst a-Zr(0), das noch etwas
o-Uran enthidlt, danach eine (U,Zr)-Legierung und anschliessend im Hiill-
material reines 0-Zr(0). Der Sauerstoffgehalt in den verschiedenen Pha-

sen wurde mittels Auger-Elektronen-Spectroskopie quantitativ bestimmt.
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Experimente mit Wolfram-Markern (Bleche, Drdhte) zwischen dem UO2 und
Zry zur Bestimmung der urspriinglichen U02/Zry—Phasengrenze nach den
Reaktionsgliihungen ergeben, dass die an das UO2 angrenzende o-Zr(0)-
Phase infolge Reaktion des Zry mit dem UO2 in das vo, eindringt. Die
urspriingliche Uoz—Zry—Phasengrenze liegt in dem Bereich der (U,Zr)-

Legierung, die der o-Zr(0)-Phase nachfolgt.

~ Chemisch analytische Untersuchungen (Auger-Elektronen-Spectroskopie)
der Hiillrohrinnenoberfldche von UOz—haltigen Zry-Rohrproben nach dem
Bersten zeigen, dass es an der Hiillrohroberfldche zu einer starken Sau-
erstoffaufnahme kommt (bis zu etwa 25 Gew.Z). Der max. Sauerstoffgehalt
ist neben dem 0/U-Verh#dltnis, der Temperatur und der Zeit bis zum

Bersten stark von der Brennstoffoberfliche abhidngig.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

~ Fortflihrung der isothermen und transienten Experimente zur SKR von Zry-
Hillrohren durch Jod und anderen fliichtigen Spaltprodukten. Ermittlung

der kritischen Jodkonzentration.

- Einfluss des UO2 und diinner Oxidschichten auf der Hiillrohrinnenoberfli-
che auf die kritische Jodkonzentration.
- Spannungsrisskorrosionsexperimente mit vorgeschidigten Zry-Hiillrohren

(scharfe Kerben, Ermiidungsrisse).

- Rastereleketronenmikroskopische Untersuchungen von geborstenen Zry-4-

Rohrproben; Ermittlung der Hiillrohr-Versagensmechanismen.
—~ Nachuntersuchung von bestrahlten Brennstidben des PNS-Vorhabens 4237.

- U02/Zry—Reaktionsexperimente unter PCM-Bedingungen. Einfluss von

simulierten Spaltprodukten auf die UOZ/Zry—Reaktionskinetik.

~ Chemisch analytische Untersuchungen des UO, und Zry.

2
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4235.4 Berstversuche an Zircaloy-Hiillrohren unter kombinierter mechanisch-

chemischer Beanspruchung
( S, Leistikow, L. Schmidt, IMF )

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Konstruktion und Spezifikation der Dampfversorgungsanlage und erforder-
lichen Mef-, Regel- und Leistungseinheiten fiir den Versuchsstand konnten

weitgehend abgeschlossen werden. Die Beschaffung der einzelnen Komponenten
wurde in die Wege geleitet und die Fertigung der Teststrecke in Angriff ge-

nommen.

Die Erweiterung einer vorhandenen Datenerfassungsanlage zur MeBdatenauf-

zeichnung im on line-Betrieb ist nahezu abgeschlossen,

Vorversuche zur Temperaturmessung an Zircaloy-Hiillrohren mit speziellen Teil-
strahlungspyrometern im Temperaturbereich von 500 bis 800°C wurden durchge-
flihrt, Dazu wurde eine spezielle Testeinrichtung erstellt, in der auch Unter-
suchungen zur Auslegung der elektrischen Innenheizer durchgefiihrt werden

sollen,

Erzielte Ergebnisse

Durch die oben erwsdhnten Arbeiten wurde nunmehr sichergestellt, daB auBer
den bislang vorgesehenen HeiBstabbedingungen auch die LOCA-Transienten eines

Normalstabes gefahren werden kdnnen.

Die Vorversuche zur Temperaturmessung zeigten, daB unter den gegebenen Ver-
hdltnissen die MeRgenauigkeit der Pyrometer gleichzusetzen ist mit der von
Thermoelementen, Voraussetzung ist allerdings eine uniforme, stabile Hiill-
rohroberflidche, die durch Voroxidation bei h8heren Temperaturen in Wasser-

dampf erzeugt wird,
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Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Bereitstellung aller erforderlichen Komponenten und Inangriffnahme der

Montage des Versuchsstandes.,

- Vorversuche mit Prototypheizern
. o
- Vorversuche zur Temperaturmessung bis 1.000°C.

- Spezifikation und Beschaffung einer réntgenkinematographischen Anlage

zur Dehnungsmessung.

4236 Experimentelle Untersuchungen zum Brennstabverhalten in der Blowdown-
Phase eines Kilhlmittelverluststdrfalles

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

Durchgefiihrte Arbeiten

Mit Beginn des Berichtszeitraumes wurde der Experimentierbetrieb aufgenom-
men, Das True-mass-flow-meter (TMFM) zur direkten Messung des transienten
Zweiphasenmassenstromes wurde weiter verbessert. Soweit es die aufgezeich-
neten Daten erlauben,erfolgte mit dem fertiggestellten Rechenprogramm
COSIMA-A eine Auswertung der esten Blowdownversuche. Zusdtzlich wurden
weitere Programme zur Datenkonversion und zur graphischen MeBwertdarstel-

lung erstellt,

Erzielte Ergebnisse

In der ersten Serie von 12 rechnergesteuerten Blowdownversuchen wurde ein
Ventil~Steuerprogramm fiir die Simulation eines 2F-Bruches im kalten Strang
iteriert. In diesen Experimenten, die auch der Uberpriifung der Gesamtanlage
und der Instrﬁmentierung dienten, erwies sich der Simulationsbrennstab auf
der Basis A1203—Ringpe11ets als voll funktionsfdhig, Stableistungen von

{iber 700 W/cm konnten ohne Schwierigkeiten beherrscht werden.
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Die Ergebnisse dieser Versuche zeigen, daB mit dem gewZhlten Anlagen- und
Steuerungskonzept die Einstellung von vorgewdhlten reaktortypischen Ver-

suchsbedingungen in der Teststrecke mdglich ist. Druck- und Hiillrohrtempe-
raturtransienten wurden in befriedigendem MaBe den reaktortypischen Refe-

renzverldufen angeglichen.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Neben der Durchfiihrung der eigentlichen LOCA-Simulationsexperimente wird der
Versuchsbetrieb mit dem Brennstab zur Messung von Wirmeiibergangskoeffizien-
ten aufgenommen werden. Parallel dazu wird die Entwicklung des Simulations-
brennstabes auf der Basis ThOZ-Ringpellets vorangetrieben., Die theoreti-
schen Arbeiten werden sich neben der Auswertung der laufenden Experimente
auf die Erstellung von Steuerprogrammen flir verschiedene Bruchlagen und

BruchgrdBen konzentrieren,

4237 Untersuchungen zum Brennstabverhalten in der 2, Aufheizphase
eines Kiihlmittelverluststdrfalles
Inpile-Versuche mit Einzelstdben im DK-Loop des FR2

(B, Répple, RBT-IT)

Durchgefiihrte Arbeiten

zur Erprobung des beulfdhigen Stabkonzeptes, einer neuen Dampf-
Mischerkonstruktion und zur Einengung der Temperaturkorrekturwerte
wurde ein BSS-Versuch (BSS 07) durchgefiihrt.

Die Vorrichtungen filir die Montage und Instrumentierung vorbestrahlter
Nuklearpriiflinge wurden fertiggestellt und nach umfangreicher Erpro-
bung mit der Komplettierung der 5 Priiflingseinsidtze der Abbrandstufe
20.000 MWd/tU in Betrieb genommen. Die anschlieBenden Versuche mit

diesen Stdben erfolgten zum geplanten Termin.

Der BypaB wurde beim BSS 07-Versuch umfangreichen Tests unterzogen.
Die dabei gefundenen transienten Temperaturverldufe wurden ver-
glichen mit denen aus Rechnungen des IKE, Stuttgart, und mit Ver-

ldufen ohne BypaB.
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Die Vorbestrahlung von 2 Bilindeln zu je 6 Stdben flr Zielabbrand
35.000 MWd/tU wurde fortgefilihrt.

Von den in die HeiBen Zellen eingeschleusten 14 Stdben wurden bis-
her 8 Stiick zerstdrungsfrei untersucht und - soweit vorgesehen -

metallographisch aufberéitet.

Die Vergleichsrechnungen zu den BSS O5-Versuchen im IKE wurden fort-

geftihrt und in den Quartalsberichten dargestellt.

Erzielte Ergebnisse

Die neue Mischerausfiihrung zeigte im Betrieb keine Nachteile im Ver-
gleich zur friiheren Konstruktion. Der Mischer wurde bei den vorbe-

strahlten St8ben eingesetzt.

Der Hiilltemperatur-Korrekturwert von 75 K bei 50 W/cm spezifischer
elektrischer Stableistung hat sich bestdtigt. Die maximale Abweichung
lag bei < 15 K gegeniiber bisheriger Gebrauchswerte von 35 K. Mit 3
Stilick axial identisch angeordneten 0,5 mm~TE wurde am nicht deformier-

ten Simulatorstab die azimutale Temperaturspanne zu £ 10 K bestimmt.

Die Bersttemperaturen und -drilicke der Versuche mit vorbestrahlten
Stdben zeigten ebenso wie die zeitlichen Verldufe von Hliilltemperatur
und Innendruck keine Abweichungen gegeniiber den Versuchen mit
frischen Nuklearpriiflingen. Die wdhrend der Vorbestrahlung bereits
gerissenen Pellets zerfielen im Verlauf der Transiente {ilberall dort,

wo durch radiale Dc¢hnung die Stiitzwirkung der Hiille entfiel.

Die Ubereinstimmung der Nachrechnungen (IKE) der Hiillrohrtemperatur-
transienten der BSS 0O5-Reihe mit den Versuchsdaten konnte durch ver-
dnderte Modellannahmen fir den Warmedurchgang in den Ringspalten ver-

bessert werden.
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Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Ein weiterer BSS-Versuch zur Erprobung direkt aufgeschweifiter

platingehiilster Thermoelemente wird vorbereitet.

Die Montage und Instrumentierung von 5 Priiflingen der Abbrandstufe
35.000 MWd/tU in der Abschirmzelle des FR2 und die Versuche mit
diesen Stdben im FR2 sind geplant.

Die Vorbestrahlung des zweiten Blindels mit einem Zielabbrand von
35.000 MWd/tU wird fortgesetzt.

Die Nachbestrahlungsuntersuchungen und deren Auswertung werden ver-
stdrkt weitergefiihrt.

4238 Untersuchungen zum Brennstabverhalten in der Niederdruckphase eines
hypothetischen Kithlmittelverlustst8rfalles und zur Wechselwirkﬁng
zwischen aufblihenden Zirkaloy-Hiillrohren und einsetzender Kernnot-

kithlung (REBEKA-Programm).
(K. Wiehr, IRB)

Durchgefiihrte Arbeiten

Versuche an verkiirzten Brennstabsimulatoren
. unter simulierten Temperaturtransienten fiir Normal~ bis HeiBstidbe
. bei Variation der isothermen Starttemperatur zur Verdeutlichung des Ein-

flusses der azimutalen Temperaturdifferenz auf die Berstumfangsdehnung.

I

Vorversuche zum Biindelversuch mit Fluten

. zur Bestimmung der Aufheizraten

. zur Isothermie der Teststrecke

. zur Festlegung der Flutwassersteiggeschwindigkeit

. zur Bestimmung des Flutzeitbeginns

Erster Biindelversuch mit 25 Brennstabsimulatoren voller Linge und axialem

Leistungsprofil sowie Fluten.

Versuchsauswertung
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Erzielte Ergebnisse

Die Versuche an verkiirzten Brennstabsimulatoren unter simulierten Temperatur-
transienten zeigten, daB selbst bei v8lligem Ausgleich aller Temperaturunter-
schiede auf dem Hiillrohr vor Beginn der plastischen Verformung sich im Ver-
laufe der Vefformung bei den angewendeten Leistungs— und Kﬁhlbédingungen
wieder azimutale Temperaturdifferenzen ausbilden kdnnen. Die entstehende
Berstumfangsdehnung war umso kleiner, je groBer die sich ausbildende Tempe-
raturdifferenz bis zum Berstzeitpunkt wurde, da die Wandstdrkenabnahme dann

auf den heiBen Teil des Hiillrohrumfanges lokal begrenzt blieb.

Bei den Einzelstabversuchen waren Umfangsdehnungen der Zirkaloy-Hiillrohre

groBer als 33 7, was ein gegenseitiges Berilihren benachbarter, aufbldhender

Stdbe bedeuten wiirde, stets auf eine relativ kurze Linge um die Berststelle
begrenzt. GroBe axial ausgedehnte Hiillrohrverformungen wurden in keinem

Fall beobachtet,

Ein erster Biindelversuch mit Fluten wurde an einem 25-er Stabbiindel voller
Linge und axialem Leistungsprofil durchgefiihrt. Es wurden Stableistungen von
Stidben mittlerer Belastung mit einer Nachwidrmeleistung von 20 W/cm sowie
eine Flutrate von etwa 3 cm/s zugrunde gelegt. Hierdurch stellte sich in

der Flutphése ein Temperaturplateau maximaler Hiillrohrtemperaturen bei etwa

800° C ein.

Von den unter Innendruck von 70 bar stehenden Zirkaloyhiillen kamen nur zwei
zum Bersten und erreichten Berstumfangsdehnungen von 25 % bzw. 31 7. Die
maximalen Umfangsdehnungen der nicht geborstenen Hiillrohre lagen zwischen

8 und 32 7. Nach Versuchsende ergab sich im Stabbiindel eine maximale Kiihl-
kanalversperrung von nur 25 7 und keine unzul#dssige Beeintrdchtigung der

Kiihlbarkeit.

Die Verformungen der Zirkaloyhiillrohre entsprachen dem Erscheinungsbild der
Einzelstabversuche. GroBe, axial ausgedehnte Hiillrohrverformungen wurden

auch im Stabbiindel nicht beobachtet,
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Die Abstandshalter hatten einen entscheidenden EinfluB auf die Hiillrohrver-
formung und verhinderten infolge erhdhter lokaler Kiihlwirkung groRere Umfangs-

dehnungen im Bereich der Abstandshalter.

Der Biindelversuch zeigte einen starken EinfluB des sich #ndernden Spaltes
zwischen Pellets und Hiillrohr auf den Hﬁl1rohrtemperaturver1auf.wﬁhrend der
ganzen Flutphase und unterstrich die zentrale Bedeutung der zeit- und orts-
abhidngig richtigen Simulation der Wérmeerzeugung, des Wirmetransports an die

Hiille sowie den HuBeren Kiihlbedingungen in den verschiedenen Phasen eines

Kiihlmittelverluststorfalles.

Ausblick auf den geplanten weitéren Fortgang

- weitere Einzelstabversuche zur Quantifizierung des Aufblidbmechanismus.
— weitere Biindelversuche unter verinderten Versuchsrandbedingungen zum
Nachweis, inwieweit mit grdBeren Kiihlkanalversperrungen und einer Stab-zu-

Stab-Wechselwirkung zu rechnen ist.

- begleitende, theoretische Arbeiten.
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4239 Untersuchungen zum Einfluf der Gr8Be und Form von Kiihlkanalblockaden
auf die Kermnotkiihlung in der Flutphase eines Kiihlmittelverlust-
storfalles
S. Malang, IRB

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Versuche an der 5-Stab—Reihe mit Kiihlkanalblockaden in Form von Loch-
platten, welche alle Kiihlkandle gleichmiBig versperren, wurden abgeschlossen.
Zur Untersuchung der UmstrSmung von Teilkanalblockaden wurden einige Versuche
durchgefiihrt, bei denen alle inneren Kandle voll blockiert und nur die beiden
Randkandle offen waren. Zur Auswertung der Experimente und zur graphischen
Darstellung der Ergebnisse wurde das Auswerteprogramm weiterentwickelt. Zwei
zusdtzliche Optionen erlauben, die Simulationsqualitdt der benutzten Brenn-
stabsimulatoren zu ermitteln und gegebenenfalls durch eine wdhrend der Ver-

suche berechenbare und damit steuerbare Leistungszufihr zu verbessern.

Erzielte Ergebnisse

Die bisher durchgefiihrten Experimente ergaben den Zielvorstellungen ent-
sprechend
- optischen Einblick in die Zweiphasenstrdmung und

- qualitative Ergebnisse fiir die Hiilltemperaturtransienten.

Obwohl bei dieser Anordnung der WandeinfluB relativ grof ist, kdnnen mit
dem Vorbehalt der noch ausstehenden Bestdtigung mit hiilsenfdrmigen Blockaden

und mit groferem Biindel folgende Aussagen gemacht werden:

Vor der Blockade:
- gleicher Wirmeilibergang wie in ungestdrtem Biindel bei gleichem 8rtlichen

Kiihlmitteldurchsatz.

Nach der Blockade:
~ gleicher oder besserer Widrmeilibergang gegeniiber unblockierter Anordnung
mit gleichem 8rtlichen Kiihlmitteldurchsatz. Dieser Effekt wird verur-

sacht durch Tropfenzerstiubung und ist stirker bei griéBerem Blockadefaktor.
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- Der axiale Einfluff nimmt nach der Blockade nach oben hin ab, ist aber

noch nach mehr als | m feststellbar.
- Flutgeschwindigkeit und Systemdruck verschlechtern mit fallenden Werten

allgemein den Wdrmeiibergang, verdndern jedoch den Kiihlmechanismus hinter

der Blockade nicht.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang -

Fiir die weiteren Experimente ergeben sich Schwerpunkte, die in der 5-Stab~
Reihe und in einem in Vorbereitung befindlichen 25-Stab-Biindel untersucht

werden. Die zu untersuchenden Probleme sind:

- EinfluB der Blockadeform auf Druckverlust und lokalen Wirmelibergang
(5-Stab-Reihe und 25-Stab-Biindel).

-~ EinfluB von UmstrSmung und Durchstrdmung von blockierten Bereichen in

einem teilweise blockierten -Biindel auf den lokalen Wirmeiibergang.
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4240 Kernschmelzen von LWR
4241 Experimentelle Untersuchung der Abschmelzphase von UOZ-Zircaloy—

Brennelementen bei versagender Notkiihlung
(S. Hagen, RBT/IT)

Durchgefiihrte Arbeiten

Im 2. Halbjahr 1977 wurden Abschmelzversuche mit Biindeln in Dampf durchge~
fihrt, bei denen der Zentralstab aus Vollpellets aufgebaut war. Bei dem
frither verwendeten Aufbau aus 3 x 3 beheizten Stiben und einer doppelten Reihe
von Reflektorstdben war fiir einen zentralen Stab mit Vollpellets nur eine
Temperatur von 1700 °C zu erreichen. Es muBte daher eine Anordnung ge-
schaffen werden, die geringere Strahlungsverluste aufweist., Hierfiir wurde
ein Keramikfaserstrahlenschirm aufgebaut. Er besteht aus einem inneren
Mantel von 2,5 cm Zirkonoxid-Faser und einem HuBeren Mantel mit 5 cm Alu-
minium-Silikat-Faser. Dieser Schirm hat bei den notwendigen hohen Tempera-
turen von {iber 2000 °C im Innern - neben der Bestdndigkeit gegen eine
oxidierende Atmosphidre und ausreichender Thermoschockunempfindlichkeit -

eine gute Isolationswirkung.

Mit dieser Anordnung wurden Biindelversuche mit Temperaturen von iiber 2000 °C
am Vollpelletzentralstab durchgefiihrt., Es wurden Experimente mit verschie-
denen Aufheizgeschwindigkeiten, verschiedenen Stablédngen und unter Verwen-

dung von Abstandshaltern gefahren.

Erzielte Ergebnisse

Die im Zentrum des Biindels auf 2000 - 2100 °C aufgeheizten Vollpelletstibe
bestdtigen, daR der Schmelzangriff auf das UO2 durch das Zircaloy beim Voll-
pellet der gleiche ist wie beim Ringpellet des Brennstabsimulators mit W-
Heizer. Vergleicht man das Eindringen der Schmelzfront bei benachbart
stehendem Vollpellet— und Ringpelletstab, so ist das Eindringen am Ring-

pelletstab stirker. Dies ist auch verstdndlich, da die Temperatur im Ring-
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pellet vom Rand zum Zentrum ansteigt und damit insgesamt hher liegt als
im benachbarten Vollpellet. Die hBhere Temperatur ermdglicht eine st#rkere
Diffusion des Zircaloys ins uo,.
Zur Stabilit#t der Vollpelletst#be hat sich folgendes ergeben: Bei allen
Aufheizgeschwindigkeiten (0,25 - 4 °C/sec) blieb sowohl bei den kiirzeren
Biindeln (ca. 30 cm) als auch bei den lingeren Biindeln (ca. 50 cm) der Voll-
pelletstab wihrend des Aufheizvorganges als Sdule stehen. Flir die klirzeren
Blindel war dies auch nach dem Abkiihlen der Fall. Die l#ngeren Vollpellet-—
stdbe stiirzten dagegen zum Ende des Abkiihlvorganges ab. Hierbei ist aber

zu bemerken, daf der Zentralstab auf einer Seite keinen Nachbarstab hatte.
Dieser wurde weggelassen, um die Temperatur des Zentralstabs messen zu
kénnen. Nach dieser Seite konnte der Stab ausweichen. Im kompletten Biindel
hat der Stab nur ca. 3 mm Platz fiir eine seitliche Verschiebung der Siule.
Ebenso konnte das Abplatzen der Oxidschicht stets erst beim Abkiihlen des

Blindels unter ca. 800 °C beobachtet werden.

Die Versuche mit Abstandshalter bei Temperaturen unterhalb der Schmelz-
temperatur des Zircaloys hatten gezeigt, daB durch die Oxidation der An-
griff des Inconels auf das Zircaloy weitgehend vermieden wird. Es kommt

zur. Ausbildung einer stabilen Oxidhiille auf der ganzen Stablénge.

Bei den Versuchen mit langen Biindeln, die gleichzeitig einen Abstandshalter
am Zentralstab enthielten, brach der Zentralstab aber zuerst in dem Bereich
ab, an dem der Abstandshalter sich befunden hatte. Die Bereiche der Abstands-
halter stellen also die schwidchsten Stellen des Stabes dar. Gleichzeitig

war bei diesem Versuch mit Abstandshalter trotz etwas niedriger Endtempera-
tur - bei sonst gleichen Versuchsbedingungen - mehr Schmelzgut entstanden

als beim Versuch ohne Abstandshalter.

Zum Erstarrungsverhalten der entstehenden Schmelze zwischen den St#ben hat
sich aus den Experimenten dieses Halbjahres folgendes ergeben: Die Neigung
der Schmelze zum Hingenbleiben zwischen den St#ben hat sich voll bestdtigt.
Es zeigt sich, daB diese Tendenz zunimmt, je stirker die Oxidation der Sté#be
fortgeschritten ist.

Dies hat 3 Ursachen:

1. VergridBert sich der Durchmesser des Stabes durch die Oxidation und ver-—

ringert damit den Spalt zwischen den St#ben.
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2. Die Oberfliche der Stdbe wird rauher.

3. Das Oxid im Vergleich zum Metall wird weniger leicht aufgeschmolzen und

bildet eine Matrix, an der das Schmelzgut hi#ngen bleibt,

Bei den Versuchen mit ausreichend oxidierter Hiille kam es so zur Ausbildung
eines Schmelzklumpens zwischen den St#ben am unteren Ende des heiBeren
mittleren Bereiches, ohne daB dabei merkliche Mengen dieses Schmelzgutes

auf die untere Elektrode abtropften.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Untersuchungen an Brennstabbiindeln werden fortgefiithrt. Insbesondere
sollen Versuche zum EinfluR des Geschehens in der Notkiihlphase auf das
Kernschmelzen durchgefiihrt werden., Das Einsetzen des Kernschmelzens bei
partiellem Ausfall der Notkithlung soll untersucht werden. Es sind Experi-

mente mit gebldhten Hiillen geplant.

4243 Versuche zur Erfassung und Begrenzung der Freisetzung von
Spalt- und Aktivierungsprodukten beim Kernschmelzen
(H, Albrecht, IRCH)

Durchgefiihrte Arbeiten

l. Versuche mit 30 g Corium, bei dem die Zircaloy- und Stahlanteile
durch vorherige Reaktor-Bestrahlung aktiviert wurden. Diese Ver-
suche dienen der Vorbereitung von Experimenten mit aktivem Fissium
und zur Bestimmung der Freisetzung zusitzlicher Elemente, wie z.B,

Zr und Sn.



- 42 -

2, Freisetzungsversuche mit 30 g - 3 kg Corium, das schwach aktives
Fissium (U02/Spaltproduktgemisch) mit einem simulierten Abbrand
von 10,000 bis 50.000 MWd/t enthilt.

Es erfolgte die Auswertung der ersten oben genannten Versuche. Um eine
Bilanz fiir die Aktivitéfsverteilung nach dem Versuch aufzustelien,
wurden der Tiegel mit dem Schmelzgut, die Niederschlige auf den
Glasteilen des Absaugsystems sowie die Membranfilter y-spektrome-

trisch ausgemessen.

Zur Untersuchung der nach der Freisetzung entstehenden Aerosole wurde
bei einigen zus#dtzlichen Schmelzversuchen mit inaktivem Corium ein
Teilstrom der Freisetzungsprodukte in eine sog. Aerosolzentrifuge
geleitet, Die dort auf einem langen Metallband abgeschiedenen Teil-
chen wurden beziiglich ihrer GréBenverteilung, Struktur und chemische
Zusammensetzung analysiert, wobei u.a. die Methoden der Rasterelektro-

nenmikroskopie und der Réntgemmikroanalyse zum Einsatz kamen,

Durch den Umbau der Schmelzanlage SASCHA waren keine weiteren Frei-

setzungsversuche méglich.

Erzielte Ergebnisse

Bei der Bestimmung der Aktivitdtsverteilung nach dem Versuch ergab
sich, daB der freigesetzte Anteil der o.g. Elemente zu {iber 70 7

auf den Membranfiltern abgeschieden wird, die sich in etwa 1 m Ent-
fernung vom Schmelztiegel befinden. Im Gegensatz dazu hatte sich bei
den Freisetzungsversuchen mit Corium ergeben, daf die Elemente, Fe,
Cr, Co, Zr und U zum liberwiegenden Anteil auf den Winden des Glas~

systems, d.h., in unmittelbarer Nihe des Tiegels abgeschieden werden.

Beim Kernschmelzen wird also voraussichtlich ein loher Anteil der
freigesetzten schwerfliichtigen Stoffe im Primirsystem zuriickgehalten -
ein Aspekt, der fiir die Wirmequellenverteilung auBerhalb der Schmelze
und fiir die Zusammensetzung der Containment—Atmosphidre (z.B. beziiglich

des Gehalts an Pu) von Bedeutung ist.
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Bei der GrSBenbestimmurig der Aerosolpartikeh ergab sich eine tri-
modale Verteilung mit Maxima bei 0,17 um, 0,30 ﬁm, und 0,73 um.

Die Partikelndes 1. und 3. Maximums erwiesen sich als nahezu kugel-
formig, das mittlere wurde dagegen aus koagulierten Partikeln ge-
bildet. Es zeigte sich ferner, daR die chemische Zusammensetzung
der Teilchen aller drei Maxima qualitativ gleich ist: In allen |
Fillen wurden die Elemente Fe, Cr, Mn, Ni und U als Bestandteile
ermittelt, Bei quantitativer Analyse miissen sich natiirlich Unter-
schiede ergeben, da die absolute Freisetzung der einzelnen Elemente
nicht gleich ist und bei Aerosoltransport eine Abreicherung der

schwerfliichtigen Elemente stattfindet,

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

- Durchfiihrung weiterer Freisetzungsversuche mit Fissium (zusdtz-
liche Spaltelemente, hShere Temperaturen, Wasserdampf-Atmosphire)

- Einsatz grdBerer Schmelzgutmengen (300 g - 3 kg).

4244 Konstitution und Reaktionsverhalten von LWR-Materialien

beim Coreschmelzen

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

Durchgefiihrte Arbeiten

- Das Abdampfen von Corekomponenten aus einer Corium E-Schmelze wurde

unter definierten Parametern experimentell iiberpriift.

~ Die Spaltproduktverteilung in der Schmelze in Abhingigkeit vom

Oxidationsgrad wurde weiter untersucht.
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Es wurden Tiegelversuche zum chemischen Reaktionsverhalten im kom-

plexen System Coreschmelze + Spaltprodukte + Beton durchgefiihrt.

Proben von Thermitschmelzversuchen in Betontiegeln im 100 kg-MaRstab

wurden nach dem Schneiden der Tiegel materialkundlich ausgewertet.

Erzielte Ergebnisse

Der Schmelzpunkt von Corium E liegt hdher als bisher angenommen. Bei
3000 K betragen die Abdampfverluste nach 5 min v 2 7, nach 10 min

v 4 7 und liegen somit erheblich unter den frilher angenommenen Werten.

Geringfiligige Anderungen in der Reihenfolge der Oxidation der Spaltpro-—
dukte und Corekomponenten resultieren aus Reaktionen in der Schmelze.
So wird Fe zumindest teilweise schon vor Mo oxidiert, da es in der
Schmelze an Cr gebunden ist, wdhrend die Oxidation von Mo in metalli-

scher Lésung durch seine Bindung an die Platinmetalle verzdgert wird.

Die Versuche im komplexen System Coreschmelze + Spaltprodukte + Beton
haben die zuvor in den Teilsystemen erhaltenen Befunde untermauert. Zu-
sitzliche Erkenntnisse wurden hinsichtlich des Verhaltens der Spalt-
produkte bei der Erstarrung der oxidischen Schmelze gewonnen. Je nach
Zuschlagsart des Betons wird eine hbmogene Verteilung im Glas (SiOz-Zu—
schlag) oder eine heterogene Aufteilung auf verschiedene U- und Zr-hal-

tige Phasen (Karbonat—-Zuschlag) beobachtet.

Die Nachuntersuchungen von Probenmaterial aus den Thermitversuchen
haben gezeigt, daB die oxidische Thermitschmelze betréchtliche Men-
gen MgO aus der Auskleidung des Ziindkessels gel8st hat. Die Oxida-
tion der metallischen Schmelze im Betontiegel hat im wesentlichen
die Cr-Komponente erfaBt, dagegen wurde nur sehr wenig Fe und kein
Ni oxidiert. Die oxidische Thermitschmelze hat zwischen ~ 17 7 und

n 45 % Tiegelmaterial (Betonschmelze) aufgenommen.
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Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang

- Untersuchungen des Abdampfverhaltens von Corekomponenten und Spalt-
produkten in Schmelzen ohne und mit Beton; Parameter: chemische Zu-

sammensetzung, Oxidationsgrad, Temperatur.
- Wechselwirkungsversuche Kernschmelze/Beton in oxidierender Atmosphire.

~ Weitere materialkundliche Nachuntersuchungen von Reaktionsproben aus

Beton—GroRtiegelversuchen (v 100 kg Schmelze).

4246 Experimente zur Wechselwitrkung zwischen Stahlschmelzen
und Beton

- Betontiegelversuche mit Thermitschmelzen -

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

Durchgefﬁhrte Arbeiten

Es wurden Arbeiten zur Auswertung der Thermitversuche durchge-
filhrt und die Ergebnisse in einem AbschluBbericht zusammenge-

fasst.
Weiterhin wurden Untersuchungen zur technischen Durchfiihrbar-

keit von Versuchen mit groBen Schmelzen fortgesetzt.

Erzielte Ergebnisse

1. Auswertung der Betontiegelversuche mit Thermitschmelzen

- Die Asbestzementrohre sind bei keinem der Versuche gerissen.
Die Betontiegel selbst sind an mehreren Stellen unregelmdBig
gerissen. Die RiBbreite betrdgt an der &uBeren Oberfléche
des Tiegels max. 2 mm. Bei allen Tiegeln sind die oberen
Stirnflichen und die Innenwand mit erstarrtem Auswurf be-
deckt. Die Oberfliche dieser Schicht ist vorwiegend oxidisch

und vereinzelt mit gut erkennbaren Metallspritzern iiberdeckt.
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= Der Verlauf der Grenzflédchen zwischen Regulus, der aufge-
schmelzenen anthrazitfarbenen Schicht, der dehydrierten
grauen Schicht, der z.T. dehydrierten gelb-br&unlichen
Schicht und des unverfidrbten Betons wurde vermessen. Durch
unterschiedliches Schrumpfverhalten ist zwischen Metallre-
gulus und Beton ein Spalt von rund 5 mm entstanden. Den
Ubergang von der Metallschmelze zum Beton bildet eine 2 -
-3 mm dicke aufgeschmolzene, glasartige, anthrazitfarbene
Schicht. Die dehydrierte Schicht hat keine mechanische
Festigkeit und zerbrdckelt bei Beritihrung. Thre Stédrke be-
trdgt axial 25 bis 60 mm und radial 35 bis 70 mm. Die zum
Teil dehydrierte Schicht unterscheidet sich durch ihre F&ar-
bung deutlich von der dehydrierten Schicht und von dem rest-
lichen Beton. Ihre Stdrke betrigt axial 30 bis 132 mm und

radial iber 35 mm.

- Aufgrund der Temperaturschriebe der im Beton eingebetteten
Thermoeleménte konnten die Fortschrittsgeschwindigkeiten der
100°C und 800°C Isothermen sowie der Schmelzfront bestimmt wer-
den. Dié Werte liegen fiir diew1OOQC—Isotherme.zwischen 2,6 und
148 mm/min, fiir die 800° C-Isotherme zwischen 1,5 und 42,9
mm/min'und fir die Schmelzfront 2zwischen 2,9 und 40 mm/min

jeweils stark abhingig von der Schmelzbadtemperatur.
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4247 Hydrodynamische und thermische Modelle zur Wechselwirkung
einer Kernschmelze mit Beton
(H, Alsmeyer, W.B. Murfin, M. Reimann, IRB)

Durchgefiihrte Arbeiten

Verallgemeinerung des quasistationidren Wirmeleitungsmodell zur
Beschreibung der BetonzerstSrung fiir silikatischen und kartona-

tischen Beton.

{ibernahme des Rechencodes INTER; Entwicklung des Rechencodes WECHSL
auf der Basis von INTER; Einbau des Filmmodells in WECHSL.,

Nachrechung von Thermitversuchen mit WECHSL.

- Erweiterung des Filmmodells fiir geneigte Winde.

Erzielte Ergebnisse

Aus einem Vergleich der Ergebnisse des Betonzerstdrungsmodells mit
MeBwerten folgt, daB die Betonzerstdrungsenthalpie fiir silikatischen
Beton sicher angegeben werden kann, wihrend bei kartonatischem Beton

Diskrepanzen auftreten, die noch ndher geklirt werden miissen.

Die Auswertung der Thermitversuche  (PNS 4246) -ergab, daB der
zeitliche Verlauf der Erosion an horizontalen Betonflichen und die
zeitabhingige Oberflidchentemperatur durch WECHSL in der Tendenz richtig
berechnet werden kann, Der Zeitpunkt des Einsetzens von Erstarrungs-—

vorgidngen wie auch die maximale Erosionstiefe stimmen ebenfalls gr&fen-
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ordnungsmifig mit der Versuchsbeobachtung iiberein,
Die Ergebnisse des erweiterten Filmmodells fiir den Wirmeiibergang
an geneigte Widnde wurde mit Modellversuchen (sublimierende Trockeneis-

platten in Wasser) untersucht,

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Nach Einbau des erweiterten Filmmodells in WECHSL soll die Aus-—
bildung von Kavernen durch die Wechselwirkung von Schmelzen mit

Betontiegeln fiir die Simulationsversuche vorausberechnet werden.
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4300 AUSBREITUNGS- UND REAKTIONSVORGANGE VON NUKLEAREN
SCHADSTOFFEN BEI SCHWEREN STORFALLEN

4310 Untersuchungen der zeitabhingigen Ausbreitungs— und Reak-
tionsvorginge von Spaltprodukten und Aerosolen bei schweren

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

(W. Schéck, LAF I)

Durchgefiihrte Arbeiten

Die Lieferung und Montage des Versuchsstandes wurde im Oktober abge-
schlossen. Es wurde eine erste Serie von Messungen der Kondensations-

raten am Aerosol bei 100 °C durchgefiihrt.

Erzielte Ergebnisse

Es wurde ein -17-tdgiger Dauertest mit dem Versuchsstand gefahren.

Die Funktionsfihigkeit der Anlage wurde in allen in die Konstruktions-
berechnungen eingegangenen Punkte bestdtigt. Einige Mingel in der
Fertigung wurden festgestellt, die sich aber alle beheben lassen,
Wahrend des Probebetriebes wurde eine Versuchsreihe zur Wasserdampf-
kondensation am Aerosol durchgefﬁhrt, wobei die Temperatur zunichst
bei 100 °C lag. Die Messungen ergaben eine h8here Kondensationsrate
beim Ubergang von den trockenen Partikeln zum Tr&pfchenaerosol als
bisher im Modell (aus Mangel an Daten) angenommen. Auch wurde bei den
Versuchen beobachtet, daB der Einsatz der Kondensation schon unter-
halb des Sdttigungspunktes erfolgt. Dies liegt sicher an der Aggregat-—
struktur des bei den Versuchen verwendeten Plantinoxidaerosols, das
dem beim‘Kernschmelzen auf tretenden UOZ-Aerosol sehr #dhnlich ist,

Die Verwertung dieses Ergebnisses im Modell ist ohne Schwierigkeiten
m8glich, bedarf allerdings noch weiterer Messungen bei anderen

Temperaturen.
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Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Die Kondensationsexperimente werden fortgesetzt. Dabei muf der
. gesamte Temperaturbereich bis 150 °c abgedeckt werden. Auch
Versuche mit 18slichen Aerosolen und mit UOZ-Aerosol werden durch-

gefiihrt,

4320 Theoretische und experimentelle Untersuchung der atmosphdrischen -Aus-

breitung radioaktiver Gase und Aerosole.

(H. Dilger, J. Hiller, W. Hiilbschmann, K. Nester, H. Schiittelkopf,
P. Thomas, S. Vogt, ASS)

Durchgefiihrte Arbeiten

Fiit den Nahbereich (bis ca. 15 km) wurden 6 Ausbreitungsversuche mit che-
mischen Tracern durchgefiihrt. Die Tracer wurden jeweils simultan in 2 ver-
schiedenen H8hen am meteorologischen Turm emittiert. Drei der Versuche
fanden am spdten Abend bei teilweise stabiler Schichtung der bodennahen
Luftschicht statt (EmissionshShe 60 und 100 m); drei weitere Versuche

fanden am Tage statt (HShe 160 und 190 m).

Zur Untersuchung der Transport- und Ausbreitungsvorginge im Mesoscale

(bis tiber 15 km Entfernung) werden Tetroons aufgelassen und mit Hilfe von
Radar verfolgt., Die Radar-Ortung des Tetroons wird wesentlich verbessert,
wenn der Tetroon mit einem Transponder ausgeriistet ist. Verschiedene Test-
flige zeigten die Beschrﬁﬁkungen der Reichweite des Radars bei Betrieb ohne
Transponder, sowie die mdgliche Verbesserung durch Einsatz eines Trans-
ponders. Es wurde der Auftrag zur Fertigung von Testexemplaren solcher
Transponder vergeben, welche mit dem Radar MBVR 120 verfolgt werden

kdnnen.

Ein 15 m hoher meteorologischer MeBmast wird in der N#he des KFZK auf frei-
em Wiesengeldnde betrieben, um die dort gemessenen, flir die Turbulenz
charakteristischen Parameter mit den im KFZK (Waldgeldnde) gemessenen ver-

gleichen zu kOnnen.
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Erzielte Ergebnisse

Die Ausbreitungsparameter fiir 100 m Emissionshéhe wurden durch theoretische
Arbeiten abgesichert. So wurde der EinfluB des Auswerteverfahrens, der
Probenahmedauer sowie der Bodenrauhigkeit auf die Ausbreitungsparameter
untersucht. Die Ausbreitungsparameter aus den Versuchen im KfK sowie in der

KFA Jiilich wurden zu einer gemeinsamen Kurvenschar zusammengefaBt.

Die iiber Wiesengeldnde (Rauhigkeitsstufe II) gemessenen Turbulenzparameter
wurden mit den im KfK (Rauhigkeitsstufe III) gemessenen verglichen. Dieser
Vergleich zeigt eine wesentlich geringere Turbulenz liber Wiesen- als iiber

Waldgeldnde, vor allem bei labiler Luftschichtung.

Ein Vergleich der Strahlenexposition der BevS8lkerung in der Umgebung der
Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe, berechnet einerseits mit realistischen,
andererseits mit den in Genehmigungsverfahren iiblichen konservativen An-
nahmen, zeigt starke Uberschitzungen um mindestens eine GrSRenordnung durch

das konservative Berechnungsverfahren, insbesondere bei den Ingestionsdosen.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Die Ausbreitungsversuche werden fortgefiihrt mit dem Schwerpunkt auf Emis=

sionshohen tiber 100 m.
Tetroonfliige werden in der Oberrheinebene durchgefiihrt, jedoch in gréBerem
Rahmen erst nach Entwicklung eines leichten kleinen Transponders (voraus-

sichtlich ab 1979).

Die Feldmessungen werden 1978 weitergefﬁhft.
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4320~ TUH Erstellung und Erprobung eines neuen Rechenprogramms
flir die Berechnung der Ausbreitung von Schadstoffen
in der Atmosph8re unter instationdren Bedingungen in
ausgedehnten Regionen
(H., Schultz, E. Voelz, C.D. Wineke, Atbeitsgruppe

f. Technischen Strahlenschutz der T.U. Hannover)

Durchgefiihrte Arbeiten

Durch Einfilhrung einer Teilchensinkgeschwindigkeit und des ma-
schinellen Zeichnens der Belastungsisoplethen wurde das Pro-
gramm XPIC erweitert, und durch programminterne Optimierung die

Rechenzeit verkiirzt.

Ausbreitungsrechnungen wurden mit Diffusionskoeffizienten durch-
gefihrt, die in passender Weise aus im Kernforschungszentrum

Karlsruhe gemessenen Windfluktuationen abgeleitet wurden.

Durch Verwendung der neuen Ausbreitungsdaten von Pasquill
(1974) wurden unterschiedliche Bodenrauhigkeiten erfaBt. Schlief-
lich wurden Untersuchungen iiber eine vereinfachte Belastungs-

rechnung mit Hilfe einer Ersatzgeschwindigkeit begonnen.

Erzielte Ergebnisse

Durch Kombination der Versionen A und B von XPIC lassen sich nun

auch Inhomogenitédten in einem grdBeren Bereich behandeln.

Die aus den Fluktuationsmessungen in Karlsruhe abgeleiteten Dif-
fusionskoeffiéienten ergaben im Vergleich zu anderen Ans&dtzen
Belastungsverteilungen, die besser mit gemessenen Werten lber-
einstimmten. Mit den neuen Daten von Pasquill konnten die Aus-
breitungsverhdltnisse realistischer als bisher nachgebildet

werden.



- 53 =~

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

AbschluB der Programmierungsarbeiten zur leichteren Benutzung
des Programms XPIC. Fertigstellung des AbschluBberichtes zum
Erstellungsauftrag SR 21 des BMI.

Darliberhinaus halten wir noch folgende Arbeiten fiir zweck-
maBig:

Fortsetzung von Kontrollrechnungen zu den Karlsruher Messungen.

Genauere Isoplethenberechnung flir die Submersions-Gammabelastung
in inhomogenen Bereichen der Schadstoffwolke bzw. in Gebieten

mit stark unterschiedlicher Bevdlkerungsdichte.
EinfluB der Bodenrauhigkeit auf die Belastung.

Untersuchung lber realistischere Darstellungen der Ausbreitungs-

verhdltnisse in Bodennihe.

4330 Untersuchung der radiologischen Folgen von Reaktorunfillen
unter probabilistischen Gesiéhtspunkten
(W. Hiibschmann, S. Vogt, ASS; k
A, Bayer, K. Burkart, M. Schiickler, INR;
F. Horsch, PNS-PL)

Durchgefiihrte Arbeiten, erzielte Ergebnisse

Im Rahmen der deutschen Reaktor-Risikostudie zur Beurteilung der Sicherheit
von Kernkraftwerken in der Bundesrepublik Deutschland wird das Unfall~-
folgenmodell entwickelt.

Fiir den ausgewdhlten St8rfall "spites Uberdruckversagen" wurden unter
Zugrundelegung eines Modellstandortes die Aktivitdtskonzentrationen sowie
gesundheitlichen Schdden mit dem sogenannten Fernbereichsmodell berech-

net und im Rahmen des GRS-Fachgespriches im November 1977 in Minchen
vorgestellt,

Fiir die weitere Berechnung des Gesamtrisikos filir Deutschland wurde

die Bundesrepublik in 4 meteorologisch #hnlichen Zonen eingeteilt und

diese Einteilung wissenschaftlich argumentativ abgesichert.



—54_

Es wurden verschiedene Moglichkeiten untersucht, bei der Berechnung
von Unfallfolgen richtungsunabhingig ermittelte Ortsdosen mit der
Bevblkerungsverteilung zu verkniipfen, Fiir den Fernbereich des Un-
fallfolgenmodells wurde ein Vorschlag unterbreitet.

Die Einteilung des Entfernungsrasters fiir das Unfallfolgenmodell
wurde geringfiigig gedndert, um der Tatsache Rechnung zu tragen, daB
die Radionuklidkonzentration in der Luft im allgemeinen fiir nicht

zu kleine Entfernungen von der Quelle mit %@ abnimmt ( 1 el 1,5).

In Verfolgung des Planes, in der endgliltigen Fassung der Risiko-—

studie nicht mehr die Wahrscheinlichkeitsverteilung der genetischen
Schiden sondern statt dessen die genetisch-signifikanten Dosen anzu-
geben, wurde ein Vorschlag fiir die Berechnung der genetisch-signifi-

kanten Dosis aus der Keimdriisendosis erarbeitet.

Ausblick auf den geplanten weiteren Fortgang der Arbeiten

Abhiingig von einer Grundsatzentscheidung iiber die Anlehnung an bzw.
die Losldsung von WASH-1400 werden die Modellvorstellungen und -para-
meter liberpriift und ggf. gelndert, Die meteorologischen Daten fiir

die Standortregionen werden zusammengestellt und aufbereitet. Es
werden weitere Unfille analysiert, sowie deren Freisetzungsmatrizen

von der GRS bereitgestellt werden.
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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

Optimierung eines fliissigen Reinigers

Alle auf dem Markt erhdltlichen L8sungsvermittler zur Beseitigung
der Triibungen im Reiniger wurden auf thermische Stabiliti#t, Schaum-
und Dekontaminationsverhalten gepriift und die besten Produkte

in den entwickelten alkalischen Reiniger eingearbeitet.

AuBerdem wurden die vergleichenden Priifungen der Dekontaminations-
wirkung an kontaminierten Edelstahl-, Glas—, Polyvinylchloridboden-
proben sowie an epoxidanstrichbeschichteten Oberfldchen, der Schaum-
werte, der thermischen Stabilit#t, der Feststoffgehalte und pH—v
Werte von den in kerntechnischen Anlagen hiufig verwendeten Reini-

gungsmittel abgeschlossen.,

Optimierung der Dekontamination groBer Komponenten

dey liblicherweise eingesetzten Dekontaminationsmittel allein geeignet
ist, kontaminierte Werkstiicke befriedigend zu dekontaminieren. Es
zeigte sich, daB eine Vorbehandlung mit alkalischer Permanganatl8sung
die Wirkung dieser Mittel verstidrkt., Da bei den AP-Prozessen die Haupt-
menge an Abfall durch die AP-Lésung anfillt, wurden Versuche mit
verringerten Konzentrationen dieser Ldsung an im Autoklaven und im

Reaktorbetrieb kontaminierten Proben durchgefiihrt.

Um die anfallenden Abfallmengen weiter zu reduzieren, wurden ent-
sprechende Versuche durchgefiihrt, bei denen die L&sungen als Pasten

eingesetzt wurden.,
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Erzielte Ergebnisse

Optimierung eines fliissigen Reinigers

Die Triibungen im entwickelten alkalischen Reiniger konnten unter
Verwendung geringer Mengen von LOsungsvermittlern auvh Basis neu-
traler Phosphatester das Schaumverhalten und die thermische

Stabilitdt gemindert werden,

Aus den vergleichenden Versuchen von 25 Reinigern ergab sich, daR
neben dem entwickelten fliissigen alkalischen, hdchstens drei der
geprﬁfteh Produkte und zwar

ein alkalisch reagierendes Pulver und

zwel sauer reagierende fliissige Reiniger
fiir Dekontaminationszwecke, stdrungsfreie Aufarbeitung der radio-

aktiven Abwand und der Verfestigung in Bitumen geeignet sind.

Optimierung der Dekontamination groBer Komponenten

Die Untersuchungen der sog. "AP-Prozésse', bei denen das Dekonta-
minationsobjekt mit alkalischer Permanganatldsung vorbehandelt wird
ehe das eigentliche Dekontaminationsmittel - eine Komplexbildner-
18sung ~ zu Anwendung kommt, ergab folgende Ergebnisse:

= Versuche an Proben aus Reaktoren zeigten, daBR das Optimum offen-
sichtlich bei einer 9/3 AP-L&sung und einer 1 %-igen Oxalsiure-
Lésung liegt.

-~ Die Abfallersparnis bei dieser Kombination betrdgt etwa 50 Z zu
den liblicherweise angewandten Dekontaminationsl8sungen.

- Eine Verarbeitung der angewandten Ldsungen zu Pasten ergab zwar
flir Proben, die im Autoklaven kontaminiert waren, vergleichbare
Dekontaminationsergebnisse zu den L8sunge, jedoch wurde bei den
Reaktorproben eine deutliche Verschlechterung beobachtet.

~ AP-Prozesse unter Verwendung ammonigkalischer Citronensiure
(AC) als Dekontaminationsmittel ergaben bei allen eingesetzten
Konzentrationen keine befriedigenden Dekontaminationsergebnisse
(Restaktivitdten > 10 %). Das gilt auch wenn dieser L8sung Athylen-

diamintetraessigsdure (Na-Salz) zugesetzt wird (APACE-ProzeSB).
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- Bei den anderen Prozessen mit Oxalsdure (APOx), ammoniakalischer
Citronensdure/Oxalsiure (Citrox) und dibasischém Natriwtmitrat/
Oxalsdure (N Citrox) ist eine Senkung der in der Praxis ange-
wandten Konzentrationen miglich und zwar die der AP auf 9 g Na-
triumhydroxid und 2 -~ 3 g Kaliumpermanganat pro 100 ml Wasser und
die der Dekontaminationsl8sungen auf ein Viertel der {iblicher-

weise angewandten Konzentrationen,

Ausblick auf den geplanten weiteren Verlauf der Arbeiten

Optimierung eines fliissigen Reinigers

Das Vorhaben ist abgeschlossen.

Optimierung der Dekontamination groBer Komponenten

Das Vorhaben ist abgeschlossen,

4412  Wanderung langlebiger Transuranisotope (zum Beispiel Pu-239, Am-241)

im Boden und in geologischen Formationen.

Beziehung der Pu0, ~Mobilit#t zu bodenphysikalischen Eigenschaften
L

(A. T. Jakubick, ABRA)

Durchgefiihrte Arbeiten

Zur Bestimmung der Abhidngigkeit der Mobilit#t des partikularen Pqu von
bodenphysikalischen Eigenschaften wurden drei ungestdrte Bodenprofile heran-
gezogen,

Die Standorte kdnnen verkiirzt als

1) Sandboden (Quarz, Calcit)
2) Lehmboden (Quarz, Chlorit, Illit, Feldspat Calcit)
3) Ton-organischer Boden (Quarz, Chlorit, Illit, Mixedlayer Tonminerale,

Feldspat, Calcit)

charakterisiert werden.
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In den Bodenprofilen wurde die Pu-239 Tiefenverteilung (aus den atmosphidrischen
Waffentests der vergangener Jahre) bestimmt, Mit Hilfe der friiher abgeleiteten
Pqu—Input-funktionfund eines mathematischen Migrationsmodells wurden fiir 2 cm
dicke Bodenschichten die Verweilzeiten von PuO2 berechnet,

Gleichzeitig wurden auch die relevaten bodenphysikalischen Eigenschaften der
entnommenen Schichten ermittelt und Korrelationen zu den jeweiligen Verweilzei-

ten aufgestellt,

Erzielte Ergebnisse

Vorldufig kdnnen folgende Korrelationen angegeben werden:

1) Verweilzeit, T in Jahren - spezifische Oberflédche, s in mz/g

T = 0,214 s + 4,169

fiir den Bereich von ca. 0,5 bis 20 mz/g

2) Verweilzeit, T in Jahren - Ionenaustauschkapazitit, T in mval/100 g

T=0,137T + 3,503

fiir den Bereich von ca. 5 bis 30 mval/l100 g
3) Verweilzeit, T in Jahren - org. Kohlenstoff, C in 7
T = 0,583C + 4,009

fiir den Bereich von ca. 0,1 bis 8 7

Die Korrelationskoeffizienten lagen zwischen 0,50 - 0,53, was fiir in situ
Felduntersuchungen durchaus ausreichend ist. Fiir eine Interpretation miissen

noch die Ergebnisse von weiteren Untersuchungen abgewartet werden.

Ausblick auf den geplanten, weiteren Fortgang

Weitere Arbeiten sollen die Abhingigkeit im Bereich von hdheren spezifischen
Oberflichen und hdheren Tonenaustauschkapazitdten in unterschiedlichen Ton-
bbden kliren. Zu diesem Zweck werden noch stark kaolinit- und montorillonit-

haltige natiirliche Bdden untersucht werden.
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4100 ENVIRONMENTAL IMPACT OF 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 Containments
(H.-G. Dillmann, H. Pasler, A. Weinert, LAF II)

Work completed and Essential Results

A new droplet separator equipped with metallic fibers of various
thicknesses was deéigned and fabricated. The experiments have started
and high removal efficiencies have been measured even for minor pressure
drops. Four fiber mats of 22 uym Tength remove on an average more than

99 %, related to mass, if exposed to a 2 to 5 um droplet spectrum.

The irradiation tests performed in the USA on the sorption material
consisting of a si]ver-type molecular sieve were successfully completed.

A final report is being published.

Plans for the Near FUture

The droplet separator will be optimized during the coming period of
reporting within the frame of a new program topic. Measurements on aerosol
filters under accidental conditions will Tikewise start during the next
period of reporting.
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4112 Development of 0ff-Gas Filters for Reprocessing Plants
(J. Furrer, J.G. WiThelm, LAF II; K. Jannakos, RBT-IT)

Work Completed

Since new Timits have been fixed for the amounts of dissolver off-gas from
a large-scale reprocessing plant, which have exceeded the Ebundary
conditions previously studied, the high-loading and desorption tests have
to be continued. The organic iodine components in the dissolver off-gas
were determined by means of gas chromatography. Measurements of materials
used to remove aerosols and jodine were performed during a dissolving
campaign at the aerosol and iodine measuring console.

The PASSAT facility is being completed which has been jointly developed
by LAF II and RBT and includes 1 : 1 removal components and a remote
hand1ling system.

The working drawings for the removal components to be used in AZUR have been
submitted to the Technical Inspectorate (TUV) for approval.

Essential Results’

At the high linear air velocity of 63 cm/s of the dissolver off-gas found
in the jodine sorption material AC 6120/H1 for the newly fixed volume flow
and at the jodine concentrations corresponding to a large-scale reprocessing
plant disturbances in the removal profile occurred in laboratory tests,
which are presently investigated in more detail and might result in
excluding gas velocities > 60 cm/s. The gas-chromatographic measurements of
the organic jodine components contained in the WAK dissolver off-gas
yielded Tow concentrations of methyl-, ethyl-and butyl-iodide. At the
aerosol and jodine measuring console decontamination factors for aerosols
of 120 - 160 were measured downstream of the WAK aerosol filter, using the
activities of individual isotopes. The decontamination factors for I-129
were found to be > 103 for a residence time of 1.4 s.

Plans for the Near Future

Performance at PASSAT of the testing program relating to AZUR. Testing and
optimization of individual removal components.

Testing of the filter remote handling equipment and of the newly conceived
barrel screw coupling and bag-out unit.
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4114 "Ageing and Poisoning of Iodine Sorption Materials

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

Work Coripleted

Mobile filter test benches were built and installed in the PWR of Biblis B
in order to test the new multiway sorption filter. The program of testing
comprises the qualitative and quantitative evaluation of pollutant
distribution in the sorption layer and of the removal efficiency of the
latter with regard to fission product iodine, as a function of service life.

A continuous process gas chromatograph was calibrated to allow
measurement of pollutants contained in the exhaust air of nuclear power
plants.

To be able to determine the loading of the individual zones of the multiway
sorption filter a model was conceived and the order for construction placed.
The measuring technique was developed which allows to evaluate partial loading.

Essential Results

At the end of two months of operation of the iodine sorption carbon in two
25 cm deep beds exposed to the room exhaust air of the Biblis B nuctear
power station a solvent content of 6.3 wt.% at the maximum was found with
some high boiling portions in the initial 25 cm of the activated carbon
filter. After desorption of the adsorbed solvent fractions by the following
second Tayer of activated carbon (loaded up to 4.7 wt.% with easily
volatile solvents) the removal efficiency of fresh activated carbon was
“attained with slight deviations.

Plans for the Near Future

Continuation of Tlaboratory testing on pollutant desorption as well as
continuous measurement of organic components in the exhaust air over
extended periods of operation.

Investigations into the service 1ife in order to determine the intervals
for replacements at the multiway sorption filter.
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of Nucléar Facilities

(H. Deuber, G. Birke, LAF II)

Work Completed

Using the I, sorption material DSM 11 measurements were performed with
radioiodine species samplers in the stack discharge and hood exhaust air
of PWRs (PWR 2 and PWR 3). Experiments on the removal of 131I in the form
of I, and HIO (hypoiodous acid) by the I, sorption material DSM 11 and other

sorption materials eligible for the selective removal of HIO were carried out.

Essential Results

The average proportion of inorganic 1311 (I2) was 30 % in the stack discharge

of PWR 2 (measurement time 37 weeks) and 60 % in the stack discharge of
PWR 3 (measurement time 11 weeks). The hood exhaust air of PWR 3 contained

131 131

80 % inorganic I on the average and furnished 50 % of the inorganic I

of the stack discharge (measurement time 9 weeks). The fraction of the

organic 131

0 I was nearly complemantary, because the fraction of particulate
31 ' '

I was very small (mostly < 1 %).

The removal efficiency of DSM 11 for 1311 in the form of I, was > 99,9 % in

the relevant range of parameters at a residence time of 0,1 s. 1311 in the
form of HIO was removed by DSM 11 to a small extent only (< 1 %) at the same
residence time, 40°C, and 50 % R.H. Of the sorption materials tested, IPH
(from NES, USA) proved to be the most suitable for selectively removing HIO
under the same conditions. The identity of HIO (proportion in the carrier
gas in laboratory tests up to 70%) was further ensured.

Plans for the Near Future

The measurements with radioiodine species samplers will be continued in the
mentioned and other flows of exhaust air until a measurement time of 1 year
(in the stack discharge) will be reached in each of the PWRs.

The removal efficiencies of DSM 11 and IPH for *311 in the form of HIO will
be ascertained in the relevant range of parameters. The development of a
radioiodine species sampler applicable to the exhaust air of reprocessing
plants will be started.
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4120 Release, Transport and Depositing of Fission Products -
4123 Reduction of Activation and Contamination of Reactor

Circuits

( I. Michael, IRB )

Work Completed

During the period of reporting the investigations into

metal losses have been concentrated on the steam generator
tube material INCOLOY alloy 800 and on the similarly composed
iron-base Cr-Ni alloy NICROFER 3220 (VDM), material No. 1.4876,
tested in pressurized water at 54000, 150 b for more than

300 hours each.

Essential Results

It was found in a comparison of the Fe, Cr and Ni contents
released to the pressurized water by the two austenitic
steels that only the iron content was markedly reduced when
lithium hydroxide had been added to the dionate up to the
ph~value of 9.

For INCOLOY alloy 800 and with ph-values of 7 and 9 of the
initial water distinct reductions in the metal concentration
of the pressurized water were found for all the metal
components at pH 9.

Finally, the investigation of NICROFER %220 at the ph-values

7, 9 and 10.5 of the initial water yielded metal contents in
the pressurized water as shown in Fig. 4123-3. The iron content
hardly undergoes any more changes as a function of alkalization.
The nickel and chromium contents indicate a complementary
relationship.

Plans for the Near Future

The task has been terminated.
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4130 Investigation of the Physical and Chemical Environmental
Behaviour of Radionuclides characterized by a Particular

Biological Effectiveness
(H. Schiittelkopf, ASS)

4132 Investigations on the Radioecology of I-129

Work Completed

In 1977 milk, soil, thyroid and air samples were analyzed which had been

taken in the environment of WAK, Samples from WAK process solutions, air

1291. The composition of organic, in-

I in the WAK effluent air was determined. 1271 con=

and effluent waters were checked for
organic and aerosol 129
centrations in the environmental air were measured in Kiel, Stade, Karls-

ruhe, Gundremmingen, and Munich.

Essential Results

Since the installation in 1975 of the iodine filter in the dissolver ex~
haust air system of WAK the 1291 emission of WAK has been maintained at a

12 . .
9I concentrations 1in

relatively constant level of 2 to 3 mCi/a. The
goat milk samples has decreased since that time with a half-life of 0.5
year. The 1291 concentrations in soil samples range from o.05 to 4o £Ci/g.
The maximum values are found near the principal point of exposure to the
WAK exhaust air plume., The concentration of 1291 in the upper 5 cm of soil

is generally higher than in the underlying 15 cm.

The chemical composition of 1291 in the WAK exhaust air was determined du-
ring three months of sampling. The organic gaseous portion attains about
20 %, the inorganic gaseous portion being 8o Z. The concentration of the
iodine aerosols amounts to | 7 of the total iodine contained in the efflu-

ent air. The 127

I measurement - performed separately for gaseous organic
dodine and aerosol iodine - was carried out in the environment of KfK from
October 1976 until December 1977, using a method developed and tested in
1976, Similar sampling devices were installed in Kiel, Stade, Gundremmingen
and Munich in 1977, The results of these measurements have shown that the
inorganic gaseous 1271 content in the environmental air ranges from

5 to lo ng/m3 for the total area of the Federal Republic. The concentra-

127

tion of I as an aerosol reaches 1 ng/ms.
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Plans for the Near TFuture

In 1978 the vertical diffusion of 1291 and the contamination of soil

samples taken in 1977 and 1978 will be measured. Up to the end of 1978

samples of goat milk will be analyzed for 1291. The research programme

on 1291 will be terminated in 1978,

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

(R.v. Ammon, W. Bumiller, G. Franz, G, Knittel, IHCH

E.HauB, E. Hutter, G. Kimmig, G. Neffe, RBT)

Work Completed

Two test campaigns of four to five weeks duration were conducted at the
test facilities ADAMO and KRETA.

Several runs were carried out with the laboratory scale catalytic test
loop. A safety study was conducted concerning the pilot plant REDUKTION
(gas throughput 50 Nm3/h) which will be mounted in the beginning of 1978.
The absorption and desorption behaviour of krypton and xenon on acid
resistant molecular sieves was studied on a laboratory scale using radio-

active tracers Kr-85 and Xe-133.

Essential Results

During the test runs of the KRETA plant with the three-component system
Nz—Kr—Xe the concentration range of Kr and Xe in the feed gas could be
determined where desublimation in the vicinity of the feed entry into
the column takes place. This range decreases with decreasing total gas
flow and increasing column pressure. The Kr recycle stream which is
being planned for the improved offgas specification system of the WAK
(project AZUR) was simulated by increasing the Kr feed concentration.
The tendency of xenon to freeze out also decreases by this means.,

Analysis and control of H, during the catalytic reduction of 02 and NOX
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is achieved best using the method of measuring combustion heats. The
cell of Leeds and Northrup operates at room temperature and is insen-
sitive towards NO_ .

co, is partially reduced by H, on the Ru-catalyst, but only if there is
no O2 present.,

Acid resistant molecular sieves (e.g. Norton Zeolen) adsorb Krypton
almost twice as well as the type 5A. The same is true with NO. However,

NH, and NO, are adsorbed less strongly on Zeolen as on 5A,

3 2

Plans for the Near Future

The operation of the test plants ADAMO and KRETA will be continued using
the three-component system N,-Kr-Xe. Particularly, the specifications of
the WAK-offgas (project AZUR) are taken into account. The dependence of
xenon desublimation on various parameters will further be studied, in
order to minimize the Kr recycle.

The pilot plant REDUKTION will be mounted in March 1978 and taken into
operation thereafter.

Adsorption and desorption of Kr and Xe will further be studied on labora-
tory scale and on the ADAMO plant, using improved analytical techniques

(radiocactive tracers Kr-85 and Xe~133).
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4200  SYSTEM BEHAVIOUR OF NUCLEAR FACILITIES DURING INCIDENTS
210 Dynamic Load of Components and Systems

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

Work Completed

The final documentation was written on the infrared measuring
equipment used in the Marviken II tests.

The verification measurements at the Mannheim Large Power
Station have been continued on behalf and for the account

of TUV Baden (Technical Inspectorate). The 24 tests as yet
performed within this series referred to the design and
geometry of the pressure suppression system of the Philipps-
burg Nuclear Power Station. All the measured date were recorded
on magnetic tape, plotted at IRE, and transmitted to TUV Baden.

Within the period of reporting also the final documentation was
prepared on the model computations performed with respect to
condensation. The KONDAS computer program has meanwhile been
taken over by Gesellschaft fiir Reaktorsicherheit (GRS), Munich.

To calculate the dynamic deformation of a thin-walled spherical
shell, a computer program (SPHER 1) was developed which is based
on the shell theory by Fliigge. It was used in test computations
relating to local impact load. The load values employed were

the transient wall pressures measured in the blowdown tests

of the Brunsbiittel Nuclear Power Station.



- 68 -

Essential Results

The infrared measuring technique, as used so far, is suited.
above all for the measurement of the droplet velocity and for
the determination of the steam density, practically without
any delay. All the pressure variations having a high time
regsolution are recorded via the steam density.

The results of the model computations on condensation were
directly integrated in the licensing procedure for German

BWR nuclear power stations.

The calculations on the dynamical deformation of a thin-walled
spherical shell exposed locally to impact load have shown that
the local deflection propagates to the more distant spherical

zones after a large number of cyclesgs only. The local behavior in
terms of time agrees quite well with the structural vibrations
measured in the Brunsbiittel Nuclear Power Station tests.

Plans for the Near Future

Another 8 tests are planned to be performed in the Mannheim
Large Power Station. They will be based on the conditions
prevailing in the new KWU boiling water reactor line, i.e.,

the Gundremmingen II Nuclear Power Station. The independent .
accompanying verification measurements will be carried out
for these tests to the extent previously applied.

Work on the dynamic shell behavior will be carried on in future
under PNS 4223, since it involves a coupled fluid shell dynamic
problem which has to be treated in its entirety.
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4214 Development of a Radionuclide Method of Mass Flow
Measurement in Non-steady State Multiphase Flow
(R. Loffel, LIT)

Work Completed and Essential Results

At the "Joint Test Rig (PNS 4215) for Testing and Calibrating
of Two-phase Mass Flow Measurement Techniques" roughly 250
tests were performed within the range of p = 5 - 100 bar with

o =0 ~1wund m=0 -4 kg/s. Velocities of 0,1 - 50 m/s for
both phases and slip ratios of 1,0 - 7,0 were measured. A typi-
cal result has been represented as an example in the two dia-
grams.

Until completion and installation in the test rig of the y-ab-
sorption density measuring system the two-phase mass flow was
calculated from the steam and water velocities measured by the
radiotracer method as well as from the pressure, temperature,
and superficial velocities. The values so determined showed good
agreement with the balance mass flows evaluated by the IRB In-
stitute. It was demonstrated in these two-phase velocity mea-
surements that the gaseous and liquid tracers mix well with

the related steam and liquid phase, respectively, and stay in
this phase as a gas and liquid, respectively. Moreover, further
knowledge was derived about the length of starting and measu-
ring sections. Good results have been Tikewise obtained with

the multiple beam y-absorption density measuring system, which
started operation in the fourth quarter of the year, so that it
is possible now to determine the mass flow directly from the ve-
locities of the two phase and from the density of the two-phase

mixture,

Plans for the Near Future

The tests will continue in the "Joint Test Rig for Testing and
Calibrating of Different Two-phase Mass Flow Measurement Tech-
niques" (PNS 4215) and for the HDR blowdown experiments.
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4215 Joint Test Rig for Tests and Calibration of Different Methods of Two-

Phase Mass Flow Measurement

(J. Reimann - IRB)

Work Completed and Essential Results

'

Two groups of measuring methods have been extensively tested. The first group

is sponsored by the BMFT:

~ Two pairs of free field turbine meters and drag discs together with a 2 beam
densitometer (RS 109, Euratom Ispra).

- Temperature noise signal correlation (RS 135, IKT-Technische Universitit
Berlin).

- Radiotracer technique (PNS 4214, RS 146, KfK-LIT).

- Dragbody (RS 147,Battelle Frankfurt).

All these measuring systems (exept RS 147) were tested simultaneously in the
horizontal test section (50 mm diameter) at steady-state steam—water flow.
Mass flow rate and quality have been varied at pressures of lo, 25, 50 and
loo bars. About llo different test points (incl. single phase points) were

performed.

The second group of techniques was sponsored by the US NRC and developed by

the INEL (Idaho) to be utilized in the LOFT- and Secmiscale-experiments. The
instrumentation, drag disc, turbine, ¥-densitometer, is similar in principle
for both LOFT and Semiscale, however, the mechanical design of some transducers
is significantly different. The data reduction techniques are essentially the

same,

The experiments included both steady-state air-water and steam-water flow.

Approximately 240 test points were performed.

Plans for the Near Future

~ Evaluation and documentation of the data.
- Continuing tests with the LOFT instrumentations.

~ Additional tests of the techniques sponsored by the BMFT.
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4220 Dynamic Load of Pressure Vessel Internals in LWR Loss-of-"
Coolant Accidents

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

( H.Beutel, G.Grbtzbach, R.Krieg, A.Ludwig, H.Mdsinger,

W.0lbrich, H.Schnauder, U,Schumann, IRE )

Work Completed

The finished core barrel had been measured and intolerable deviations
were found. Proposals have been made the overcome these problems.
Details were fixed for the natural convection test which is planed
for verification of the stability of the temperature distribution
prior to blowdown initiation. The code TURBIT2 was used to study

the turbulent decay of radial temperature variations in the down-
comer, Hydraulic jacks in order to generate the initial defor-
mations for the snap-back-tests of the HDR-core barrel are going

to be manufactured. The incompressible FLUX code version was applied
for snap-back and oscillation test analysis. The 3D code FLUX and
the 2D code STRUYA were applied to blowdown transients. Both codes
are still under development.

Essential Results

Radial temperature variations in the downcomer prior to blowdown

will be reduced to 25 % by turbulent natural convection.

Plans for the Near Future

Snap-back test and oscillation tests will give significant measure-
ments to indicate the effect of fluid-structure coupling. Oscillatory
tests would be preferrable for determining the damping characteristies.

Details for the mounting procedure of the core barrel have to be worked
out. The natural convection test is to be carried out and analysed.

The hydraulic jacks for the snap-back tests will be mounted.Predictive
calculations for HDR-blowdown tests will be documented.
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4222 Experimental Data Acquisition and Processing of the
Dynamic Behaviour of the Pressure Vessel Test Internals
in the HDR-Blowdown-Experiments

( K.D. Appelt, S, Eberle, J. Kadlec, G. Lang, A. Miiller,
P. Philipp, IRE )

Work Completed

Four types of displacement transducersand two accelerator transducers were
studied in the IRE autoclave test facility under thermohydraulic conditions
similar to those of LWR Blowdown. Other subjects of investigations
included the acceleration behaviour of the transducers (in this case of
displacements transducers) and, above all, the frequency response. The
signal, interference and error behaviour of each of these transducers was
determined., Parallel with these activities the corresponding testing methods
and computer programs (for use on the process computer and TDA 33 analyzer
employed) were elaborated to allow acquisition and evaluation of experimental

data.

The supervision of development work for a high-temperature induction type
pressure transducer was assumed as a new task; the first prototypes were

already delivered to IRE, Preliminary investigations have started.

A proposal was worked out to realize modal investigations on the HDR core
barrel so as to obtain information about the vibrational behaviour of the

core barrel mock=up.

Essential Results

In the central investigations relating to the induction type displacement
transducers one single transducer type survived all the thermohydraulic

and mechanical-dynamic tests and showed at the same time an error behaviour
which shows suitable for the planned tests. The rest of prototype trans-
ducers did not qualify and were returned to the manufacturers for modi-
fication. The causes of errors were: non-reproducible behaviour due to
irreversible changes of insulation by resistance due to thermal stresses

and high noise levels during accelerations of the transducer housing.

The investigations into the acceleration transducers had to be discontinued
since defects occurred at the transducers (loss of insulating resistance);

new prototypes have been ordered.
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The initial investigations into the induction type high-temperatur, pressure,
and differential pressure transducers do not yet allow statements to be made

about the suitability of such transducers.

Plans for the Near Future

Investigations into modified and new prototype displacement transducers and
acceleration transducers will be continued and terminated, respectively, with
the aim of qualification so as to order as soon as possible the best suited
transducers with the manufacturers. The same applies for the high-temperature,
pressure, and differential pressure transducers; in this case, however, it is
rather certain that several modifications will have to be performed in the

course of investigations.

The anticipated high-temperature strain gauges will be examined mainly at
MPA of Stuttgart University; a final test on the dynamical behaviour will

be made at IRE,

4223 Development and Verification of Coupled Fluid-Structural
Dynamic Codes for Stress Analysis of Reactor Vessel In-

ternals under Blowdown Loading.

Bechler, Beutel, Enderle, Hailfinger, Katz, Krieg, Ludwig,
M&singer, Olbrich, Schlechtendahl, Schumann, Stdlting

Work Completed

The twodimensional non equilibrium two-phase flow code has gone
into production. The system code FLUST was successfuily used to
compute blowdown phenomena in downcomer, nozzle and free outflow
jet by coupling 2D models. The 3D code FLUX and 2D code STRUYA
(both coupled with the CYLDY2 shell model) were successfully
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applied for blowdown calculation. With FLUX also the snap-back
test and blowdown in a DWR was analysed. In order to clear some
discrepancies between different shell models for the core barrel
work was continued on the code CYLDY3, which is based essentially
on analytical integration of Flugges' shell equations. The develop-
ment of the fluid dynamic code SINGT which is based on an advanced
singularity method and applicable to a broad claés of highly tran-
sient, incompressible 3D-problems with negligible viscosity has
been completed. Using the code SING1 the equation for the shells
which surround the fluid could be modified in order to account for
the dynamic fluid structural coupling. (code SING-S).

The test section and density measurement equipment of the two-
phase flow test have gone into production. A detailed concept for
blowdown-type laboratory experiments in addition to the full scale
HDR experiments has been worked out. The laboratory experiments
will especially be used to study the effect of the core structure
in case of a blowdown.

Essential results

- In the DRIX-2D code significant improvements were achieved in the
highly transient phase by replacing the drift phase approximation
by a 6-equation model.

- A new equation of state which is valid for water and steam in
all practical states led to successful simulation of the free
jet stream from the blowdown nozzle with FLUST,

- FLUX application with a non damping numerical integration scheme
has proven that coupled analysis of blowdown deformation of the
core barrel is a prerequisite to get meaningful results at high
frequencies.,

- Fluid/structural coupling was successfully achieved with both
FLUX and STRUYA codes.

- The fluid dynamic code SING1 which has been designd for any given
3D problem with highly transient flow was successfully applied
to problems of the pressure suppression system of a boiling water
reactor
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- First applications of the coupled fluid-shell dynamics code SING-S
showd a tremendous decreaseof eigenfrequencies in comparison to
shell dynamics without coupling.

Plans for the next future

- The codes FLUX (incompressible version), STRUYA and SING-S will
be documented,

- Code development will continue: mainly improvements for FLUX,
STRUYA, DRIX-2D; integration of DRIX-2D in FLUST; test of CYLDY3.

- Application of SING-S to problems concerning the pressure suppre-
sion systeém of a boiling water reactor.

- Detail study of the TRAC code
- Performance of the two phase flow tests ("nozzle tests'")

- Performance of different laboratory experiments.

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:

For the first bundle experiments in PNS 4238 with rod simulators a para-
meter study was performed. These results support the definition of the
various experiments planned. For the calculations different heat transfer
parameters were varied (heat transfer coefficient into the coolant, emmi-
sivity coefficients in the gap, gap width). Additionally the rod behaviour

during reflood phase was simulated.
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SSYST was applied to TREAT experiments and the results were compared with
FRAPT4,

Comparative calculations between SATURN-L and FRAP-S as well as between
CARO-D and FRAP-S were performed.

The data base for Zry-cladding deformation performance was extended by
trensile and creep tests, From those data of l—D—experimenté a first model

was deduced for cladding creep rates for 870 K € T < 1200 K.

For the statistical analysis of rod behaviour modules were written for the

following purposes:

- generating of input data vectors for the statistical variables in RELAP
respectively SSYST;

- evaluating of a response surface by a linear regression analysis to find
an interpolation function;

- evaluating the interpolation function with MC to find the pdf of e.g.

peak cladding temperature.

For a hot rod a "master input" was set up,

At some computer codes improvements have been made. COBRA IIIL C extended
steam tables were implemented to be able to calculate bundle experiments
for which superheated steam is to be expected. The modules FRAPDR and
FRASSY were tested and improved. |

Different SSYST-modules were improved. A second version of the module
ZIRKOX was written which calculates the reaction heat of Zry-oxidation,
generation of H2’ volume increase of cladding due to oxidation, and the
limitation of oxidation rate due to oxidation in preceeding axial levels.,
By an improved numerical representation of vapour and liquid in the mo-
mentum equations of module ZETHYF a better description of the two phase
flow was achieved. To calculate the space dependent pressure within the

gap a new set of equations was derived.

In connection with the development of SSYST a proposal was made how to

evaluate the amount of damage on fuel rods in a reactor core after a LOCA.
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-Essential Results

The variation of some heat transfer parameters for the rod analysis showed
a strong dependence of clad temperature from gap width, a low dependence
from emmisivities in the gap and an extreme dependence of deformation be-

haviour from clad temperature.

SSYST calculations for a TREAT experiment and a comparison to FRAP-T4
showed a good agreement of cladding temperature during the heat up phase.
The influence of limited steam rate for oxidation and the rupture time

(about 30 sec.) were well simulated,

Comparative calculations for SATURN-L and FRAP-S showed a good agreement
for the centerline temperatures., For the heat transfer in the gap diffe-
rences were detected, which vanished with small gaps. For contact pressure
especially for high rod power again differences were found.

Comparative calculations for CARO-D and FRAP-S showed a good agreement for

rod powers typical for LWR's.

For unrealistic high rod powers, differences in the models for gap conduc~-

tance and fission gas release led to quite different results.

The improved module ZIRKOX allows a realistic calculation of the
influence of limitation of steam available for cladding oxidation on
cladding temperature and cladding radius, The calculated values are in

good agreement with the experiment.,

The evaluation of the data in the Zry data base gives the following re-

sults: , 7

- the onset of plastic creep can be calculated with a Norton type rela-
tion where the coefficients are a function of temperature;

- in some temperature ranges strains up to 3o 7 respectively 70 7% could
be verified;

~ the presence of oxigen during deformation increases rupture strain for
870 K < T < lo70 K and reduces rupture strains for higher tempera-

tures.,

Test calculations using the regression module in SSYST showed that pro-

blems with up to 20 variables could be handled in a satisfactory manner.
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Plans for the Near Future:

SSYST will be improved continuously, the linking of a suitable steady
state code will be done. Comparative calculations for different codes

will be performed,

2 D and 3 D heat transfer calculations will be done to get an idea on
questions like propagation of failure and feed back of deformation on

coolability,
A data base for burst data to find a burst criteria will be initiated.

Calculations to generate a response surface for maximum strain of a

cladding dependant of its statistical parameters will be performed.

: 2 . . .
4234 Decay Heat Measurement of 35U in the Time Period from

10 to 1000 seconds

(K. Baumung, INR)

Work Completed and Essential Results

During the report period, the experimental facility was installed

at the FR2 reactor. A delay was caused by the fact, that the
supplying with water for the cooling loop of the pneumatic trans-
fer system as well as discharge of exhaust gas into the halogene-
ventilation system of the reactor could not be performed as planned
before. Therefore a cooling system was provided and tested and the
efficiency of special halogene filters belonging to the experimental
facility was verified. Now the apparatus is assembled and first

cold tests have been performed.

Plans for the Near Future

After the completion of the cold tests, the irradiation experiments

will start.



- 79 -

4235.1 Material Behavior of Zircaloy-4 under Transient.Conditions

(M. Bogek, C. Petersen, H, Schneider, W. Schweiger, B. Seith
and K. Dindorf)

Work completed

1))

2)

3)

4)

Comparison of the temperature dependence of the stresgexponent n (from
. . n . . ’ .
the rate equation € = A(T)o ) determined under different experimental

conditions,

Comparison of the temperature dependence of Q (from the rate equation

A(T) = Abe—Q/kT) determined under different experimental conditions.

The analysis of tensile creep curves.

Examination of the crackmorphology of ZrO,-layers.

Essential results

1))

The n-values were determined in two ways.

a) From stress-strain curves: plotting log ¢ vers. log €, (00 9 is
H

. 0,2
the 0,2 7 proof stress and éo is the engineering strain rate) these

are called néd—values.

b) From creep tests (constant load): plotting log o vers. log € in
(o is the true stress for émin (o is the true stress for & corres-
ponding to the minimum creep rate € ., ). These are called n: -

min €min
values.

The dependencies néo(T) and némin(T) are compared for de-
formation in vacuum (pressure p < 10 nbar) and air (or less good vacu-

um p > 10 nbar) resp..

For tests performed in vacuum (p < 10 nbar) the némin—values between
600 and 800°C are less dependent on temperature than the néo-values
(6,5 - 5,5). In the two phase region both the values decrease (2,5).
Moreover the néo-values decrease in the a-phase region too. However in

the B-phase region néo—values remain constant (3,0).

For tests in air atmosphere néo(T) is rather complex due to an apparent

stress dependence (which was not observed in vacuum tests). Up to mnow
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3)
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there are only fiew results from tests in less good vacuum (p > 10 nbar)
which indicate that némin(T) has a maximum at 700°C.

The Q-values were determined in two ways.

a) From plots: log éo vers, ]/T for o = const. (so called Q00 9™
’ ’

0,2
value).
b) From plots: log émin vers., ]/T for o = const.

(so called Qg -value).

For tests performed in vacuum (p ¢ 10 nbar) between 600 and 800°C both
the values are independent upon temperature (3.5 x 102 kJ/mol). In the
two phase region irrespective upon test atmosphere the Q-values become
temperature dependent in a complex manner. In the a—-phase region the

Q-values from tests in air are 0.8 x Q-value measured in vacuum., Bet-
ween 1000 and 1100°C the Q-values for vacuum are independent upon tem-—

perature (1.5 x 102 kJ/mol).

The examinations mentioned sub 1) and sub 2) serve above all as a data

bank for model calculations of cladding deformation.

For the development of a constitutive equation for plastic flow we
need information about the work hardening as well as the recovery be-
havior of Zircaloy. Therefore tensile creep experiments at constant
load wetre conducted in vacuum between 600 and 1100°C. From the analysis

of creep curves it follows that:

a) in general the curves (in a plot log € vers. e€) consist from two
regions. The first creep stage is immediately followed by the
accelerated creep stage. 3-stage creep curves (with a linear inter-
mediate region) were observed only exceptionally. Three different
types of initial creep appeared. Normal~transient creep (decrea-
sing €), anomalous transient creep (increasing €) and occasionally

(as an intermediate type) a stage with € = const.

b) The tendency for anomalous creep increases with increasing temperatyye
and load., Thus anomalous creep Was Predominatly observed in the o/ 8=
and B-phase region resp. (no network hardening during the whole course

of deformation).
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c) Applying the stability criterion for a tensile test:
if dlne/de < | then deformation is stable to the creep curves obtai-
ned, it follows, that the deformation is stable (no necking occurs)

only under conditions of normal transient creep.

4) A method was developed for the investigation of the crack-morphologie

during a tensile test on ZrO,/Zry specimens. Measurements of crack den-
sity and crack width on preoxidized samples as a function of temperature,

strain and strain rate are on the way. At 400°C blistering of the ZrOjp-

layer occurs after low plastic strain (1-2 Z). Whereas at 800°C the
layer adheres to the metal up to the failure of the specimen (strain
> 50 2).

Plans for the near future

To close ISO-tensile creep test in vacuum (p < 10 mbar).

To start with temperature transient tensile creep test in vacuum,

Examinations of the single-fibre composite will continue.

ISO0-burst tests on short Zry cladding specimens (with continous strain

measurement) will continue.

4235,2 Investigation of the High Temperature Steam Oxidation of
Zirkaloy 4 Cladding Tubes
(S. Leistikow, IMF II)

Work Completed and Essential Results

Final isothermal and temperature-transient testing., Further post-test
evaluation and documentation. Isothermal/isobaric creep~rupture testing
of capsules in argon and steam (unoxidized and preoxidized condition).
Temperature-transient/isobaric testing in steam according to LOCA-trans-

ients.

Post-test evaluation of Zircaloy 4 specimens, oxidized in steam at tempe-

raturesbetween 700 and IOOOOC, showed that not only oxygen take-up but
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.also the different layer thicknesses can approximately be calculated on
the basis of parabolic rate laws which were established recently for the

range of high temperature (1000-1300°C).

Accidental oxidation of nearly equally preoxidized (400-800°C) tube speci-
mens showed to be more dependent on maximum temperature of the following
LOCA exposure than on temperature of preoxidation (oxide structure).

At 1200°C there was mno protection by performed scales, at 1000° and 1100°C
however, a considerable reduction of accidental oxygen consumption, hydro-

gen release, and heat generation was observed.

The isothermal/isobaric creep-rupture tests of one-sided closed Zircaloy 4
capsule 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
strengthening and ductility reducing effect of steam oxidation on Zirca-
loy 4. These effects could be recognized the earlier the higher the test
temperature yas chosen. This effect was found to be strongly increased

when preoxidized (2 hrs, 800°C) capsules were tested at 900-1300°C.

First temperature-transient/isobaric creep-rupture experiments were per-
formed in steam under inductive heating. First of all, a good agreement

was found when isothermal/isobaric experiments were performed and compared
to the results of our creep-rupture tests in the resistance heated furnace
system. The following experiments were performed by specimen exposure to
LOCA similar time-at-temperature conditions (950/750/800—13000C).
Burst-pressures and max. circumferential elongations were measured over the
whole range of temperatures. All specimens, being pressurized higher than

15-19 at, ruptured already after having reached the blowdown peak (950°C) .

Plans for the Near Future

Creep-rupture testing at temperatures < 900°cC. Cooperation in construction
of facility for burst testing of fuel rod simulators (FABIOLA). Post-test

evaluation of fuel rods and bundles.
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4235.3 Studies ofvthe Influence ¢f'Qxide:Fue1 and EissiOn Prodicts on

the Mechanical Properties of Zry-Cladding Tubes under Transient

"LWR=Conditions
(P. Hofmann, IMF I)

Work Performed

-~ Isothermal, isobaric experiments with as-received Zry cladding tubes
in order to study the stress corrosion cracking behavior with respect

to elemental iodine.

- Preliminary investigations into the influence exerted by the oxygen
potential of UO2 and by thin oxide layers present on the cladding tube
inner surface on the stress corrosion cracking behavior of Zry-4 with

respect to iodine.

- Continuance of UOZ/Zry reaction experiments under PCM conditions.
Experiments for determination of the initial U02/Zry phase boundary

after reaction annealings.

- Investigations of UO2 and Zry based on analytical chemistry. Quanti-
tative determination of oxygen distribution across the Zry-4 cladding

tube section.

Results Obtained

— The creep rupture tests on the stress corrosion cracking behavior of
Zry cladding tubes with respect to iodine show that for all tempera-
tures (700 = IOOOOC) and endurance times (<10 min) the time until
burst is markedly shorter for specimens containing iodine as compared
with specimens free from iodine. However, with the endurance times
getting longer (>10 min) and inner pressures and cladding tube
tangential stresses, respectively, decreasing accordingly the in-
fluence of iodine on the time until rupture becomes clearly smaller.
As to burst strains, the results already obtained from transient
experiments are confirmed; below 900°C the burst strains of tubular
specimens containing iodine are markedly lower than that of compari-

son specimens without iodine.

- First experiments with Zry-4 cladding tube specimens either subjected

to preliminary inner oxidation (Zr02—1ayer £25 ym) or filled with UO
powder (0/U = 2,03) show, espec. at temperatures Z900°C, a distinctly
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higher strength due to the uptake of oxygen, as compared with ref-
erence specimens. This means that, compared with the tubular specimens
only filled with argon and not subjected to preliminary oxidationm,

the endurance times of the said tubular specimens are substantially
longer. However, in the presence of iodine, the influence exerted by
oxygen strongly decreases, i.e. the endurance 1iyes of cladding tubes

are again greatly reduced by stress corrosion cracking.

In the presence of iodine the burst strain of the Zry cladding tubes

gets smaller below 900°C for UO % bearing specimens as compared to

specimens free from iodine, andzgreater at temperatures >900°C.

—- Independent of the temperature investigated the UOZ/Zry reaction
experiments carried out between 1000 and 1500°C are always character-
ized by the same phase formation. Starting from UO2 first o-Zr(0) is
formed which still contains some a-uranium; subsequently, a (U,Zr)
alloy is formed and, finally, pure 0~Zr(0) in the cladding material.
The oxygen content in the different phases was evaluated quantita-

tively by means of Auger-Electron-Spectroscopy (AES).

Experiments with tungsten markers (sheets, wires) provided between
U0, and Zry for the determination of the initial U02/Zry phase
boundary after reaction annealings have shown that the o-Zr(0) phase
adjacent to U0, penetrates into U0, as a result of Zry reacting with
U02. The initial UOZ—Zry phase boundary lies within the range of

the (U,Zr) alloy following the a-Zr(0) phase.

- Investigations based on analytical chemistry (AES) of the inner
cladding tube surface of UO2 containing Zry tube specimens show
that much oxygen is absorbed by the cladding tube surface (up to
about 25 wt.%). Besides on the 0/U ratio, the temperature, and the
time until burst, the maximum oxygen content depends heavily on the

fuel surface.

Plans for Future Work

- Continuance of isothermal and transient tests on stress corrosion
cracking of Zry cladding tubes due to iodine and other volatile

fission products. Determination of the critical iodine concentration.
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- Influence of UO2 and of thin oxide layers on the inner cladding tube

surface on the critical iodine concentration with regard to SCC.
- Stress corrosion cracking experiments on pre-cracked Zry cladding

tubes (sharp edges, cracks due to fatigue).

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

of the mechanisms leading to cladding tube failure.

- Post-irradiation examination of irradiated fuel rods belonging to

PNS task 4237.

—U02/Zry reaction experiments under PCM conditions. Influence of

simulated fission products on the UOZ/Zry‘reaction kinetics.

~ Investigations of UO, and Zry based on analytical chemistry.

2

4235.4 Burst—tests of Zircaloy Cladding Tubes under Mechanical and
Chemical Load
( S. Leistikow, L. Schmidt, IMF )

Work Completed

The design and specification of the steam supply unit and the necessary
control and power supply devices were terminated., The main components were
ordered and the construction of the test section was started. The extension
of the available data processing device for on-line measurements was nearly
finished. Pretesting of temperature measurement - using special pyrometers -
was performed in the range of 500-800°C, For that, a preliminary test
facility was built in which also tests for design purposes of electrical

heaters will be performed.
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Essential Results

With the aid of the above mentioned action it could be assured that in
addition to the LOCA transient tests under high thermal load also those

under "

normal " conditions can be performéd. The pretests of temperature
measurement showed that under the given LOCA conditions the, accuracy of
the pyrometers is equal to those of thermocouples incase that an uniform

stable surface oxide layer was preformed in steam,

Plans the Near Future

Supply of all necessary components and start of facility construction,
Pretests of prototype heaters. Specification and order of an X-ray

cinematographic device for continious measurement of tube expansion.

4236 Investigation of the Fuel-Rod-Behavior during the Blowdown-Phase of a
Loss~of-Coolant-Accident

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

Work Completed

After the difficulties encountered in commissioning the electronic data re-
cording system and the interface for the computer controlled development of
blowdown had been overcome, test operation started at the end of the .first

half-year.

Also the special measurement techniques-allowing pyrometric measurement of
the cladding tube temperature during the transient and, above all, the true-
mass-flowmeter (TMFM) for direct measurement of the transient two-phase mass

flow had been developed so as to be ready for operation under blowdown con-

ditions.
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The computer program intended for evaluation was completed and tested. Addi-
tional programs were set up for data conversion and graphical representation
of the measured values, The first blowdown tests were evaluated to the ex-

tent possible,

Essential Results

In the first 12 computer controlled tests a valve actuating program was ite-
rated to simulate a 2F rupture in the cold line between the pump and the
reactor pressure vessel, In these tests the fuel-rod-simulator containing
Al,0, annular pellets proved to be fully performing. Fuel-rod powers exceed-

273
ing 700 W/cm were managed without difficulties.

The results measured in these tests show that the plant and control concept
chosen allows to set specified reactor typical test conditions in the test
section. The pressure and cladding tube temperatures transients were statis-

factorily adapted to the reference plots,

Plans for the Near Future

The test rod for measurement of heat transfer coefficients will be completed
and put in operation. Parallel with test operation the development of the

simulating fuel rod containing 'l‘hO2 pellets will be continued. In addition

to the evaluation of current tests theoretical work will concentrate on

the elaboration of control programs for different break-parameters.

4237 Investigations on Fuel Rod Behaviour in the Second Heatup Phase
of a LOCA; In-pile Tests with Single Rods in the DK Loop of the
FR2 Reactor
(B. Répple, E, Karb, RBT-IT)

Work Completed

A BSS test series (BSS 07) was run in order to check BSS design and loop
hardware modifications, and to narrow down the scatter band of the tem-

perature correction values,
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The devices for assembling and instrumenting preirradiated
nuclear test rods were completed, and, after extensive testing,
successfully wused with five F rods (burnup 20.000 MWd/tU).

The transient tests with these rods were run according to
schedule.

During BSS 07 experiments multiple test runs were made with the
steam bypass. The resulting transient temperature histories
were compared to those calculated by IKE, Stuttgart, and to
histories measured when no bypass was used.

Preirradiation of two rigs with 6 rods each was continued to-
wards a target burnup of 35.000 MWd/tU.

Out of a total of 14 rods transferred to the Hot Cells 8 rods
were examined nondestructively; preparations were made for
metallografic examination.

Comparative calculations using data of BSS 05 tests were con-

tinued at IKE and documented in quarterly reports.

Essential Results

The new steam mixer design was adopted after successful testing;
it was used with the F tests.

The cladding temperature correction value of 75 K at 50 W/cm
linear rod power rate (electrical) has been confirmed. The
maximum deviation from this value amounted to + 15 K as com-

pared to the + 35 K used up to now.

With three 0,5-mm TC's embedded in grooves at the same axial
position of the rod the circumferential cladding temperature
variation at the undeformed simulator was determined to be less
than 10 K.

Burst temperatures and burst pressures as well as the histories
of cladding temperature and internal pressure méasured during
the tests with preirradiated rods did not show any significant
differences to the results obtained with fresh fuel rods. The

fuel pellets, already cracked during preirradiation, disinte-
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grated during transient tests within those rod sections where
major clad lifting or ballooning occured.

A modification of the ‘gap heat transfer model in the WALHYD-2D

code (IKE) resulted in an improved agreement between calculated

and measured clad temperature histories of the BSS 05 tests.

Plans for the Near Future (January - June 1978)

Another BSS experiment will be performed to test a modified
TC attachment method with direct welding of the platinum sleeve.

Assembling and instrumenting of 5 rods preirradiated to a burnup
of 35.000 MWd/t-U and transient tests with these samples are

are planned.

Preirradiation of the second rig towards its target burnup

of 35.000 MWd/tU will be continued.

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

The experimental program is carried out in a number of consecutive series
of experiments starting from single rod experiments in a steam atmosphere
and finishing with bundle flooding experiments of bundle assemblies in-
cluding at least 5x5 rods.,

All experiments are accompanied by basic experiments on separate effects

and by theoretical studies.
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Essential Results

The single rod experiments conducted on shortened fuel rod simulators

in a steam atmosphere were based on temperature transients of the type

computed for a double ended cold leg break. The temperature curves were

simulated by means of power control. One typical characteristic of the

series of experiments was the balancing out of azimuthal differential

temperatures on the cladding at 300°C and 600°C, respectively, before

the initiation of heating.

The first bundle experiment carried out under these experimental conditions

furnished the following results and trends:

The generation of typical cladding tube deformations is decisively influ-

enced by the correct simulation of the following parameters as a function

of time and positiom:

. the amount of heat generated inside the fuel rod simulator and heat’
transport over the gap to the cladding;

. the external cooling conditions in the different phases of a loss=-of-

coolant accident.

The changing gap-greatly influences the development of the cladding tube
temperature throughout the flooding phase.

Pronounced lifting of the cladding leads to earlier quenching, less pro-

nounced lifting to later quenching.

Under the experimental conditions chosen, only 2 out of the 9 zircaloy

claddings maintained under internal pressures of 70 bar were ruptured.

The asymmetrical shape of deformation of the ruptured cladding tubes
seems to indicate major azimuthal differential temperatures at the rupture

point, which lead to the low rupture strains of 25 and 31 %, respectively.

The maximum hoop strains of the unruptured cladding tubes wére between 8

and 32 7.

Because of increased local cooling activity, the spacers prevent major

strains in the area of the spacers.

In the bundle experiment described above the maximum of the strains was
shifted between the spacers in the direction of the flow towards the next

spacer.
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- The cladding tube deformations generated under the set boundary con-
ditions of the experiment indicated a pattern of hardly disturbed
cooling channel geometries in rod bundles and did not show a negative

impact on the cooliﬁgcapability.

Plans for the Near Future

Further single rod experiments to be applied to equations of state for

plastic deformation of zircaloy in r-geometry.

Studies of the influence of anisotropy effects and of bowing of

zircaloy cladding tubes in the o-phase.

Further bundle experiments with later omset of flooding and higher rod

power, respectively.

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

Work Completed

Tests have been performed with the 5 rod row using grid plates as blockage
simulators. To complete this step, rods with sleeve blockages have been
prepared. In preparation of the tests with 25 rod bundle heater rods and test
section have been ordered.

The evaluation of the tests performed was continued and the heat transfer
analysis code éompleted.

A method has been developed which allows a good simulation of a fuel rod
independently of the heater rod design. Thiis can be achieved byﬁusing an

one-line-computer,
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Essential Results

The results obtained up to now by tests with a five rod row and plate blockages
allow the following preliminary conclusion in comparing tests with the same
subchannel mass flow:

Upstream of the blockage the heat transfer is unchanged compared with the
unblocked case.

Downstream of the blockage the heat transfer is improved. Decreasing improve-
ment was observed with increasing distance downstream of the blockage.

At lower flooding rates or lower system pressure the heat transfer decreases

in general.

The evaluation of the simulation quality has shown that the used heater rods

simulate the fuel rods well during the reflood phase.

Plans for the Near Future

Two main problems are investigated with the next experiments:

- Influence of the shape of the blockage on pressure drop and local heat

transfer, to be investigated in the 5-rod row and the 25-rod bundle, all

coolant channels partly blocked.

- Influence of the flow distribution on the local heat transfer in bundles

with some partly blocked coolant channels surrounded by an undisturbed rod

geometry.
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4240 Core Meltdown of LWR
4241 Experimental Investigations of the Meltdown Phase of U02—Zircaloy

Fuel Rods under Conditions of Failure of Emergency Core Cooling
(S. Hagen, RBT/IT)

Work Completed

In the second half of 1977 we have done bundle experiments in steam. The
central rod of these bundles consisted of solid pellets. The earlier used
arrangement of bundle experiments consisted of two circular rows of reflector
rods and the central rod of solid pellets. Only temperatures of 1700°C could
be reached due to the electric power available. We therefore had to build an
reflector with less radiation losses. We have used fiber ceramic. The inmer
cylinder consists of 2,5 cm ZrOz-fibers and the outer cylinder of 5 cm Alu-
mina-Silica~-fibers. This enables temperatures of more than ZOOOOC at the
central rod in steam atmosphere. The thermo—shock resistance of these

reflectors is sufficiently high.

Inside the ceramic fiber reflector we have done experiments with different

heating rates, with rods of various length and with and without spacers.

Essential Results

The fuel rod simulators with solid pellets, heated in the center of the
bundle up to 21000C, confirm that the attack of Zircaloy on the UO2 in
the case of solid pellets is the same as for ringpellets of a rod with a
central tungsten heater. Comparing the penetration of the melt for a solid
pellet rod and a ring pellet rod, standing side by side in the same bundle,
one gets the larger penetration for the ring pellet. This is according to
aspectance, for having the same temperatures at the outside of the rods,
the temperature is increasing towards the inside of a ring pellet., Thus

the general higher temperature enables a higher diffusion of Zircaloy into

the U02—pe11et.
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Concerning the stability of the solid pellet rods the following was found:
For all heating rates (0,25 - 4°C/sec) in the shorter bundles (30 cm) as
well as in the longer bundles (50 cm) the solid pellet rod remained as an
intact column during heat up. For the shorter bundle the central solid rod
stayed intact also during the cooling, in contrary to the longer rods,

which were broken down at the end of this period.

During bundle experiments using spacers the break through of the melt took
place in the region of the spacers. in all cases, even if we have the pro-
tection by an oxidic layer of the can against the attack of the spacer

material. This shows, that the region of the spacer is the weakest part of

the rod.

Concerning the refreezing behaviour the experiments confirm the tendency

of the melt to solidify between the rods. This tendency becomes stronger

the more the rods are oxidized.

In the experiments with the longer rods we observed the formation of a lump
of molten material between the rods at tﬁe lower end of the hot region with~-

out dropping down of remarkable amounts of melt.

Plans for the Near Future.

In the next reporting period the bundle experiments are continued. In
particular we want to see the influence of the conditions in the emergency
core cooling region on the beginning of core melting. We have planned

experiments with ballooned cans.
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4243 Experiments on Determination and Limitation of Fission and

Activation Product Release during Core Meltdown

(H. Albrecht, - IRCH)

Work Completed

Experiments with 30 g of inactive Corium to investigate the melt behavior
during induction heating in a THO2 crucible and to measure the release=~
fractions of the main components of the melt (Fe, Cr, Mn, Ni, Zr, U) as a

function of temperature, atmosphere, and pressure.

Experiments with 3o g of Corium containing activated steel and Zircaloy
for preparation of tests with active Fissium and to measure release-frac-
tions of those elements which can not be analyzed precisely in the tests

with inactive Corium (e.g. Sn, Zr).

Release experiments with masses of 30 g - 3 kg Corium containing slightly
active Fissium with simulated burn-up in the range of lo.00o = 50.000 MWd/t};
same parameters as mentioned above.

Release experiments with Fissium=-Corium and additions of Ca0, SiOz, con-

crete, and other materials.,

Essential Results

The release-fractions of the elements Cs, Se, Te, Cd, Mo, and Sb as a fune-
tion of temperature form curves which were gained from 2 melting tests with
16 g steel, 3 g Zircaloy and lo g Fissium in air (1.5 bar). More than 70 7

of the released activity was found on the membrane filters in a distance of
about 1 m from the melting crucible. In previous experiments, the elements
Fe, Cr, Co, Zr, and U were found to deposit predominately on the glass vessel
directly above the crucible. That means that in the course of a core melt
accident only a small fraction of the released low volatile species will be
transported over longer distances from the melt - an aspect which is especi-

ally important for Pu and the othertransuranium elements.
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The size distribution of the aerosols was found to be trimodal with
maxima of 0.17 pym, 0.30 pm and 0.73 pm. The structure of the particles
of the first and third maximum was compact, and their shape was nearly
spherical. The particleé of the middle maximum, however, had a compli-
cated structure., They were generated by a coagulation process following
the primary condensation.

The X-ray microanalysis gave the qualitative result: that, in spite of
the different geometric forms, the particles of all three maxima con-

tained all main elements of the corium melt: Fe, Cr, Mn, Ni, and U,

Plans for the Near Future

The most important work to be done in.the near future will be

- additional release experiments with a broader spectrum of fission
products and variation of the parameters atmosphere, heating velocity,
maximum temperature

- experiments with larger melt masses including also concrete.

4244  Constitution and Reaction Behaviour of LWR Materials

at Core Melting Conditions

(. Holleck, A. Skokan, IMF I)

Work Completed

- Experimental tests at definite conditions were conducted to check the

loss by vaporization of core components of a corium E melt.

- TFurther investigations were performed on the partition of the fission

products in the melt as a function of the degree of oxidation.

- Crucible melting experiments were done to investigate the reaction
behaviour within the complex system consisting of core melt, fission

products and concrete.
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Samples from thermite melt poured into concrete crucibles (large
scale/v 100 kg melt) were examined after cooling and cutting the cru-

cibles.

Essential Results

The melting point of corium E is higher than it was assumed till now.
At a temperature of 3000 K the loss of weight by vaporization after
5 minutes is v 2 Z, after 10 minutes ~ 4 7. These values are much lower

than reported earlier.

The sequence of the oxidation of the fission products and core components
could sligtly change as a result of reactions within the core melt. Fe

is at least partially oxidized previous to Mo because it is combined with
Cr in the melt, whereas the oxidation of Mo in metallic solution is

retarded as a result of its affinity for the Pt-metals.

Experiments in the complex system consisting of core melt, fission pro-
ducts and concrete have supported the findings obtained in the partial
systems, Additional knowledge was obtained about the behaviour of the

fission products during the solidification of the oxide melt. Depending

on the type of concrete aggregates used either a homogeneous
partition of the f.p. in the glass (silicate aggregates) or
a heterogeneous partition to different crystalline phases

containing U and Zr (limestone aggregates) was observed.

The examination of thermite test materials has shown that the
oxide thermite melt has taken up considerable amounts of MgO
from the lining material of the boiler in which it was ignited.
By the oxidation of the metallic melt in the concrete crucible
essentially Cr~oxide, just a little Fe-oxide, but no Ni-oxide
was produced. The oxide thermite melt has taken up about ~ 17 7

to 45 % crucible materials (molten concrete),
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Plans for the near future

- Investigations concerning the vaporization behaviour of core
components and fission products in melts which do or do not
contain concrete; the parameters are: chemical composition,

degree of oxidation, temperature.

- Reaction experiments with corium and concrete in oxidizing

atmosphere.

- Further examinations of specimens taken from large-scale melt

tests with concrete crucibles (v 100 kg of melt).

4246 Experiments on the Interaction between Steel Melts and

Concrete.

Concrete Crucible Tests with Thermite Melts

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

Work Completed

Work was performed on the evaluation of the thermite tests and the results

were summarized in a final report.

Also investigations were continued into the technical feasibility of tests

involving large melts.
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Essential Results

Evaluation of Concrete Crucible Tests with Thermite Melts

The asbestos~cement tubes did not rupture in any of the tests. By contrast,
the concrete crucibles broke up irregularly at several pbints. The crack
width on the external surface of the crucible was 2 mm at the maximum., All
the upper faces as well as the inner wall of the crucibles were covered
with solidified material which had been ejected. The surface of this layer
mainly contained oxide superimposed at some points by well visible metallic

splashes.

The line of interfaces was measured between the regulus,the molten up an-
thracite colored layer, the dehydrated grey layer, the partly dehydrated
yellbw-brownish layer, and the uncolored concrete. The irregular shrinking
behavior gave rise to the formation of an approximately 5 mm wide gap bet-
ween the metal regulus and the concrete. The interface between the metal
melt and the concrete was formed by 2 2 = 3 mm thick molten up, glassy
layer of anthrécite color., The dehydrated layer was not strong mechanically
and crumbled at contact. Its axial thickness was 25 to 60 mm, whilst the
radial thickness amounted to 70 mm, By its color the partly dehydrated
layer differed clearly from the dehydrated layer and from the rest of con-
crete., Its axial thickness was 30 to 132 mm, its radial thickness more than

35 mm.,

The temperature plots of the thermocouples embedded in the concrete al-
lowed to determine the velocities of advancement of the loo°C and 800°C
isothermal lines and of the melting front., The values lay between 2.6
and 148 mm/min for the loo°C isotherm, between 1.5 and 42,0 mm/min for
‘the 800°C isotherm, and between 2.9 and 4o mm/min for the melting front

and were strongly dependent on the temperature of the melting pool.
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4247 Hydrodynamical and Thermal Models for the Interaction of a core

melt with concrete

(H. Alsmeyer, W.B., Murfin, M. Reimann IRB)

Work Completed

- Generalization of the quasi steady-state heat conduction model for the
decomposition of Silicaceous aﬁd lime-stone concrete,

- Implementation of the INTER code; development of the WECHSL code based
on INTER; inclusion of the film model for horizontal surfaces in WECHSL;

= Check calculations of the thermite experiments with WECHSL;

- expansion of the film model to inclined walls.

Essential Results

When the calculated results of the concrete decomposition model are com—
pared with experiments the concrete decomposition enthalpy is found to be
in good agreement for silicaceous concrete, For lime-stone concrete, how-

ever, a considerable discrepancy exists which needs further investigation.

The evaluation of thermite éxperiments (topic 06,01.12) showed that the
transient erosion of a horizontal concrete surface and the time dependent
surface temperature of the melt agrees in tendency with the WECHSL calcu-
lations. The starting time of solidification processes as well as the maximum
erosion depth also agree in order of magnitude with the experimental obser=-

vations,

The resulté of the extended film model for the heat transfer to inclined

walls was checked with model experiments (subliming dry ice slabs in water).

Plans for the Near Future

After the extended filmmodel has been included in WECHSL cavity formation
will be precomputed for the interaction of the melts with the concrete cru-~

cibles in the simulation experiments.,
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4300 DISTRIBUTION AND REACTOR PROCESSES OF NUCLEAR CONTAMINANTS
IN MAJOR INCIDENTS, THEIR DEPENDENCE ON TIME AND THEIR
MEASUREMENTS

4310 Study of the Time dependent Distribution and Reaction Processes

of Fission Products and Aerosols in the Atmosphere and Hydrosphere

following Major Incidents
4311 Investigations on the Interactions of Fission Products and Aero-
sols in LWR~Containments

(H, Bunz, C. Sack, W. SchSck, TLAF I)

Work Completed

The assembly of the NAUA facility has been completed and the instrumentation
has been installed and tested. The first series of experiments on steam con-

densation with aerosol at 100°C was conducted.

Essential Results

During a 17 Days' continuous test of the facility the performance of all sys-
tems was checked. Especially the operation of the adiabatic expansion system
was tested and the underlying calculations were verified.

A series of condensation experiments at 100°C was carried out, using plati-
num oxide as an aerosol. The experimental data agree very well with the
calculations before and after the very short transition phase from solid
particles to &roplets, indicating the validity of the condensation model,

On the other hand the results show the expected deviation from the model
calculations during the transition phase. It is possible, however, to fit

the model to the data by means of a single parameter, This will be done when

additional data at other temperatures have been obtained.
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The condensation experiments will be continued covering the temperature

o . . .
range up to 150 C. The experiments will be carried out withIIOz-aerosol
and soluble aerosols as well,

4320 Theoretical and Experimental Investigation of the Atmospheric

o y—

Diffusion of Radioactive Gases and Aerosols.

(H. Dilger, J. Hiller, W. Hiilbschmann, K. Nester, H. Schiittelkopf,
P. Thomas, S. Vogt, ASS)

Work Completed

In the short-range (up to about 15 km distance from the source) six
diffusion experiments have been performed using chemical tracers. Two
tracer substances have been emitted simultaneously at two different
heights from the meteorological tower. 3 of the experiments were carried
out at night, when a stable stratification of the atmosphere had been

established (emission height 60 and 100 m).

To investigate the transport and diffusion in the meso-scale ( > 15 km
distance) tetroons are staftéd and tracked by radar. The radar-tracking is
essentially improved by equipping the tetroon by a transponder. Several
tetroon flights have been performed at Philippsburg (Rhine Valley) and at
Bremen. These flights showed the limitations of radar tracking without
transponder and the possible improvement by tranéponders. The development
of transponder test samples, which can be tracked by the MBVR 120 radar, is

initiated.

A 15 m high meteorological mast with a data-logging station is operated in
a pasture area of small surface roughness (grade IT). The collected data
of turbulence parameters are compared to those generated in the KfK

(roughness grade ITII).
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Essential Results

The diffusion parameters for 100 m emission height have been confirmed by
theoretical considerations. The influence of the evaluation method, the
sampling time and the ground roughness has been investigated. The diffusion
parameters of the KfK (Karlsruhe) and of the KFA Jiilich have been combined

into a common curve family.

The turbulence parameters measured over pasture area (roughness grade II)
are compared to those measured over the forested ground in the KfK
(roughness grade III) and showed to be essentially lower, expecially during

instable stratification.

The radiation exposure of the population living around the Karlsruhe
Reprocessing Plant, being calculated with conservative assumptions as is
customary in licensing procedures, is compared to that one calculated with
realistic assumptions. It showed to be strongly overestimated by at least

one order of magﬁitude, expecially the ingestion doses.

Plans for the Next Future

The tracer experiments will be continued and concentrated on emission

heights above 100 m.

Tetroon flights will be performed in the Rhine Valley after the development

of a lightweight transponder has been successful.

Field measurements are continued in 1978.
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4320 -TUH Modeling of Pollutant Dispersion in the Atmosphere
under Varying Conditions in Large Regions
(H. Schultz, E., Voelz, C.D. Wineke, TU Hannover)

The program XPIC was extended by introducing a particle fall ve-
locity and an automatical plotting of isopleths of the concentra-
tion time integral and its computation-time was shortened by op-
timum programming.

Dispersion calculations have been performed with turbulent dif-
fusion-coefficients, which have been appropriately derived from
wind-fluctuations measured in the Kernforschungszentrum Karlsru-
he. Using the new dispersion data from Pasquill (1974) different
surface 'roughnesses have been included.

Finally investigations have to be performed to simplify the cal-
culation of the concentration time integral by introducing a

suitable substitute velocity.

2. Essential results

Combining the version A and B of XPIC inhomogenheities can now be
handled in larger regions.

The diffusion coefficients, derived from fluctuation measurements
at Karlsruhe, resulted in concentration time integrals, which
agreed better to measured values than calculations made with
other assumptions. Using the new data from Pasquill better simu-

lations of realistic situations could be achieved.

3. Plans for the near future

T e n G S G A A S (ot S S et (i B

Completion of programming for an easier handling of XPIC. Prepar-
ing a final report to the contract SR 21 with the BMI. Further
the following activities are considered to be useful:

- Continuing the test calculations to the measurements at Karls-
ruhe. -

- More exact calculations of isopleths of the external gamma-
dose in inhomogeneous parts of the pollutant clouds respective-
ly in areas with very different population densities.

- Impact of surface roughness on the concentration time integral.

= Investigation of a more realistic simulation of the dispersion

near the surface.
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4330 Investigation of the Radiological Impact of Reactor Accidents

under Probabilistic Aspects

(W. BHiibschmann, S, Vogt, ASS;
A, Bayer, K. Burkart, M, Sehiickler, INR;
F. Horsch, PNS/PL)

Work Completed and Essential Results

In the framework of the German Reactor Safety Study the consequence model

is developed.

" the activity concen-

For the selected accident '"late overpressure failure
trations and health effects at a model site were calculated using the long
range atmospheric diffusion model. The results were presented at the GRS
review meeting in November 1977 in Munich.

For the calculation of the total risk for Germany the FRG was divided

into 4 meteorological regions.

Various possibilities were investigated for the connection of direction
independently calculated local doses with the population distribution.
For the long distance part of the consequence model a proposal was deve-

loped.

The coordinates for the consequence model were slightly changed in order to
take into account the decrease of the nuclide concentration in air by %a

(1e¢a<l,5) for not too small distances from the source.

In the final version of the German Reactor Safety Study the probability
distribution for genetic défects will be replaced by the geneticallly-signifi-
cant dose. Therefore, a proposal .for thecalculation of the genetically sig-

nificant dose from the dose to the testes was derived.

Plans for the Near Future

Depending from a basic decision about the degree of independence of the
German Reactor Safety Study from WASH-l400 the models and parameters will
be revigsed and changed where necessary. The meteorological data for the

4 typical regions will be compiled and updated. Further accidents will be
calculated as soon as their release_data are delivéred from the GRS,
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4400 CONFINEMENT AND ELIMINATION OF THE CONSEQUENCES OF INCIDENTS
4410 Isolation and Removal of Contamination
4411 Development of Decontamination Methods

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

Work Completed

The essential experiments are the preparation of contaminated standard
samples, variation of decontamination paste composition, study of the
paste effectiveness in relation to composition and of the behaviour of
their components on waste treatment and solidification and estimation

of waste production rates in comparison to liquid decontamination che-
micals followed by the development of an application technique in thin
layers for the paste., Basically the same experiments are carried out with
molten salts, Optimization experiments are to be started for better
cleansing effectiveness with a liquid cleanser and decontamination che-

micals,

Essential Results

Base material for a liquid cleanser have been selected by DT analysis
with respect to their thermal stability, With the most stable types
cleansers have been mixed with foam regulating agents. To this basic
mixtures complexing agents have been added and the decontamination effec-

tiveness was tested.

The above mentioned mixtures show a definitely better thermal stability
in comparison to currently used liquid contamination cleansers. Up to
now the decontamination results compared with those of the Papan-Dekopan
cleanser are better with respect to Ru-lo6, practically the same with

respect to Cs-137, and poorer with respect to Co=6o0.
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The turbidity in the optimized, alkaline cleansers could be eliminated
by additives based on neutral phosphoric acid esters. There is no influ-
ence of this substance on foam generation, thermal stability and decon-
tamination effectiveness. Comparative tests with 25 mixtures showed, that
only three of them are effective and cause no disturbance on waste treat-

ment and solidification for disposal,

Experimental results show that decontamination results are better at a
working temperature of 80°C. With respect to effectiveness and amount

of waste generated 4 m nitric acid is the best choice. HN03/HF 4 concen=
tration can be reduced by a factor of 2, leaving the effectiveness un-
changed. The same result is found for the concentration of alkaline KMnO4
solution; the removal of Ru-lo6 with it is excellent. Regarding organic
acids the 1 % oxalic acid and the 0.2 citric acid/o.3 m oxalic acid mix-

ture are the most effective.

Decontamination experiments with an AP-process as pretreatment showed

the following results:

- The optimum combination in AP-solution (3 g KMnO4 + 9 g NaOH per liter)
and oxalic acid (1%);

- the reduction on waste mounts up to about 50 % with respect to other
decontamination processes;

- to use thi8 decontaminat in form of pastes gives worse results with
samples contaminated in a reactor;

~ decontamination results are poor using AP-solution together with various
concentrations of citric acid;

- the same results are gained by addition of EDTA (Na=-salt);

- in general, with respect to the Apox, Citrox and the N Citrox processes
there is a reduction possible of the concentration of the chemicals ap~-

plied,

Plans for the Near Future

Optimization of a liquid cleanser; the R&D~-work is completed.

Optimization of the decontamination of components; the R&D-work is com=

pleted.
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4412 Migration of long lived transuranium isotopes (Pu-239, Am-241)

in soil and geological formations

Relation of PuO,-mobility to soil physical properties
4

(A. T. Jakubick, ABRA)

Work carried out

Three undisturbed soil profiles were used for the estimation of the depen-—

dance between mobility of particular PuQ, and soil physical properties.

2
The sampling sites can be characterized as:

1) sandy soil (quarz, calcite)

2) loamy soil (quarz, chlorite, illite, feldspat, calcite)

3) clay-organic soil (quarz, chlorite, illite, mixed-layer dayminerals,

feldspa€, calcite).

The Pu-239 depth distribution (from the atmospheric nuclears tests) was
estimated in the soil profiles.

By using the known Pu-239 input function and a mathematical model of migration,
the residence time of Pqu in 2 cm thick soil layers was calculated. In the
same course the relevant physical properties of these soil layers were deter-

mined and to correlation with the residence time investigated,

Results obtained

The following correlations were obtained:
. . . s . 2
1) residence time, T in years - specific surface, s inm'/g

T =0,214 8 + 4,169
range 0,5 - 20 m2/g
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2) residence time, T in years - ionexchange capacity, T in mval/100 g

T=0,137 T + 3,503
range 5 - 30 mval/100 g

3) residence time, T in years - org. carbon, C in %

T=0,583 C + 4,009
range 0,1 - 8 7

The correlation coefficients are about 0,50 - 0,53. This is quite adequate
for in situ field investigations. However further measurements are needed

for an interpretation of the correlations obtained.

Future work

This project is terminated.
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4100 UMWELTBELASTUNG DURCH KERNKRAFTWERKE UND WIEDERAUFARBEITUNGSANLAGEN

4110 Spaltjodabtrennung in Kernkraftwerken und Wiederaufarbeitungsanlagen
(J.G. WiThelm, 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
Sicherheitsbehd]ter-Atmosphdre
(H.-G. Dillmann, H, Pasler, A. Weinert)

Entwicklung eines Tropfenabscheiders fiir Storfallbedingungen

Zur schnellen Abscheidung von Spaltjod und radioaktiven Schwebstoffen aus
der Atmosphare von Reaktor-Sicherheitsbehdaltern konnen Storfall-UnTuft-
filter eingesetzt werden. Diese Filterksnnen sowohl nach kleinen Betriebs-
zwischenfdllen mit relativ geringer Aktivitatsfreisetzung als auch nach
groBen Storfdallen betrieben werden. Sie bestehen aus Tropfenabscheider,
Schwebstoff- und Jod-Sorptionsfilter.

Nach erfolgreichem AbschluB der Arbeiten am Jod-Sorptionsteil wurden Unter-
suchungen an einem von der Industrie spézie11 angefertigten Ganzmetall-
Prallblechabscheider durchgefiihrt, die zeigten, das dieser Abscheider,
selbst bei hohem Druckabfall, nur als Vorabscheider eingesetzt werden
konnte.

Da die Spezifikationen eines fiir Optimierungsversuche geeigneten variablen
Metallfaserabscheiders:

1. EinbaumaBe entsprechend dem Techn. Priifstand TAJFUN,
2. Probenahmestellen an jeder Einzelmatte,

3. Matten verschiedener Faserdicken in beliebiger Reihenfolge kombinierbar

von keinem industriellen Anbieter erflillt wurden, muBte im LAF II ein ge-
eigneter variabler Tropfenabscheider konstruiert werden. apb, 4111-1 zeigt den
Versuchsaufbau.Jeweils vier ca. 3 mm starke Lagen einer Faserstdrke werden

zu einer ca. 12 mm starken Einzelmatte zusammengefaBt, in einem Rahmen ein-
gespannt und mit eigenem Wassersammelkasten und Ablauf versehen, um Uber

die Messung der abgeschiedenen Wassermengen differentielle und integrale
Abscheidegrade ermitteln zu konnen,
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Zur Durchfiihrung der experimentellen Arbeiten wurde mit einem neuen
Teilchen-MeBgerdt auf der Basis von weifem Streulicht das in TAJFUN er-
zeugte Tropfengrofienspektrum ermittelt, Hierbei zeigte sich eine gute
Reproduzierbarkeit des Spektrums und eine mittiere Tropfengrofie von ca.

2 - 5 y. Die Spraydiisen erzeugen zwei ausgeprdgte Maxima, die Randstrahlen
Tiegen bei 2 u, die Kernstrahlen bei ca. 4 - 5 ym (Abb, 4111-2),

Abscheidungsuntersuchungen

Bei den ersten Versuchsreihen waren die Fasermatten nach fallendem Faser-
durchmesser angeordnet. Ziel der Arbeiten ist es, mit moglichst wenig
Fasermatten und niedrigem Druckabfall ausreichende Abscheidewirkung zu er-
zielen.

In Tab.4111-1 sind flir Faserpacks aus bis zu 4 Matten mit Fasern verschiedener
Starke Abscheidegrade und Druckabfd1le angegeben, Die Abscheidegrade er-
reichen hohe Werte bereits bei relativ geringem Druckabfall.

Die Abscheidegrade der hinteren Matten scheinen geringer zu sein als die
vorgeschalteten groberen Matten. Das liegt im weitaus geringeren Tropfen-
anteil begriindet, wie Versuche mit vertauschten Matten zeigten.

Entwicklung von Priifverfahren fiir Schwebstoffilter unter simulierten

Reaktorstorfallbedingungen; Erzeugung von Feststoffaerosolen

In Zusammenarbeit mit der beauftragten Ingenieurfirma wurden die Konstruk-
tionsarbeiten fiir den Einbau des Aerosolgenerators in TAJFUN abgeschlossen.
Der Plasmagenerator und das fiir den Einbau notwendige AnschluBstlick wurden
im IV. Quartal 1977 geliefert. Nach Fertigstellung einer Versuchsbiihne
wurden die Plasma-Aerosolerzeugungsanlagen fiir Vorversuche aufgebaut, um
vor Einbau in den Filterpriifstand weitere Erfahrungen fiir den Betrieb des’
Generators unter erhOhtem Druck sowie die Pulverdosierung unter diesen Be-
dingungen zu gewinnen. Nach AbschluB dieser Versuche kann der Aerosolgenera-
tor in TAJFUN eingebaut werden.

Die Entwicklungsarbeiten an den StSrfallumluftfiltern sind somit bis
auf den Tropfenabscheider ﬁnd Schwebstofffilter-Teil abgeschlossen.,
Die dazu noch notwendigen Versuche werden im Rahmen des neuen Vor-
habens zur Entwicklung st8rfallresistenter Abluftfilter durchge -
fihrt,
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Versuchsanordnung Edelstahlmatten-Tropfenabscheider
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Abb. 4111-2:

Tab. 4111-1 :.ilAbscheidegrade von Metallfaserpacks unterschiedlichen Aufbaues (Tropfenspektrum 2 - 5 ym)
bei Raumtemperatur

Durchsatz | Aerosol- VHn Gesamt- Integraler Abschejdegrad n; in % Differentieller Abscheidegrad nd in %
Trigeriuft | Massen- Druck-
konzen- Abfall Faserpack aus Matten mit Faser-@ von Faserpack aus Matten mit Faser-@ von
tration
[m3/h] [g/m3] |[m/s) [Pa] 22 u | 22412y | 22+12+48y | 22+12+8+4y 22p 12y 8u 4y
200 63 0,23 700 97,88§ 99,00 99,61 99,96 97,88 [ 53 [. 61 90
300 31 0,34 900 99,46} 99,914 99,98 > 99,99 99,46 | 84 77 > 50
400 110 0,46 1200 ‘| 99,67} 99,987 | 99,99 > 99,99 99,67 1 96 | > 23 -
250 54 0,29 900 99,34 99,90 99,977 > 99,99 99,34 | 85 77 > 57
300 89 0,34 | 1000 99,33 99,90 |> 99,99 > 99,99 99,33 | 85 > 90 -
400 68 0,46 1400 99,241 99,86 99,966 | > 99,99 99,24 | 82 76 > 71
200 87 0,23 700 98,57 99,24 99,77 > 99,99 98,57 | 77 70 > 96
300 116 0,34 1200 99,45 99,90 99,983 > 99,99 99,45 | 82 83 > 41
400 96 0,46 1400 99,521 99,96 99,99 > 99,99 99,52 | 92 75 -
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4112/1 Entwicklung von Abluftfiltern fiir Wiederaufarbeitungsanlagen

Prototypische Aufldoser-Abgas Filteérstrecke PASSAT

(J. Furrer, R. Kaempffer, E. Rudoif, M. Tuczek, LAF II;
K. Jannakos, A. Naschwitz, G. Potgeter, RBT/IT)

Der Aufbau der PASSAT-Anlage befindet sich vor der Fertigstellung. Die
erste Versuchsphase umfat die Erprobung und Optimierung der prototypischen
Komponenten fur AZUR zur verbesserten WAK-Abgasreinigung in kalten Test-
standversuchen.

Im Berichtszeitraum wurden in Zusammenarbeit mit RBT die Detailkonstruktionen
der einzelnen Filterkomponenten erarbeitet, vom TOV gepriift und an die
Industrie zum Bau vergeben,

Die Aerosol-Abscheidekomponenten nach dem Kondensator des Auflosers wurden
nach folgenden Gesichtspunkten ausgewahlt:

1. Tropfen-Aerosole miissen moglichst quantitativ abgeschieden werden, so
daP die Fliissigkeit wieder in den ProzeB zuriickgefiihrt werden kann. Der
Anteil der Aerosole, die am Schwebstoffilter der Klasse S abgeschieden
werden, soll so gering wie moglich gehalten werden.

2. Um hohe Abscheidegrade liber lange Betriebsperioden aufrecht zu halten,
dirfen nur Feststoff-Aerosole an den Schwebstoffiltern der Klasse S ab-
geschieden werden; Tropfen-Aerosole sollen in den vorangehenden Filter-
stufen durch geeignete Abtrenneinheiten zuriickgehalten werden. Tropfen,
die durch den Grobtropfen- und Nebelabscheider hindurchgehen, miissen
einen so geringen Durchmesser aufweisen, da sie leicht durch Erhitzen
und Verdampfen beseitigt oder in Feststoff-Aerosole umgewandelt werden,
bevor sie das Klasse S Filter erreichen.

3. Die Aerosolbeladung des Jod-Sorptionsfilters soll so gering wie moglich
sein, so daB das beaufschlagte Jod-Sorptionsfilter moglichst ohne zusatz-
liche Abschirmung gehandhabt werden kann.

Ferner sollen die austauschbaren Abscheidekomponenten folgende vom spdteren
Betreiber gestellten konstruktiven Bedingungen erfiillen:
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1. Die Hauptkomponenten miissen alle mit dem gleichen Fernbedienungsmechanis-
mus betdtigt werden kdnnen.

2. Die Komponenten sollen gleiche AuBenabmessungen und gleiches Deckelsystem
mit klappbarem, notbedienbaren Deckel besitzen.

3. Die Filtereinsdtze sind in 200 1 Abfallfdsser zu lagern.

4. Alle Deckeldffnungen sollen sich auf gleicher Hohe mit dem dekontaminier-
baren Boden befinden.

Da die Hauptkomponenten sehr unterschiedliche Funktionen besitzen, war die

konstruktive Beriicksichtigung der gesetzten Auflagen schwierig.

Die 1. Komponente ist ein Grobtropfenabscheider, der wartungsfrei und mit
sehr hoher Standzeit arbeiten soll. Dieser Abscheider wird direkt in die
Abgasleitung eingeflanscht. Er besteht aus gewellten Formblechen, auf deren
Kriimmung senkrecht zur Luftstromung verlaufende Fangri]]en'angebracht sind.
Die Tropfen > 10 um prallen bei hoher Gasgeschwindigkeit durch ihre Trdgheit
auf die Formbleche und vereinigen sich zu einem Fliissigkeitsfilm, der durch
die Luftstromung in die Fangrillen geschoben wird. In den Rillen vereinigt
sich der Film zu Tropfen, die durch ihre Schwerkraft nach unten abgeleitet
und in das Auflosersystem zuriickgefiihrt werden (Abb. 4112-1)

Sprithdiise

GHE
Al LAFILS2 1977

Abb,.4112-1: Fangrillenabscheider (Draufsicht) Passat Komponentel Abschei-
dung von Tropfen >10pm
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Dieser Abscheider wirkt selbstabreinigend. Falls Salzyerkrustung auftritt,
wird in kurzen Sprilhgingen Uber die am Gaseintritt 1iegende Spriihdiisenein-
richtung Wasser bzw. Salpetersdure versprlht, die die Verkrustung wieder
ablosen, Im Versuchsprogramm wird die Beladung mit Salzen bzw, LYsungen
und die GrenztropfengrdfBen durch chemische und physikalische Messungen
untersucht.

Weiterhin wird die Abscheidung bei verschiedenen Tropfengrofenspektren und Massen-
konzentrationen, der Temperatureinfluf, die DurchfluBgeschwindigkeit und
die jeweiligen Freispiilraten untersucht. '

Hinter dem Fangrillenabscheider befindet sich der fernbedienbare Faser-
mattenabscheider (Abb. 4112-2),

O ®
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' Freisplilvorrich-
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W Filtertrommel
# Sperrgas
i Knscgluii

iﬂhﬂ# LLB Gas
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+Fest sol<i0y
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Dichtheits -
prufung
At
Fluss. Ablauf Fliiss. Ablauf
Reingas Rohgas

LAFIL.52 1977

Abb, 4112-2: Fasermatten-Abscheider Passat-Kompo -

nentell Abscheidung von Tropfen>10pm
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Er sol1 Flissigkeitstropfen < 10 ym mit einem Abscheidegrad » 99 % ab-
scheiden. Weiterhin soll er als Grobfilter fir Feststoffe verwendet werden,
um die Standzeit des nachfolgenden Schwebstoffilters der Klasse S zu er-
hohen. Nach_Voﬁversuchen im Labor und an der Schwebstoffilterstrecke HAUCH
am Head end Priifstand wird die Durchstromung des Faserpaketes von auBen
nach innen bevorzugt (GroBeres AuBenfldchenangebot und bessere Drdnage).

Der eigentliche Abscheider besteht aus statistisch ausgerichteten Glasfasern
von 20 um Durchmesser. Beim Auftreffen von Tropfen werden diese von den
Fasern zuriickgehalten, vereinigen sich zu groferen Tropfen und wandern durch
die Schwerkraft und die Druckdifferenz liber das Faserpaket von auBen nach
unten innen zu dem entsprechenden Sumpf. Bei Verkrustung der Faserschicht
mit Salzen wird die Freispiilvorrichtung betédtigt, so daB die in der Faser-
schicht kristallisierten Sa]ze_wiéder gelost und in den AufloseprozeB zu-
riickgegeben werden konnen.

Erste Versuche an einem von der Fa. Monsanto gelieferten Fasermattenab-
scheider mit einem Packungsdurchmesser von 150 mm und spezieller Packungs-
dichte, erbrachten an HAUCH fUr‘Tropfen»zwischen 3 und 10 um einen DF von
75.000, der iiber die Nachweisgrenze bei bekannter Massenkonzentration er-
rechnet wurde; die Abscheidewirkung des Fasermattenabscheiders fiir Fest~
stoff-Aerosole mit Partikelgrofen zwischen 0,1 und 1 um ergab einen Ab~
scheidegrad von > 99 %.

In PASSAT wird die Optimierung des fernbedienbaren Einsatzes in Hinblick
auf Packungsdurchmesser, Packungsdichte, Abscheidegrad und Druckabfall
durchgefiihrt. Es wird die Beeintrdachtigung der Abscheidewirkung durch
Fremdsalzbeladung (18sliche und unidsliche Salze, GWK/KEWA-Forderung) so-
wie der EinfluB einer kontinuierlichen bzw. diskontinuierlichen Fremd-
reinigung durch Bespriihung untersucht. Die Messung der AbScheidung von
Tropfen erfolgt mit dem Streulichtverfahren.

Die 3. Komponente in PASSAT ist das Schwebstoffilter der Klasse S, Abb. 4112-3,
Messungen des LAF II-und der WAK in den AuflSserabgasen des SAP Marcoule und der

WAK zeigen, daB die tiblicherweise angenommene Abscheideleistung von Schweb-
stoffiltern der Klasse S mit Abscheidegraden von > 99,97 fiir Aerosole im
Submikronbereich fiir die Reinigung des Aufldserabgases nicht gelten,
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Abb. 4112-3: Schwebstoff-Filter Passat-Komponentell
Abscheidung von Feststoff-Aersolen

Abscheideversuche mit Schwebstoffilterpapieren der Klasse S in Marcoule

bzw. im Aufldserabgas der WAK ergaben Abscheidegrade der Papiere zwischen

99 und 99,4 % in Kurzzeit- und Langzeitversuchen, Im Fliefschema der WAA
missen deshalb z, Z. noch zwei hintereinandergeschaltete Schwebstoffilter

der Klasse S vorgesehen werden, wie sie bereits heute in abgednderter Form

in der WAK eingebaut sind. Zur Zeit bestehen Kontakte des LAF II zur Industrie,
um mit einem modifizierten Filtereinsatz das beschriebene Problem zu 1dsen

und die geforderten Abscheidegrade zu erreichen.

Als ein bereits in w1edéraufarbeitungsan]agen erprobtes Schwebstoffilter
(WAK, Mol) wurde das Hoch]eTstungs-Schwebstoff«Kesse]1uftf11ter der Firma
CEAG-Dominit AG, Dortmund, ausgewshlt. Diese Konstruktion, deren Filterein-
satz und Gehduse bereits in der Weiterentwicklung sind, erlaubt einen
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fernbedienten Wechsel ihres Filtereinsatzes mit erprobten Fernbedienungs-
einrichtungen. Anpassungen und Verbesserungen sollen in den einzelnen Ver-
suchsphasen vorgenommen werden,

Folgende Untersuchungen sind vorgesehen:

1

- Untersuchung der Funktionstlichtigkeit der Gesamtkomponente.

Weiterentwicklung und Vereinfachung des Filtereinsatzwechsels.

Erprobung des weiterentwickelten Filtereinsatzes und Gehauses.

Untersuchung des Standzeitverhaltens (Korrosion der Bauteile, Alterung
der Dichtungsmaterialien und des Filtervlieses).

Weiterhin soll ein integrales Leckpriifverfahren mit Testaerosolerzeugung
durch Uranylnitratversprihung entwickelt werden, das als Vor-Ort-Priifung
in WAA eingesetzt werden kann. '

Die 4. und 5. PASSAT-Kdmponenten sind die zwei hintereinandergeschalteten
Jod-Sorptionsfilter. Ziel der Erprobung der Jod-Sorptionsfilter ist der
Nachweis der Funktionstiichtigkeit und dér problemlosen Fernbedienung (Abb,
4112 -4), Die Erprobung und Anpassung des Jod-Sorptionsmaterials erfolgt
uﬁabhéngig in begleitenden Laborversuchen im LAF, in denen Abscheidegrad,
Kapazitdt und Standzeit unter allen in einer Wiederaufarbeitungsanlage be-
kannten Parametern getestet werden(AbgaszusammehSetzung, Abgastemperatur,
Feuchte und Unterdruck). Parallel zu den Laborversuchen wird das Material
einem Dauertest in einer neu vom LAF an der -WAK aufgestellten Versuchsan-
lage unterzogen.

Die Untersuchung der Jod-Sorptionsfiltereinheit beschrankt sich in der
Hauptsache auf die Priifung der maschinenbautechnischen Ausfiihrung der An-
lage und der verwendeten Materialien. Bedingt durch die hohen Kosten des
Jod-Sorptionsmaterials AC 6120/H1 sind nur zwei Beladungsversuche vorge-
sehen, wobei ein Filterwechsel vorgenommen wird, die Probennahme und die
Funktionsfahigkeit der Halogensonde nachgewiesen werden soll.

- Priifung der Dichtheit der Anlage.
- Priifung der Funktion und Handhabung, ggf. Verbesserung.

- Uberpriifung der Ausschleus- und Umsetztechnik.
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- Uberpriifung des Adsorptions- und Desorptionsverhaltens.des Jodes,
- Ermittlung der Spuliuftmengen und Spiilzeiten.

- Priifung der Eignung eines Anzeigegerdtes zum Filterwechsel bei voller
Beladung der 1. Filterstufe (hierzu werden z, Z. Reihenuntersuchungen im
LabormaBstab und an der WAK durchgeflihrt).

Voraussetzung fUr das Versuchsprogramm ist die Auslegung, Konstruktion und
Bau eines Generators zur Aufgabe grdBerer Jodmengen, getracert mit I-131.
Mit diesem Gerat soll die Aufioserjodabgabe simuliert werden. Schwierig-
keiten bereitet die Handhabung von Jod in kg-Mengen und die kontinuierliche
Einleitung von elementarem Jod in die Anlage. Die neu entwickelte Anlage
wird z. Z. erprobt.

L Trommel mit Dich-
tung unten (stehendL

Gaseintritt
Gas+Jod

Trommeldichtung

Dichtheitsprifung

Gasaustritt T\ B
Kondensatleitung

dung von gasfdrmigen Jod-Verbindungen
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Jod-Riickhaltung aus dem Aufldserabgas éiner groBen Wiederaufarbeitungsan-
lage mit dém Jod-Sorptionsmaterial AC 6120/H1 bei hohen Tinearen Luft-
geschwindigkeiten

(J. Furrer, R. Kaempffer)

Bei der Vorstellung des FlieRbildes der Aufldserabgasstrecke der Wieder-
aufarbeitungsanlage mit einem Durchsatz von 1400 jato Uran wurden die
maximal zu erwartenden Abgasmengen im head end Aufltserabgas angegeben. -
Die Jodabscheidung an AC 612O/H1 bei einstrdangiger Abgasfiihrung und der
daraus resultierenden hohen Abgasgeschwindigkeit durch das Trommelfilter
wurde im Labortest simuliert.

1. Annahmen flr das Jod-Sorptionsfilter der GWA:
Technische Daten der Filtertrommel:

Durchmesser: 500 mm

Hohe : 690 mm

Volumen  : 135,5 1

Daten des Aufldserabgases (nach Vorprojekt):
Abluft (max. hinter Auflosern) : 210 NmS/h
Abluft flr Jodstripper . 80 Nm°/h

+ 25 % Sicherheitszuschlag
Gesamtabgas am Jodfilter (berechnet): 362,5 Nm3/h

Annahme (max.) : 375 Nm3/h
anstehender Druck vor Jodfilter Pb : 0,7 bar
Temperatur am Jodfilter Tb : 423 % ,
Durchflu® am Jodfilter Vb : 773,4 m™/h
Verweilzeit : 0,63 s

Bei kurzen Verweilzeiten der Abgase und hohen linearen Luftgeschwindig-

keiten in den Jod-Sorptionsfiltern kann bei den hohen Jodkonzentrationen

im Abgas einer GWA nicht ohne weiteres mit einer vollsténdigen Chemi-
sorption des Jodes gerechnet werden,

2. Zur Bestimmung der Grenzanstromgeschwindigkeit wurden die Versuche bei
folgenden Bedingungen durchgefiihrt;




Lineare Luftgeschwindigkeit im F{lterbett:

Testbett-Temperatur
Testbett-Ldnge
Taupunkt
Vorstromzeit
Beaufschlagung
Nachstromzeit
Beladung
Verweilzeit

Material
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: 423 %
v 76 cm
559C
: 20 h
i 4 h
20 h

Vi 63 cm/s.

vz:,55 cm/s

: 18,1 ¢ I2 mit 1,0 mCi I-131

1,2 s (bei v

1)

3 1,39 s (bei v2)

: AC 6120/H; (12 % Ag)

Bei linearen Luftgeschwindigkeiten > 63 cm/s traten Storungen im Abscheide-
profil des AC 6120/H1 auf (Beispiel: gestrichelte Kurve in Abbiglli—s. Bei
Reduzierung der Tinearen Anstromgeschwindigkeit auf < 55 cm/s konnten die
bisher gemessenen Abscheidungsprofile reproduziert werden (Abb.4112-5. durch-

zogene Kurve).

Abb. 4112-5:"
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4112/2 Entwicklung und Bau einer Abgasfilteranlage
fliir groBe Wiederaufarbeitungsanlagen

K.Jannakos, H.Hoffmann, H.Jochim, W.Lange,
H.Mock, G.Potgeter, G.Zabel, RBT/IT
J.Furrer, J.G. Wilhelm, LAF

1. Prototyp-Abgasfilteranlage PASSAT

Gemd dem Terminplan der PASSAT-Anlage wurde im 2., HJ 1977

mit den Montage- und Installationsarbeiten begonnen. Die Rohr-
leitungen sowie ein Teil der Hilfseinrichtungen und die Schalt-
warte einschlieBlich Wartenschranke, Pult und B]indscha]tbi]d
wurden termingerecnt geliefert und installiert. Die Einzelkompo-
nenten wie Pumpen, Regelventile, Behdlter, Kiihler, Erhitzer
“wurden gemdB Priifplan abgenommen. Die elektrische Verkabelung
ist weitgehend abgeschlossen. |

Fir die TOV-Begutachtung zur Erteilung einer Bétriebsgenehmigung
nach §3 der SSV sowie fiir die TOV-Abnahme nach UVV ist ein Sicher-
heitsbericht erstellt worden. Mit diesem wird nachgewiesen, daB
VorsorgemafBnahmen getroffen sind, so da beim Auftreten -eines
Storfalls wedey das Betriebspersonal noch die Umgebung gefdhrdet
werden.

Die TOV-Priifung der eingereichten Unterlagen sowie die TOV-
Abnahme der Einzelgerate beim Hersteller sind abgeschlossen.

2. Filtergehduse (Kesselbauweise)

Fir die Rluckhaltung der bei der Wiederaufarbeitung von bestrahl-
ten Kernbrennstoffen freiwerdenden Aerosole und Jod wurde ein
‘fernbedienbares Filtergehduse entwickelt. Abb. 4112-6

Das Gehause ist in’ Druckbehdlter-Bauweise ausgefiihrt und wird
mit einem hydraulisch betdtigten, klappbaren Deckel nach auBen
gasdicht verscnlossen. Es eignet sich sowohl fiir die Aufnahme
von Jodfiltertrommeln (Jodfilter) als auch fir die Aufnahme
von Filterpatronen fiir die NaBaerosol- und Schwebstoffriick-

.

haltung (rasermatten- und Schwehstoffilter)
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Beim Ausfall der hydraulischen Fernbedienungseinrichtung des
~ Filtergehduses ermdoglicht eine Notbedienungsvorrichtung das
Offnen und SchlieBen des Filterdeckels, so daf} ein Filter-
wechsel immer gewdhrleistet ist,

Samtliche Unterlagen fiir die Fertigung, TOV-Priifung und -Abnahme
wurden erstellt. Die TOV-Vorprifung ist bereits abgeschlossen,
Mit der Fertigung von zwei Jodfiltern fir den Einsatz in der.
PASSAT-Anlage wurde begonnen.

3. Fernbedienungseinrichtungen fiir das Auswechseln der Filter

Die Fernbedienungseinrichtungen dienen zur Handhabung von
kontaminierten bzw. strahlenden Filtereinsdtzen in der Filter-
zelle. Zu den Fernbedienungseinrichtungen gehdren die Ein- | ‘
‘richtungen zur Bedienung der Zellenschleuse und der FaBdeckel-
Verschraubungseinrichtung sowie die Tkansporteinrichtungeh und
der Zellenkran,

Bei der Konzeption und Auslegung der genannten Einrichtungen
wurde besonders Wert auf die Zuverldssigkeit und Funktions-
tiichtigkeit gelegt. Sie sind nach den einschldgigen Vorschriften
und Normen sowie nach den KTA-Regeln 3902 gebaut.

. Die Fernbedienungseinrichtungen sind mit Notbedienungsvorrichtungen
ausgestattet, so daB ein begonnener Wechselvorgang stets zu Ende
gefiihrt werden kann, auch wenn eine der genannten Einrichtungen
wahrend des Wechselvorganges ausfallt.

Die Filterzellenschleuse mit der Transporteinrichtung und die
FaBdeckelverschraubungseinrichtung, die schon in den PNS HJ-Be-
richten 1976/2 und 1977/1 erldutert wurden, sind bereits gefertigt
und werden an der PASSAT-Anlage zur Erprobung und Weiterentwicklung
installiert.
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Der Zellenkran ist bestellt. Er ist so adsge]egt; daB die
Bedienung jeweils vom Bedienungspult der Filterposition
vorgenommen werden kann, bei der ein Filterwechsel statt-
finden soll. Die~Standart—Bédienung erfolgt halbautomatisch,
Fiir die Notbedienung der Filtergehduse (Uffnen und SchlieBen
des Filtergehdusedeckels beim Ausfall der hydraulischen Fern-
bedienung) ist zine Notsteuertafel vorgesehen. Sie kann je-
weils an den entsprechenden Stecker der Filterposition ange-
schlossen werden, die notbedient werden muB.Die halbauto-
matische Kransteuerung ist dann auBer Betrieb gesetzt.
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4114/1 Abluftfilterung an Reaktoren

@. Furrer, R. Gerhard, R. Kaempffer, J.G. Wilhelm)

Friihere Arbeiten des LAF II zeigten, daf der schnelle Verlust an Abscheide-
Teistung von Jod-Sorptionsfiltern auf die Schadstoffbeladung der Aktivkohle
zuriickzufihren war, Zur Erreichung ldngerer Filterstandzeiten wurde das
MWS-Filter (Mehrweg-Sorptionsfilter) entwickelt,

Nach zweimonatigem Einsatz von Jod-Sorptionsbetten zur Simulation des MWS-
Filters im Abluftsystem des KKW Biblis B (s. KFK 2500, S. 116) liegen die
Ergebnisse der ersten Untersuchungen vor.

1. Gaschromatographische Analyse auf Filterschadstoffe:

a) Untersuchungsmaterial: Jod-Sorptionskohle SA 1565, 1 % KJ-imprdg-
niert, angeordnet in zwei Schichten (entsprechend dem MWS-Filter),
aus experimentellen Griinden aufgeteilt in je 10 Betten mit einer
Einzelbett-Tiefe von 2,5 cm.

Die Jod-Sorptionskohle wurde 2 Monate mit der Anlagenraumabluft beauf-
schlagt, wobei die Verweilzeit berechnet flir 50 cm Bett-Tiefe 1 s betrug.

Fir die GC-Analyse wurden jeweils zwei der 20 Aktivkohlebetten zusammenge-
faBt und mit 60 m1 p. A. Tetrachlorkohlenstoff 24 h in einer Soxhlet-
Apparatur extrahiert. Zum Vergleich wurde frische, noch nicht eingesetzte
Jod-Sorptionskohle derselben Charge herangezogen. Der Extrakt wurde mit

p. A. Tetrachlorkohlenstoff auf 100 m1 aufgefillt und in den Gaschromato-
graphen eingespritzt.

b) Arbeitsbedingungen am Gaschromatographen (FID):

Sdule; 1,8 m; 1/8" Edelstahl
stationdre Phase: 2,5 Gew.% Apiezon M
Tragermaterial : Chromosorb G AW-DMCS, 80 - 100 mesh
Einspritzmenge : 1,0 "
Trdgergas v 25 ml N,/min
Heizgas : 30 ml Hy/min; 240 ml synth. Luft/min



- 127 =

Temperaturen; FID 250%C
EinlaB: 200°C
Temperaturprogramm: 80 - 140°¢C

c) Ergebnis der GC-Analyse auf Filterschadstoffe:

Bett~ | Gesamt~ Losungs-~ Anteil | Antefl Anteil Kohlenwasser-
Tiefe | Losungs- | mittel Xylol Decan stoffe (KW) mit hoher
mitfel bezogen Retentionszeit
auf Kohle-
einwaage
[cm] [mg] [Gew. %1 [%] [%] [%]
5 477 5,96 7,6 - 92,4
10 501 6,26 39,3 7,1 53,6
15 501 6,26 69,8 3,5 26,7
20 482 6,02 90,7 0,9 8,4
25 448 5,60 97,2 0,3 2,5
Rest *)
30 339 4,24 98,7 - 1,3
35 377 4,71 98,6 - 1,4
40 303 3,79 98,8 - 1,2
45 232 2,90 97,8 - 2,2
50 139 1,74 94,0 - 6,0

*) uberwiegend KW mit niedriger Retentionszeit

Das Chromatogramm der GC-Analyse zeigte eine Beladung der Jod-
Sorptionskohle mit organischen Losungsmitteln mit den Hauptbestand-
teilen: Toluol, o~, m-, p-Xylol, Decan und Essigsdure-Estern, wie sie
bei handelstiblichen Lackfarbenverdinnern(Nitroverdiinner) verwendet
werden. Die Vergleichskohle derselben Charge zeigte keinerlei Verun-
reinigung.

Aus der Schadstoff-Verteilung geht hervor, daB das Xylol wahrend des
Priifstandbetriebes v6111g durchgeschlagen ist, das Dodecan und andere
KW mit hoher Retentionszeit aber durch die erste Schicht eines MWS-
Filters praktisch vollstandig zuriickgehalten wurden.
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2. Messung der y-Aktivitdt:

Die Messung der y-Aktivitdt der eingesetzten Jod-Sorptionskohle mit dem
Ge(Li)-Detektor erbrachte nur einen dreifachen Nulleffekt, so daf auf
eine Auswertung verzichtet wurde.

3. Messung des Abscheidegrades (n) von Jod-Sorptionskohlen:

Die Auswertung der Kontrollrohre zeigte infolge der L@sungsmittelbe-
Tadung einen geringen Verlust an Abscheideleistung in der ersten Aktiv-
kohleschicht.

Bett 1 - 10: n
n

99,40%(beladen)
99,98%(unbeladen)

1l

Die durch Voradsorption geschiitzte zweite Schicht zeigte einen geringeren
Verlust an Abscheide1eist0ng. Durch nachfolgende Desorption der Schad-
stoffe von der vorbeladenen Aktivkohle konnte keine Verbesserung beobach-
tet werden:

1

Bett 11 - 20: n
n

99,94%(beladen, kein zusdtzlicher Desorptionsschritt)
99,93%beladen (5 h bei 90°C desorbiert).

Als Ursache dieses Effektes und des relativ geringen Verlustes an Ab-
scheideleistung kann angenommen werden, daB die Losungsmittelbeladung,
die zum Uberwiegenden Teil aus Xylol bestand, bereits wahrend der zur
Vorbefeuchtung der Aktivkohle notwendigen 16 h Vorstromzeit. im Abschei-
dungsversuch wieder durch den Luftstrom desorbiert wurde. Kontrollver-
suche mit 1 h Vorstromzeit sollen diese Frage kldren. Hier handelt es
sich eventuell um einen Effekt, der eine Modifikation des Standard-Priif-
verfahrens fiir Kontrollfilterkohle notig macht.

4. Oberpriifung der Gewichtszunahme:

Nach einem Einsatz von zwei Monaten im Anlagenraum-Abluftsystem zeigte
die Jod-Sorptionskohle eine durchschnittliche Gewichtszunahme von

20 Gew.%. Die liber diesen Zeitraum gemessene Temperatur betrug: 26°C,
die relative Feuchte: ~ 65 %. Durch 5 h Desorption bei 90°C wurden

90 % der Beladung entfernt.
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In den nachfolgenden Desorptionsversuchen wird die ausgetragene Luft
mit einem CaCl,-Rohr getrocknet und durch eine KUtha11e geleitet
werden, um das Losungsmittel auszufrieren. Uber den danach moglichen
Gewichtsvergleich wird eine zusatzliche Information liber die quantita-
tive Zusammensetzung des adsorbierten Losungsmittel-Wasser-Gemisches
errefcht.

Ausblick:

Eine optimale Auslegung flr ein MAS-Filter ist zu ermitteln und die Aus-
legungsdaten sollen dem Lizenznehmer (Fa. Krantz) zur Verfligung gestellt
werden,

Versuchsprogramm 1978:
1. on Tine Bestimmungen der organischen Schadstoffe im KKW Biblis B mit
einem kontinuierlich messenden Gaschromatographen,

2. Vor-Ort-Einsatz von Sorptionsbetten zur Bestimmung der Retentionszeiten
der Filtergifte zwecks Optimierung der Auslegung des MWS.Filters,

3. Versuche zur Optimierung von Regenerationszyklen der Aktivkohlefilter,

4. Untersuchungen zur Bestimmung der Stromungslinien im MWS-Filter mit dem
Ziel der optimalen Auslegung gegen Stromungskurzschliisse.
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4114/2 Bestimmung von Jodkomponenten in der Abluft kerntechnischer Anlagen

(H. Deuber)

Die Ablagerungsgeschwindigkeiten der Jodkomponenten anorganisches Jod (Iz),
aerosolformiges Jod und organisches Jod (CH3I) verhalten sich bei Weide-
pflanzen etwa wie 100 : 10 : 1, Zur Berechnung der Ingestionsdosen, die aus
der Abgabe von Radiojod in die Umgebung von kerntechnischen Anlagen resul-
tieren, sind die Anteile der Radiojodkomponenten in der Kaminabluft zu
bestimmen. Zur Verbesserung der LUftungskonzepte von kerntechnischen An-
lagen ist eine Bestimmung der Radiojodkomponenten in den relevanten Abluft-
stromen vorzunehmen.

Die Bestimmung von aerosolformigem, anorganischem und organischem Jod wird
mit diskriminierenden Jodsammlern durchgefiihrt, in denen die Kadiojodkompo-
nenten in der genannten Reihenfolge an Schwebstoffiltern bzw. selektiven
Sorptionsmaterialien abgeschieden werden.

Im vorhergehenden Berichtszeitraum wurden kontinuierlich Messungen mit
diskriminierenden Jodsammlern zur Bestimmung der 131I—Komponenten in der
Kaminabluft zweier Kernkraftwerke (SWR 2, DWR 2) und eines Forschungsreak-
tors (FR) durchgefiihrt. Als IZ—Sorptionsmateria1 wurde DSM 11 eingesetzt,
das im Vergleich zum IZ—Sorptionsmateria1 DSM 10 eine verbesserte Riickhal-
tung des I2 in schadstoffhaltiger Abluft (Kaminabluft des FR) gezeigt hatte.
AuBerdem wurden Vergleichsmessungen mit weiteren IZ—Sorptionsmaterialien

(DSM 12 bis DSM 16) aufgenommen (KFK 2500, S. 119).

Im vorliegenden Berichtszeitraum wurden die Vergleichsmessungen abgeschlos-
sen. Messungen mit diskriminierenden Jodsammlern unter Verwendung des als
Standardmaterial ausgewdhlten DSM 11 wurden in der Kaminabluft des DWR 2
fortgesetzt und in der Kaminabluft sowie Digestorienabluft eines weiteren
Kernkraftwerks (DWR 3) begonnen. (DWR 2 und DWR 3 sind von gleichem Bau-

typ.)
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Es wurde der bereits beschriebene, in Abb4114-1

wiedergegebene diskriminierende Jodsammler

(mit ggf. anderem I,-Sorptionsmaterial) ver-
1 2 3
wendet. Der Durchsatz betrug 3,6 bzw.
1 Stufe fir schwebstoftormiges Jod 7,2 m3/h bei einer Verweilzeit von 0,05 s

2 Schwebstoffilter GF/A
2 Stufe fur anorganisches Jod: pro Bett * D-le Samme] peY"l Oden UmfaBten
3 Betten Sorptionsmaterial DSM 1Y 1 WOChe

3 Stufe fir organis¢hes Jod:
3 Betten Aktivkohle CGO0,8

Y
UIK AP 77

Diskriminierender Jodsammler

Abb. 4114-1

Die Versuche wurden derart durchgefiihrt, da parallel zum Sammler mit

DSM 11 ein (oder mehrere) Sammler mit dem zu vergleichenden I,-Sorptions-
material unter gleichen Bedingungen betrieben wurde. Der Einsatz der Sammler
erfolgte in der Kaminabluft des FR.und in der Zuluft des Anlagenraumabluft-
filters des DWR 3.

Die Ergebnisse sind in Tab.4114~1 verzeichnet. Tab. 4114-1 enthdlt ebenfalls die
Resultate einer friiher in der Kaminabluft des FR durchgefiihrten Vergleichs-
messung mit DSM 10 und DSM 11 (KFK 2435, S. 127). Es zeigt sich, daB die

bei Einsatz verschiedener Iz—Soggfionsmaterialien festgesteliten Leistungs-
indizes und Anteile des anorg. I praktisch libereinstimmen, mit Aushahme

von DSM 10 und DSM 16 im Falle der Kaminabluft des FR.

Die Versuche bestdtigen die Belastbarkeit der Ergebnisse von Messungen,

in denen diskriminierende Jodsammler mit DSM 11 als IzaSorptionsmateria1
verwendet werden, DSM 11 wird auch weiterhin in diskriminierenden Jod-
sammlern eingesetzt, obwohl, abgesehen von DSM 10 und DSM 16,auch die
anderen untersuchten Materialien zur selektiven Abscheidung von I, geeignet
sind,
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Tab., 4114-1: Vergleich verschiedéner IZASorptTOnsmateria1ien (Einsatz in
parallel betriebenen diskriminierenden Jodsammlern)

Einsatz- I,-Sorptions- | Leistungs-_ | Anteil des 13112 ++
stelle material index (K)
O [%]

DSM 10 9 79
DSM 11 16 .89
DSM 11 13 90
DSM. 12 11 _ 88

FR)

Kamin- DSM 11 17 86

abluft DSM 13 17 86
DSM 11 13 86
DSM 14 15 85
DSM 11 14 89
DSM 15 15 88
DSM 11 13 91
DSM 16 9 83
DSM 10 19 41
DSM 11 22 40

DWR 3, - DSM 12 16 41

Zuluft des

Anlagenraum-

ab] UFt- DSM 11 16 9

filters DSM 13 15
DSM 14 15 10
DSM 15 12 10
DSM 16 13 10

* 1. Bett (Verweilzeit 0,5 s); K =199 BF -1y

t
DF = Dekontaminationsfaktor; t = Verweilzeit [s]

** 3 Betten (gesamte I,-Stufe)



- 133 -

1

A= o S 1 P 1 [ 0 02 e et e . B T,y T, o, e L S . o . . T e T 8 T,

Die Ergebnisse der Messungen, die mit diskriminierenden Jodsammlern unter
Verwendung von DSM 11 als I,-Sorptionsmaterial durchgefiihrt wurden, sind
in den folgenden Tabellen und Abbildungen wiedergegeben,

131I—-Komponenten (Nettozdhlrate

gleich Standardabweichung der Nettozahlrate) in Prozent, bezogen auf die

insgesamt gemessene 131I--Akt1"v1‘t’dt, angegeben. (Die Nachweisgrenze kann also

In den Tabellen ist die Nachweisgrenze der

in den einzelnen Sammelperioden verschiedene Werte annehmen.) Die Zehner-

131I«Konzéntration sind durch die Exponenten in

potenzen der Werte flir die
Klammern wiedergegeben. In den Abbildungen wird noch das dltere Symbol fiir

de verwendet,

Die Tab., 4114~2 und 3 sowie die Abb, 4114-2 bis5 zeigen die Ergebnisse der Messungen
in der Kaminabluft des DWR 2. Zur besseren Obersicht sind die im vorigen Be-
richtszeitraum, d. h. in den Sammelperioden 6 bis 22 erzielten Resultate

mit aufgefiihrt. Wdahrend 2 Wochen (Sammelperioden 38 und 39) konnten die

Messungen aus technischen Griinden nicht einwandfrei durchgerhrt werden.

Es ist folgendes zu entnehmen:

131 -12

a) Die I-Konzentration, die anfangs zwischen 10—13 und 10 C1'/m3 lag,
fiel zundchst ab und erhohte sich in der Sammelperiode 12 wieder auf
einen Wert zwischen 10_13 und 10_12 Ci/m3, der bis zum Beginn der Revision
groBenordnungsmdBig unverandert blieb. Wahrend der Revision nahm die
1311 -Konzentration fort]aufend ab und blieb nach dem Ende der Revision

zwischen 10~ -14 und 10 -13 C1/m

131

b) Schwebstoffdormiges I war in sehr geringen relativen Mengen vorhanden

(meistens < 1 %).

c) Der Anteil des anorg. 1311, der (bei Uberschreiten 'der Nachweisgrenze)

anfangs unter 10 % lag, stieg in der Sammelperiode 12 auf fast 80 %

an und sank in den folgenden Wochen auf Werte zwischen ca. 20 und 40 %.
In diesem Bereich lag der Anteil des anorg, 1311 bis zum Beginn der
Revision. Zu dieser Zeit stieg er auf iber 90 % an. Im weiteren Verlauf
der Revision schwankte er zwischen ca. 10 und 50 %, Nach dem Ende der

Revision fiel der Anteil des anorg. 1311 auf Werte unter 20 %.
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Der Mittelwert errechnet sich zu 31 %. (In dieser Rechnung ist fiir die
131 0 % verwendet
worden. Setzt man stattdessen der Nachwengrenze"entsprechende Werte
etn, so ergibt sich ein Mittelwert des Anteils des anorg. 1311 yon

32 %.)

Sammelperioden 8, 10 und 11 als Anteil des anorg.

1 1

I und des Anteils des anorg. 3 4
1311 konzentration im Kiih1-

mittel nach einer kurzen Abschaltung des Reaktors zusammen. Der hohe An-
131

Der Anstieg der Konzentration des 13
der Sammelperiode 12 f&11t mit einer Zunahme der
teil des anorg. I in der Sammelperiode 31 1dBt sich auf das Uffnen des
Reaktordruckbehdlters zurlickflihren, (Dieser wurde in der Sammelperiode 31
geoffnet und in der Sammelperiode 36 wieder geschlossen.) DaB nach Uffnen
des Reaktordruckbehdlters keine hohere 131
wurde, diirfte darauf beruhen, daB wdhrend der Zeit der Revision das Spil-

Tuftfilter in Betrieb war.

I-Konzentration festgestellt

Aus_den Messungen in der Kaminabluft des DWR 3 geht folgendes hervor
Tab., 4114-4, Abb. 4114=6 und 7):

a) Die 131I-Konzentration, die zundchst etwas oberhalb von 10_12 Ci/m3 lag,
stieg in der Sammelperiode 16 auf liber 10'11 Ci/m3 an und fiel dann fort-
Taufend ab.

131

b) Der Bruchteil des schwebstoff I war meistens < 1 %.

1311 entsprach in etwa

c) Der zeitliche Verlauf des Anteils des anorg.
1311 schwankte

demjenigen der 131I—Konzentration. Der Anteil des anorg.
zwischen ca. 40 und 80 % und betrug im Mittel 59 %.

131 131

Der Anstieg der Konzentration des I und des Anteils des anorg. I
in der Sammelperiode 16 koinzidiert mit einer Abschaltung des Reaktors
zu Beginn dieser Sammelperiode. Am Ende der Sammelperiode 17 wurde der

Reaktor wieder eingeschaltet.

Die Messungen in der Digestorienabluft des DWR 3 zeigen folgendes
(Tab, 4114-5, Abb, 4114~8 und 9):

a) Die 1311 konzentration schwankte zwischen ca. 107 und 10720 ci/mS.
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1

b) Der Prozentsatz des schwebstoff. 311 Tag meistens unter 1 %.

c) Der Anteil des anorg. 1311 bewegte sich zwischen ca. 70 und 100 %.

Er betrug durchschnittlich 82 %.

Der Beitrag der Digestorienabluft zur Kaminabluft hinsichtlich der 1311-
Komponenten geht aus Tab. 4114-6 hervor. In den Sammelperioden 12 bis 14 lieferte
die Digestorienabluft mehr als 70 % des anorg, 131I. In den Sammelperioden

16 bis 18, in denen die 13!
offensicht1lich durch einen anderen Abluftstrom, erhtht war, trug die

1311 bei, wahrend sie 1in
131I lieferte.

I-Konzentration in der Kaminabluft, verursacht

Digestorienabluft zu weniger als 10 % zum anorg.
den Sammelperioden 19 und 20 mehr als 30 % des anorg.

Nimmt man fiir die Sammelperiode 15, in der die Werte fiir den Beitrag der

131

Digestorienabluft offensichtlich ungenau sind, einen Anteil des anorg. I

der Digestorienabluft am anorg. 131I der Kaminabluft von 100 % an, so er-
gibt sich, daB die Digestorienabluft durchschnittlich 49 % des anorg. 1311
lieferte. Trotz des geringen Volumenstroms stellt die Digestorienabluft

131I.eine wesentliche Quelle
131

infolge des hohen Prozentsatzes des anorg.
flir das in die Umgebung freigesetzte anorg. I dar. Diese kann mit

geringem Aufwand beseitigt werden,

Die Messungen mit diskriminierenden Jodsammlern werden in den genannten
sowie beim DWR 3 in weiteren Abluftstromen bis zum Erreichen einer MeB3-
dauer von jeweils 1 Jahr (in der Kaminabluft) fortgesetzt.
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1311+K0nzentrat10n und Anteil der 131I-Komponenten in der

Kaminabluft des DWR 2

Tab., 4114-2:

Zustand der Luft: schwebstoffgefiltert, teilweise jodgefiltert

Sammel - 131I«Konzen« Anteil der 131I—-Komponenten NGt

periode tfatiog [%] [%]
[Ci/m™] ‘
schweb—131‘ anorg. 131I org. 1311
stoff. I

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 5,5 (- 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
23 1,6 (- 12) <1 27 73 <1
24 1,7 (- 12) < NG 27 73 <1
25 1,0 (- 12) < NG 24 76 <1
26 7,3 (- 13) < NG 36 64 <1
27 9,5 (- 13) < NG 25 75 <1
28 7,6 (= 13) < NG 35 65 <1
29 3,5 (- 13) < NG 43 57 <1
30 3,8 (- 13) < NG 33 67 - <1

31 | 1,1 (- 12) < NG 93 7 <1

131

+ Nachweisgrenze der I-Komponenten



Tab. 41 14-3:

1

31I-Konzentration und Anteil der-
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1311~K0mponenten in der

Kaminabluft des DWR 2

(Fortsetzung von Tab. 4114-2:

Zustand der Luft:; schwepstoffgefiltert, teilweise jodgefiltert

Sammel - 131InKonzen- Anteil der 131InKompone'nten NG*
periode tratiog [%] [%]
[Ci/m™]
schweb-131 anorg. 131I org. 1311
stoff. I
32 9,4 (- 13) 3 28 69 <1
33 5,7 (- 13) < NG 40 60 <1
34 2,0 (- 13) < NG 51 49 <1
35 1,9 (- 13) < NG 8 92 <1
36 6,6 (- 14) < NG 18 82 2
37 2,4 (- 14) < NG 39 61 5
38 - - - - -
39 - - - - -
40 4,9 (- 14) < NG 46 54 3
41 9,9 (- 14) < NG 28 72 1
42 4,9 (- 14) < NG 9 91 2
43 5,8 (- 14) < NG 18 82 2
44 8,3 (- 14) < NG 14 86 2

+ .
Nachweisgrenze der

131

I-Komponenten
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1

Tab., 4114-4: 31IwKonzentrati‘on und Anteil der 131y vsmoonenten: in der Kams

abTuft des DWR 3

Zuystand der Luft: schwebstoffgefiltert, teilweise jodgefiltert
Nachweisgrenze (NG) der 1311-Komponenten: <1 %

Sammel- 131I-Konzentration Anteil der 131I—Komponenten
periode [Ci/m3] %] | 1
schweb—131 anorg. 1311 org. 31
stoff. I
10 1,7 (- 12) < 1 62 37
11 1,3 (- 12) < 1 58 42
12 4,1 (- 12) 5 82 14
13 1,2 (- 12) < 1 46 53
14 1,5 (- 12) < 1 49 51
15 1,0 (- 12) < NG 46 54
16 2,5 (- 11) < 1 78 22
17 1,4 (- 11) < 1 68 31
18 6,1 (- 12) < 1 59 40
19 2,7 (- 12) < NG 49 52
20 2,0 (- 12) < 1 54 45
Tab. 4114-5: 131I—Konzentration und Anteil der 131I—Komponenten in der

DigestorienablTuft des DWR 3

Zustand der Luft: nicht gefiltert
Nachweisgrenze (NG) der 131I-Komponenten: <1 %

Samme1 - 131I-Konzentration Anteil der 131I—Komponenten
periode [Ci/m3] [%]
schweb-131 ahorg. 1311 org. 131
stoff. I
12 1,2 (- 10) <1 97 3
13 2,3 (- 11) <1 76 24
14 2,5 (- 11) 2 87 11
15 2,9 (- 11) 2 88 11
16 7,9 (- 11) <1 77 23
17 5,8 (- 12) <1 73 27
18 1,5 (- 11) <1 83 16
19 1,9 (- 11) <1 85 14
20 2,1 (- 11) 9 75 16




Tab., 4114-6:
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131 131

Anteil der I-Komponenten der Digesforienab1uft‘an‘den' I-
komponenten dér Kaminabluft (DWR 3) *
Sammel- Anteil [%]
periode
anorg. 131I+ anorg. 131I org. 1311
org. 131I

12 84 95 17

13 49 80 22

14 42 76 10

15 72 (139) 14

16 8 8 9

17 1

18 7 9 3

19 19 33 5

20 24 37 10

* berechnet aus den jeweiligen Quellstarken der 1311-

Komponenten unter Verwendung folgender Volumenstrome:

KaminabTuft : 165.000 m3/h
Digestorienabluft:  4.300 m3/h
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 Abb. 4114-3

Abb. 4114-4

Abb. 4114=5
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2.1, Abscheidung yon *2'1_in Form_yon I, und CH,I an_verschiedenen Jod-

— - o, £, e, o, o, o, o o o o e s, Gt e S e et

Y, e, o, s, g, e, 8 o

. o, o, s, e, o, o, v e, e, e, g, S, O S o, o,

131I

in Form von IZ bei mittlerer Temperatur und Feuchte.(40°C, 50 % r.F.) ge-
prift worden. Es hatte sich bei 0,1 s Verweilzeit ein Abscheidegrad von
> 99,9 % ergeben (KFK 2435, S. 127).

Das Iz—Sorptionsmateria1 DSM 11 war hinsichtlich der Abscheidung von

Im Berichtszeitraum wurde die Sorption von 131

I in Form von 12 an DSM 11
im gesamten relevanten Temperatur- und Feuchtebereich gepriift. AuBerdem
wurde bei mittlerer Temperatur und Feuchte die Abscheidung von 1311 in Form
von I2 an den Materialien IPH und AC-HOI, die als Sorptionsmaterialien fiir
HIO (hypojodige Sdure) auf dem Markt sind, bestimmt, da von den Herstellern

keine genauen Angaben gemacht werden.

Die Resultate gehen aus Tab. 4114~7, Abb. 411410 und 11 bzw. Tab, 4114-8 hervor,

Sowohl bei 10 als auch bei 70%¢c liegt im untersuchten Feuchtebereich der Abscheide-
grad von DSM 11 fiir 12 bei 0,1 s Verweilzeit iiber 99,9 %. Die relativ ge-

ringe Abscheidung in gréBerer Bettiefe ist auf Vorliegen von geringen An-
teilen an schwerer abscheidbaren Jodkomponenten (< 0,1 %) zurlickzufiihren.
Die Sorptionsmaterialien IPH und AC-HOI scheiden I2 bei mittlerer Temperatur
und Feuchte (40°C, 50 % r.F.) und 0,1 s Verweilzeit zu mehr als 99 % ab.

Die Sorption von 131I in Form von CH3I an DSM 11 und AC-HOI war bereits im

gesamten relevanten Temperatur- und Feuchtebereich gepriift worden. Es hatte
sich bei 0,1 s Verweilzeit ein Abscheidegrad von < 0,5 bzw. 5 % ergeben
(KFK 2500, S. 127). Bei IPH wurde im Berichtszeitraum bei 40°c, 50 % r.F.
und 0,1 s Verweilzeit ein Abscheidegrad von < 0,01 % fur CH,1 festgestellt.

Die Ergebnisse der Sorptionsversuche mit 1311 in Form von 12 und CH3I
zeigen also, da DSM 11 im gesamten relevanten |emperatur- und Feuchtebe-
reich zur selektiven Abscheidung von I, geeignet ist. Weiterhin ist festzu-
stellen, daB zur selektiven Abscheidung von HIO an IPH und AC-HOI eine
Vorabscheidung von I, erforderlich ist. Bei AC-HOI kann die Selektivitdt
der HIO-Abscheidung auBerdem durch CH3I~Abscheidung eingeschrinkt werden.
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Tab. 4114-7: Abscheidegrad von DSM 11 fir “S1I in Form von I,
Trégerkonzentratfcn: 10'3 g/m3 Yorstromzeit : > 20 h
Verweilzeit 0,1 s/2,5 cm Nachstromzeit: 2 h
Beaufschlagungszeit:; 1 h

Bett- | Luftfeuchte Bettiefe Abscheidegrad ' Abscheidegrad
temp. integral differentiell
1°c] (%] rem] [%1 [%]
1,25 97,4 97,3
2,50 99,919 96,9
3,75 99,9934 91,8
20 5,00 99,9972 57,0
6,25 99,9977 18,3
7,50 99,9980 13,2
8,75 99,9982 10,3
10,00 99,9983 6,8
10
1,25 99,86 99,86
2,50 99,961 72,9
3,75 99,966 13,1
80 5,00 99,969 7,6
6,25 99,970 4,4
7,50 99,971 2,1
8,75 99,971 1,1
10,00 99,971 0,7
1,25 99,30 99,30
2,50 99,923 89,0
3,75 99,940 22,5
20 5,00 99,944 5,6
6,25 99,946 3,8
7,50 99,948 3,1
8,75 99,949 2,8
10,00 99,950 2,5
70
1,25 99,900 99,900
2,50 99,943 43,8
3,75 99,946 4,9
80 5,00 99,947 2,7
6,25 99,948 1,8
7,50 99,949 1,3
8,75 99,950 1,1
10,00 99,950 0,9

¥ Abscheidegrad eines Bettes von 1,25 cm Tiefe
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Durchlafigrad von DSM# fir 131 in Form von h Durchlafgrad von DSM1 fir 31) in Form von J
bei verschiedenen Luftfeuchten bei verschiedenen Luftfeuchten
Abb. 4114-10 Abb, 4114-11

Die Sorption von 131I in Form von HIO an den genannten Materialien wird im

nachsten Abschnitt behandelt.

Als Fortsetzung der Arbeiten werden selektive Jod-Sorptionsmaterialien
fiir diskriminierende Jodsammler entwickelt, die in der stickoxidhaltigen
AbTluft von Wiederaufarbeitungsanlagen eingesetzt werden konnen.
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131

I

Tab, 4114-8Abscheidegrad verschiedener Jod-Sorptionsmaterialien fiir
in Form yon I2

Tragerkonzentration:
Bettemperatur
Luftfeuchte :

Verweilzeit :
Beaufschlagungszeit:

1073 g/m3
40 °c
50 %

0,1 s/2,5 cm
1 h

Vorstromzeit i1 >20 h
‘Nachstromzeit : 2 h
Jod-Sorptions- | Bettiefe Abscheidegrad Abscheidegrad
material integral differentiell

[em] [%] [%]
1,25 99,54 99,54

2,50 99,55 0,9

3,75 99,55 0,1

py 5,00 99,55 0,1
6,25 99,55 0,1

7,50 99,55 0,1

8,75 99,55 0,1

10,00 99,55 0,2
1,25 99,08 99,08

2,50 99,14 6,4

. 3,75 99,18 4,2

AC-HOI 5,00 99,19 2,1
6,25 99,20 0,9

7,50 99,21 0,4

8,75 99,21 0,2

10,00 99,21 0,1

¥ Abscheidegrad eines Bettes von 1,25 cm Tiefe

** 20 - 40 mesh, 10 % 4-Jodophenol; Fa. NES, Rockville, USA

T Fa. Aircont, West Hill, Kanada




- 146 -

2.2, Nachweis von gasformiger unterjodiger Sdure (HIQ) und Entwicklung
efnes Prifyerfahrens mit__~~"I-markierter HIOQ

(G. Birke)

Die bisher im LAF durchgefiihrten Untersuchungen machen die Existenz einer
gasformigen Jodverbindung HIO wahrscheinlich, die zuerst von F.0. Cartan
u.a. 1968 als Spaltjodbestandteil vermutet worden war. Da bisher nur an
einigen Punkten (z. B. pH-Abhdngigkeit) eine Korrelation der experimentell
gefundenen Durch1aBprof11e mit den chemischen Eigenschaften von HIO unter-
sucht wurde, waren weitere Versuche zur Sicherung der ExXistenz von gasformi-
ger HIO notwendig.

In Ergdnzung der 1im vorhergehenden Berichtszeitraum ermittelten experimen-
tellen Daten (PNS-Halbjahresbericht 1/77) zum Nachweis von HIO in der Gas-
phase wurde eine Reihe von Versuchen aurchgefiihrt, die das Reaktionsverhalten
von elementarem Jod bzw. HIO in verdiinnten waBrigen Losungen mit den Durch-
laBprofilen korrelieren sollten.

Aufgrund des Hydrolysegleichgewichts von elementarem Jod (G1. 1) ist bei
starker Verdunnung der Losung ein relativ groBerer Anteil von HIO im Gleich-
gewicht zu erwarten. Dies sollte zu einem wachsenden Anteil auch an der ver-
f]Uchtigten‘Jodmenge fihren.

I

+ H 0 —— HOI + HY + 17 (G1. 1)

2 2

Dieser Zusammenhang ist aus Abb. 4114-12 nur zum Teil ersichtlich. Es ist dort
die DurchlaBprofile von Versuchen aufgetragen, in denen bei sonst gleichen
Danspe]]ungs— und Beaufschlagungsbedingungen (Erzeugung von I2 in JG (siehe Abb,
4114~16) durchleiten durch eine schwach alkalische Vorlage bei Zimmertempera-
tur; Beaufschlagung bei 40°C, 50 % r.F.) die Konzentration des elementaren
Jodes im GefdB JG variiert wurde. (Die Konzentration des Jodes in der Vor-

lage war nach Ende des Beaufschlagens ca. um den Faktor 10 kleiner als im

JG.)
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HIO-Erzeugung dls Funktion der Jodkonzentration in JG

Abb, 4114-12

Zwar ist beim Obergang von CIZ = 10'3'Mo1/1 Zu 10_5 Mo1/1 das Auftreten eines
Bestandteils zu beobachten (Kurve 2), der im Bereich von 2 - 10 cm Bettiefe
den Verlauf des DurchlaBprofils bestimmt. Dieser Bestandteil wurde in friiheren
Versuchen als HIO identifiziert.

Ein Anwachsen dieses Bestandteils beim Obergang zu c12‘= 10-7 Mol/1 st da-

gegen nicht festzustellen. (Kurve 1.) Ein groRerer Anteil an HIO (> 2 - 3 %)
ist aus dem Verlauf des Durchlafprofils nicht zu erkennen; der gegeniiber den
Kurven 2 und 3 im Bereich von 0 - 1 cm Bettiefe flachere Verlauf der Kurve 1
TaBt zudem vermyten, daf in diesem Fall kein oder nur wenig I, vorhanden war.
Das DurchlaBprofil erkldrt sich deshalb so, daB Methyljodid (und @hnliche or-
ganische Verbindungen) zu ca. 90 % vorliegen; der Rest sind Verbindungen un-
bekannter Zusammensetzung, die aus Verunreinigungen entstehen und bei den
untersuchten Bedingungen von AC 6120 nicht absorbiert werden.
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Dieser Befund kann auf die Randbedingungen der Versuche (Reinheit und Alter
des 13 I-Préparates, Reinheit der Reagenzien, des Wassers‘usw.)'zuruckge—.
fuhrt werden. Bei diesen geringen I2«Konzehtratfonen reagieren solch groRe
Anteile des I, zu CHaI und anderen leichtfllichtigen Verbindungen, daB ein
Studium des Hydrolysegleichgewichts so nicht mehr mgglich ist.

Da das Hydrolysegleichgewicht (G1. 1) von elementarem Jod im alkalischen
Bereich zugunsten HIO verschoben wird, sollte durch mehrfaches Waschen mit
alkalischen LOsungen eine Anreicherung des HIO im Gasstrom erreicht werden
konnen. Dies wurde experimentel] bestdtigt, (Abb. 4114-13)zeigt DutchlaBprofile
von Versuchen (40°C, 50 % r.F.), bei denen das erzeigte elementare Jod

(ch = 107° Mo1/1 im JG) durch 0, 1 bzw. 2 Wischer durchgeleitet wurde,
die mit verdinnter Natronlauge (pH 10) beschickt wurden.

1:0,2 Wascher (pH 10)
2:a, 1 Wascher

3.0, 0 Wascher
& AC 6120
1

50%¢r.F.,40°C

Durchlafgrad [%]

A A
Lip——f

T - 5

5,0 10,0 15,0 20,0
Bettiefe [cm]

j.'\ﬂ_ﬂﬂ LAF 1L 145777

HIO-Erzéugung mit alkalischen Waschern

Abb, 4114-13
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Der Anteil van HIQ an der yerfllichtigten Jodmenge steigt von ca. 1 % bei
Benutzung eines Wdschers auf ca. 15 % bei Zuschalten eines weiteren
Waschers an,

ZusammengefaBt sprechen folgende Griinde fiir die Existenz von gasformiger
HIO:

- die DurchlaBprofile von gasformigem Jod im Sorptionsmaterial AC 6120
zeigen flache Kurvenverldufe, die durch alleinige Anwesenheit von 12 und
CH3I nicht erklart werden kdnnen. Der Anteil der entsprechenden Jodver-
bindung verdndert sich nicht mit dem Alter der Jodldsung. Dies ist bei
der Vorbildung des HIO durch eine Gleichgewichtsreaktion zu erwarten.

- Die Menge dieser Jodverbindung-im Gas ist vom pH-Wert der LOsung ab-
hsngig und zeigt ein Maximum im alkalischen Bereich. Durch alkalische
Wascher 1dBt sich der Anteil dieser Verbindung steigern. Soweit experimen-
tell moglich, TieB sich eine Konzentrationsabhdangigkeit vom Jod in der
Losung verifizieren.

Die experimentellen Ergebnisse stehen deshalb mit dem Hydrolyseverhalten
von 12/H10 in Obereinstimmung.

- GroBe Anteile an HIO in der verfliichtigten Menge erhdlt man durch Umsetzung
von I2 mit Reagenzien wie HgO oder Agzo, die zur Umsetzung von Halogenen
zu Hypohalogeniden im makrochemischen Bereich eingesetzt werden.

o T e oy o (D s P e M e G g P o e D s R

Ziel ist es, gasformiges HIO moglichst groBer Reinheit bei guter Reproduzier-
barkeit fiir die Beaufschlagung von Sorptionsmitteln darzustellen. Geeignet
dafiir ist deshalb die Methode, die Wascher mit Hg0 oder Ag,0 zu beschicken,
da schon bei einem Wdscher hohe Ausbeuten an HIQ erzielt werden konnen.

Abb. 4114-14 gibt die DurchlaBprofile von Versuchen wieder (40 °C, 50 Z r.F.),
bei denen elementares Jod mit einem Stickstoffstrom durch 3 Wascher, die

mit Ag,0 beschickt wurden, durchgeleitet wurde.
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Abb,4114~14:Durchlafiprofile von 12/CH31/HIO~Gemischen in DSM 11, AC 6120 und IPH

Der anfanglich stdrkere Abfall des Profils von AC 6120 1dBt annehmen, daf
sich im Gemisch noch ca. 30 % I2 und CH3I befinden. Bestdtigt wird dies
durch Versuche mit anderen Sorptionsmaterialien. Aus dem DurchlaBprofil von
DSM 11 (einem spezifischen Sorptionsmaterial fiir I2 » das CHBI praktisch
nicht absorbiert und auch - wie ersichtlich - HIO praktisch nicht unter den
gewdhlten Bedingungen) 143t sich ein Anteil von 10 % I, entnehmen. Ent-
sprechend kann aus dem DurchlaBprofil von IPH (IPH ist ein amerikanisches
Sorptionsmaterial, spezifisch fir HI0O) der Anteil des organisch vorliegenden
Jodes zu 25 % abgeschdtzt werden.

Durch zusdtzliches Vorschalten von einigen Betten Katalysatortrdger AC 6111,
imprdgniert mit ausgefalltem AgZO (in Zukunft wird dieses Sorptionsmaterial
i/1 benannt), wurde versucht, das restliche I, und CHaI selektiv zu absor-
bieren bzw. in HIO umzuwandeln. .Abb, 4114-15 gibt die DurchlaBprofile zweier
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Versuche wieder. Beide Versuche unterscheiden sich durch unterschiedliche
Beaufschlagungs- und Nachstromzeiten.

102 ‘ ~
) 50% rF , 40°C
Py AC 6120
=
1
3 101
n A
< B
I
(@]
& 10o. 50%r.F, 40°C
e ™MIAC 6111-Ag,0 N
_1 T T ¥
0 59 50 10,0 150

BETTIEFE [cm]

U\Q_H.M LAF I 145977

\bb, 4114-15; HIO-ERZEUGUNG MIT AQZO-IMPRA"GNIERUNG

Kurve A (1 Stunde Beaufschlagen, 1 Stunde Nachstromen) zeigt ein fast

reines HIO an mit nur noch geringen Anteilen an Verunreinigungen (wahrschein-
Tich Methyljodid). Kurve B (2 Stunden Beaufschlagungszeit, 2 Stunden Nach-
stromzeit) zeigt gleichfalls hohe Anteile an HIO an, aber ebenso grofBere An-
teile (4 %) an Verunreinigungen, die an AC 6120 nicht absorbiert werden

sowie von I,/Ch;I. Auffdllig ist die bei Kurve B wesentlich grdBere (40 %
gegeniber 10 %) Absorption von 1311-Aktivitét auf den Ag,0-imprégnierten
Betten.

Diese Ergebnisse Tegen den SchluB nahe, daB - wie erwartet - I, und/oder
CH3I zumindestens teilweise von i/1 absorbiert und als HIO desorbiert werden.
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Dieser DesorptionsprozeB ist eine.Zeitreaktion, wodurch sich die beiden
unterschiedlichen DurchlaBprofile A und B erkldren.

Wegen der durch dieses Reaktionsverhalten bedingten Unsicherheit beziiglich
Reinheit und Reproduzierbarkeit des HIO wurde der Versuch einer Optimierung
des Verfahrens auf diese Weise vorldufig eingestellt, weil eine andere
Variante der HIO-Herstellung dhnlich gute Resultate (praktisch kein elemen-
tares Jod mehr im Gasgemisch) bei guter Reproduzierbarkeit ergibt.

e e e - T v, g e o

Mit dem im vorhergehenden Abschnitt “eschriebenen Gemisch der ungefdhren
Zusammensetzung: 12: 10 %; HIO: 65 %; CH3I' 25 % wurden einige Sorptions-
materialien beaufschlagt, um das Verhalten gegen HIO zu erforschen bzw.
selektive HIO-Sorptionsmaterialien zu finden. Die Versuchsbedingungen waren
generell 40°C, 50 % r.F. und 0,1 s Verweilzeit bei 2,5 cm Bettiefe.

Die Ergebnisse sind in der Tab.4114~9 zusammengestellt., (Die Sorptionsmaterialien
werden nach Spezifitdt gegeniiber 12 und CH3I unterschieden.)

Tab. 4114-9: Abscheidegrad eines Bettes von 2,5 cm Lidnge der in der‘1, Spalte

angegebenen Sorptionsmaterialien gegeniiber den in der 1. Zeile
aufgefiihrten 3 Jodverbindungen

n [%] n [%] - n [%1 +
Material 12 CH3I HIO
DSM 10 > 99,9 < 0,1 < 10
DSM 11 > 99,9 < 0,1 < 1
DSM 17 > 99,9 < 0,1 < 1
IPH > 99 << 0,1 ~ 99
AC-HIO > 99 n 1-2 ~n 40
-AC 6120 > 99,9 > 99 v 60
G 0,8 > 99,9 . > 99 > 90.

¥ n: Abscheidegrad eines Bettes von 2,5 cm Lidnge
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Es zeigt sich, daB einige spezifische Sorptionsmaterialien fiir elementares
Jod (DSM 10, 11, 17), die auf der Basis des anorganischen Katalysatortrdgers
AC 6111 aufgebaut sind, fiir HIQ, wie flir CH, T geringes Sorptionsvermogen
haben.

Sorptionsmaterialien, die Methyljodid gut abscheiden, scheiden - mehr oder
weniger gut - auch HIO ab. Gegeniiber dem AgN03~impr§gnTerten anorganischen
Material AC 6120 diirfte die hohere Abscheideleistung der Aktivkohle CG 0,8
(KI-imprdgniert) auf der groReren inneren Oberfldche der Aktivkohle beruhen.

Die spezifische Abscheidung von HIO durch das Material IPH wird durch die
Versuchelbestétigt. Eine Spezifitdt des Materials AC-HIO (kanadisches

Sorptionsmaterial, wird als spezifisch flir HIO angeboten) fir die Abschei-
| dung von HIO 14dRt sich ebenfalls nachweisen. Vergiichen mit dem Material
IPH fallen die gegeniiber Methyljodid geringere Trennwirkung und der ge-
ringe Abscheidegrad von ca. 40 % (fiir 2,5 cm Bettiefe) fiir HIO auf.

D o o it A i ki Y o -

Abb., 4114~16 zeigt das FlieRbild der fiir die Sorptionsversuche mit HIO ent-
wickelten Priifapparatur.

Die Priifstrecken mit Schwebstoffiltern (Whatman GF/A), Testbetten, Schweb-
stoffiltern und Sicherheitsbetten (CG 0,8) wurden doppelt ausgelegt. Der
Gasstrom wird iiber Ventile auf beide Sorptionsstrange verteilt und die
relative Gasmenge durch jeden Sorptionsstrang an G 2 gemessen. Diese
doppelte Auslegung hat den Vorteil einer groBeren Versuchskapazitat; zu-
satzlich ermoglicht sie die nahezu identische Beaufschlagung verschiedener
Sorptionsmaterialien, was gerade bei diskriminierenden Messungen von Vor-
teil ist.

-Abgesehen von der groferen Anzahl der Wdscher hat sich gegeniiber der im
Halbjahresbericht 1/77 beschriebenen Darstellungsweise von 12 bzw. HIO
nichts gedndert.
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Abb.4114~16; Versuchsapparatur zur Darstellung von HIO

Zeichenerklarung:

TS: Teststrecken

SS: Sicherheitsstrecke
G : Gasuhr

A : Aktivkohlepatrone
SF: Schwebstoffilter

R : Rotameter

DG: Dampfgenerator

TK: Taupunktkiihler

TB; Testbetten

SB: Sicherheitsbetten
K : KiihTer

V : Vorratsgefaf

JG: Jodgenerator

W : Wascher

P : Pumpe
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2,2.8, Weiterer Gang der Untersuchung

-, -, e o o,

Nachdem die Entwiek]Qng‘eTnes Priifverfahrens mit gasformiger HIQ weitgehend
abgeschlossen wurde, steht nun die Untersuchung des ‘Abscheideverhaltens
dieser Jodverbindung an verschiedenen Sorptionsmaterialien im Vordergrund.
Entsprechend den Ausiegungsbedingungen des im LAF entwickelten diskrimi-
nierenden Jodsammlers im Bereich von 10 - 70°C und 20 - 80 % r. F. muB die
Abscheidung von HIO an den Materialien DSM 11 und IPH in diesem Bereich be-
kannt sein, um den Jodsammler um eine Stufe HIO erweitern zu konnen. Ferner
bleiben das Abscheideverhalten von Aktivkohlen und insbesondere Desorptions-
erscheinungen zu untersuchen.
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4120 Freisetzung, Transport und Ablagerung von Spaltprodukten in Reaktor-

kreisliufen

4123 Reduktion der Aktivierung und Kontaminierung von Reaktorkreisliufen

I. Michael, R. Melcher

Die Untersuchungen der Metallabgabe von Dampferzeugerrohrwerkstoffen an
Druckwasser (340° C, 150 bar) in Autoklaven hatte zum Ziel Trends zu er-
kennen, die bei Anwendung wasserchemischer Mittel eine Absenkung der Primdr-
kreisaktivierung von Kernkraftwerken mit Druckwasserreaktoren erwarten lassen.
Dazu war im letzten Teilbericht (KfK 2500, S. 140) der signifikante EinfluB
‘des Sauerstoffgehaltes im Deionat auf den Metallgehalt im Druckwasser der

Hauptlegierungskomponenten.gezéigt worden.

Dieser Bericht pridsentiert die Ergebnisse iber die Metallgehalte im Druck-
wasser nach 300 Stunden, wenn einmal fiir INCOLOY alloy 800 eine Alkalisie-
rung des Ausgangswassers (Deionat) bis zum pH9 erfolgt, und wenn anderer-
seits ebenfalls beim pH9 ein Vergleich der Metallabgabe nach 300 Stunden
von INCOLOY alloy 800 und NICROFER 3220, Werkstoff-Nr. 1.4876 (giiltige fiir

beide Werkstoffe) herangezogen wird.

Schlieflich wird der von NICROFER 3220 an Druckwasser abgegebene Metallge-—
halt gezeigt, wobei im Ausgangswasser die pH-Werte 7, 9 und 10,5 eingestellt

worden waren.

Abb, 4123-1 zeigt die an das Druckwasser abgegebenen Hauptlegierungskompo-—
nenten von INCOLOY alloy 800, einmal von Deionat (pH7) ausgégangen und zum
andern mit LiOH-Zusatz bis zum pH9 alkalisiert. Es ist fiir alle drei Elemente

eine merkliche Abnahme der Konzentration zu erkennen.

Abb. 4123-2 zeigt den Vergleich zwischen INCOLOY 800 und NICROFER 3220 bei
sonst gleichen wasserchemischen Bedingungen (pH9). Hier ist nur noch beim
Eisengehalt ein deutlicher Unterschied mit niedrigeren Werten fiir NICROFER

3220 zu erkennen,
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Abb. 4123-3 zeigt schlieBlich die von NICROFER 3220 abgegebenen Metallgehalte
bei pH7, 9 -und 10,5. Dabei fdllt auf, daB sich der Eisengehalt nur noch ganz
geringfiligig &ndert. Die Chrom— und die Nickelgehalte verhalten sich quasi

komplementir.

Wenn davon ausgegangen wird, daB das INCOLOY 800 Probenmaterial kaltgewalzt
und damit einenum 1/5 kleineren mittleren Korngrenzendurchmesser zeigte als
das warmgewalzte NICROFER-Material, so dridngt sich beim Betrachten dieser
Ergebnisse auf, daB die Materialauswahl und vor allem die mechanisch-ther-
mische Vorbehandlung der Werkstoffe fiir die Metallabgabe an Druckwasser von
groRerem EinfluB sind, als die wasserchemischen MaBnahmen. Es kann jedoch
kein Zweifel dariiber bestehen, daB beide Einfliisse beachtet und weiterver-

folgt werden miissen.
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Fe-, Cr-u.Ni -Gehalte von NICROFER 3220 in Druckwasser
(340 °C 150 bar) nach300 Std. in Abhdngigkeit vom

pH Wert von LiOH (25°C)
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4130 Langfristige radiologische Umgebungsbelastung
4132 Untersuchungen zur Radiodkologie des J~129

(H. Schiittelkopf, ASS)

1. Die Bilanzierung des '2°J in der WAK

Um das AusmaB mbg1icher Freisetzungen von !'?°J aus einer Wiederauf-
arbeitungsanlage im Detail zu erfassen, wurde seit 1975 die Ver-
teilung des '%2°J in und die Abgabe aus der WAK gemessen. Dazu wurden
chemische und meBtechnische Methoden entwickelt und in Zusammenar-
beit mit der WAK ca. 3 000 !2%J-Bestimmungen in verschiedenen
Probematerialien durchgefiihrt.

Von den zwischen November 1975 und August 1977 durchgesetzten '%2J
wurden > 99 % wdhrend der Aufldsung in das Abgas freigesetzt. Der
in der Speiseldsung verbliebene Anteil von < 1 % verteilt sich auf
das Konzentrat der hochaktiven Abfalldsung, die mittelaktiven
organischen und wassrigen Abfalldsungen und die niedrigaktiven
Abfalldsungen. Maximal 0,1 bis 0,3 % des '2%J-Durchsatzes ge-
langen mit dem Konzentrat der hochaktiven Abfa]]bsungeh in den
Lagerbehdalter. Im Lagerbehdalter selbst wurden nach 6-jdhrigem
Betrieb der WAK 0,05 % des '*°J-Durchsatzes gefunden (Abb. 4132-1)

Mit den widssrigen mittelaktiven Abfalldsungen, den organischen
mittelaktiven Abfalldsungen und den niedrigaktiven Abfalldsungen
werden im Durchschnitt 0,4 %, 0,3 % und 0,13 % des '?°J-Durchsatzes
der WAK zur Abwasserreinigung abgegeben. Die wdssrigen Abfdlle
werden in der Abteilung Dekontaminationsbetriebe destillativ ge-
reinigt. Dabei wird Jod mit einem Dekontaminationsfaktor von

ca. 50 zuriickgehalten. Die *2°J-Abgabe in den Altrhein mit den
wdssrigen Abfallen betrdgt 0,04 % des '>°J-Durchsatzes der WAK.

Mit der Abluft der WAK wurden im Durchschnitt 0,5 % des !29J-
Durchsatzes abgegeben.(Abb. 4132-2).
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2. Die chemische Zusammensetzung des '2°J in der Abluft der WAK

Zwischen Ende Februar 1977 und Anfang Junf 1977 wurde in der Abluft
der WAK ein By-Pass-System zur '2%J-Probenahme installiert. Die
Probenahme erfolgte nach der Vereinigung von Aufldserabgas und
Behdalterabgas und nach der Aerosolfilterung der Abluft der WAK.
Das Probenahmesystem bestand aus einem HNOs-bestdndigen Aerosol-
filter, einem NaOH-Wdscher und einer Aktivkohlepatrone. Bei der
Priifung dieses Systems mit 27J'%'J und mit CH3'3'J zeigte sich,
daB elementares Jod zu > 99 % im NaOH-Wischer zuriickgehalten wurde
und Methyljodid zu 99 % vom NaOH-Wascher durchgelassen wurde und
dann. in der Aktivkohle quantitativ absorbiert wurde. Ein Teil der
NaOH-LBsung, die Aktivkohle und das Aerosolfilter wurden mit '27J-
Trdger versetzt und die Jodfraktion abgetrennt. Durch Neutronen-
aktivierung, chemische Reinigung der aktivierten Probe und nach-
folgende y-spektrometrische Messung des !3°J wurden die einzelnen
1293-Anteile bestimmt,

Tab., 4132-1: Ergebnisse der Messungen zur chemischen Zusammen-
setzung von '2°J in der Abluft der WAK

Probenahmeda tum anorganisch okganisch aerosol-
Jon:  bis:  gasformiger gasformiger formi ger
‘ Anteil in % Anteil in % Anteil ‘in %
18.2. - 21.2. 84,0 14,9 1,0
25.2. - 4.3, 76,4 23,3 ' 0,4
4.3, - 11.3. 68,9 30,6 0,4
11.3.. - 18.3. 20,6 - 0,04
18.3. - 28.3. > 50,4 - -
28.3. - 4.4, 84,7 15,2 0,1
4.4. - 12.4. 96,7 1,8 1,6
12.4. - 18.4. 81,4 17,3 1,3
18.4. - 26.4. 91,3 6,1 2,6
|26:4. - 3.5, 61,2 24,7 14,1
3.5. - 10.5. 77,2 22,5 0,3
10.5. -~ 20.5. 45,6 54,4 0,1
20.5. - 26.5. 32,6 - .
26.5. - 6.6. 60,0 | 7,4 0,04
6.6. - 10.6. 50,0 49,7 0,3
[Mittelwert 74 24 2
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Der anorganisch-gasformige Anteil, der organisch-gasférmige An-
teil und der Aerosolanteil des '2°J, der in der AbTuft der WAK
gemessen wurde, ist in der Tab. 4132-1 wiedergegeben. Im Mittel
darf angesetzt werden, daB 74 % des '?°J anorganisch-gasformig
und 24 % organisch-gasformig sind.

Die '?°J-Konzentration in Bodenproben aus der Umgebung der WAK

Ende 1975 wurde in das Aufldserabgassystem der WAK ein Jodfilter
efngebaut, welches seit diesem Zeitpunkt mit hohem Abscheidgrad
funktioniert. Um die zu diesem Zeitpunkt vorhandene Umgebungs-
kontamination zu erfassen, wurde zwischen Februar und April 1976
ein umfangreiches Bodenprobenahmeprogramm durchgefiihrt. Boden-
proben wurden genommen aus der Hauptwindrichtung auf jeweils 5
Strahlen in Abstdanden von 100 m, 200 m, 500 m und 1, 2, 5, 10

und 20 km. Auf einem dhniichen Strahl in der Richtung der mini-
malen Windhdufigkeit wurden ebenfalls Proben genommen. Eine
weitere Gruppe von Bodenproben wurde aus einem Kreisring um die
WAK von 1 km Radius genommen. Analysiert wurden Erdproben von

0 bis 5 cm und von 5 bis 20 cm. Die Abtrennung des 2°J aus 100 g
Bodenproben erfolgte durch Auskochen mit einer Na,CO3-Ldsung nach
Zusatz eines geeigneten Reduktionsmittels und von 2707 -Tridger.
Die Reinigung der Jodfraktion erfolgte durch Anionenaustausch,
Agd-Fallung, Abtrennung des Ag+ als Ag2S und durch Adsorptioh

des Jodes an 1 g Anionenaustauscher. wach der Neutronenaktivierung
folgt ein Extraktionszyklus. Die gdereinigte Jodfraktion wird am
Ge(Li)-Detektor gemessen. Im allgemeinen erfolgt die Messung der
538 keV-Linie des '%°J. Die Auswertung erfolgt durch Vergleich
mit Eichproben bekannten !'?°J-Gehalts.

In den obersten 5 cm der Erdproben wurden '2°J-Konzentrationen
zwischeh < 0,03 ynd 12,4 fCi/g Trockensubstanz gemessen. Die
hdchsten Kontaminationen wurden in Richtung der hochsten Wind-
~ hdufigkeiten gemessen. In Richtung des Minimums der Windhaufig-
keit lagen die 129)_Konzentrationen ausnahmslos unter der Nach-
weisgrenze. Die '2°J-Konzentrationen in Bodenproben aus der
5-20 cm Schicht sind im allgemeinen kleiner als die aus der

0-5 cm-Schicht (Abb. 4132-3). |
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Abb.4132-3: 129J-Konzentrcltionen in Bodenproben aus der Umgebung der WAK.

Obere Zahl: fCi 129J /g Trockensubstanz von 0-5cm. Untere Zahl :

fci %) /g Trockensubstanz von 5-20cm. Die Bodenproben wurden

zwischen Februar und April 1976 genommen.
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Die 129J-K'onzentrationen in Ziegenmilch aus der Umgebung der WAK

Seit Mitte 1975 wurde '?°J in der Milch von Ziegen aus der Umgebunyg
der WAK gemessenh. Ein Milchvolumen von 1 bis 2 Liter wird mit

50 m1 Anionenaustauscher nach Zusatz von stabilen Jod-Triger in
Kontakt gebracht.

Trotz konstanter Emissionsrate von '2°J aus der WAK im Bereich von
2-3 mCi/Jahr hat die Konzentration von '22J um ungefiahr 2 GroBen-
ordnungen abgenommen. Als Ursache dieser Abnahme wird angenommen,
daB die '?°J-Kontamination des Bodens an der Kontamination der
Milch beteiligt ist und daB eine Abnahme der !2°J-Konzentration
in der obersten Schicht des Bodens seit dem Einbau eines Jod-
filters in das Aufldserabgassystem der WAK erfo1gt ist. Um dies
zu priifen wurden 1977 und werden 1978 an den Stellen hochster
Kontamination weitere Bodenproben genommen. Die Verteilung des
1299 mit der Bodentiefe wird zur Zeit gemessen. In jedem Fall
liegt die gemessene '%°J-Konzentration in Milch wesentlich

unter den mit den "Berechnungsgrundlagen" des BMI errechneten
129)-Konzentrationen (Abb. 4132-4).

Die Messung von stabilem Jod in der Umgebungsluft

Die Kenntnis der stabilen '27J-Konzentrationen in der Umgebungs-
Tuft ist radiodkologisch von zweifacher Bedeutung. Einerseits
wirkt stabiles Jod als Verdiinnungsmittel fiir Radiojod; das heiBt,
daR die maximal mdgliche Dosis durch '2°J um so kleiner ist, je
hoher die stabile Jod-Konzentration in der Umwelt ist. Fiir die
Jddversorgung des Menschen spie]t’dabei die Konzentration .in der
Ungebungsluft eine wesentliche Rolle. Der zweite Grund fir die
Bedeutung der stabilen Jodkonzentration in der Umgebungsluft ist
folgender: Das Weide-Kuh-Milch-Pfad-Modell beriicksichtigt nicht
~die stabile '27J-Konzentration in der Umwelt. In der Literatur
findet man aber '27J-Konzentrationen in der Luft zwischen 1 ng/m
und 10 ug/m®. Sind diese Angaben richtig, ist die Verwendung des
Weide-Kuh-Milch-Pfad-Modells in hohem MaBe fragwirdig.

3
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schlagungsraum der Abluftfahne der WAK
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1976 wurde eine auf der Neutronenaktivierung beruhende Ana]ysen—
methode fiir *27J in Umgebungsiuft entwickelt: Die Methode er-
moglicht eine kontinuierliche Probenahme und die getrennte
Messung von anorganisch gasformigem und Aerosoljod. 1976 wurde
mit-Messungen in der Umgebung des KfK begonnen. D1ese Messungen
wurden 1977 fortgesetzt. AuBerdem wurden jeweirls ca. 3 Monate
Tang Messungen in Kiel, Stade und Gundremmingen durchgefiihrt,
Messungen im Raum Miinchen wurden im Dezember 1977 begonnen.

Die Ergebnlsse der Messungen werden getrennt nach anorgan1sch
gasformigem und Aerosoljod als Mittelwerte der erha]tenen MeB-
ergebnisse in falgender Tabelle wiedergegeben,

Tab. 4132-2: Die Mittelwerte der Konzentrationen von stabilem
Jod in der Umgebungsluft von verschiedenen Orten
der Bundesrepublik Deutschland. Die Probenahme
erfolgte 1977.

Ort.der Probenahme Probenahme Jodkonzentrationen in ng/m?
von bis anorganisch aerosolformig
gasformig
"Kiel 13.7. 2.11, 6,1 2,3
Stade 12.7. 1.11, 8,6 2,0
Karlsruhe 18.2. 13.10. 6,2 1,1
6,3 0,7

Gundremmingen 15.7. 7.11,

Die Konzentration von stabilem Jod ist im wesentlichen konstant
trotz des sehr unterschiedlichen Abstandes der Orte vom Meer. Die
Aerosoljodkonzentration nimmt von Norden nach Siiden ab.rAus den
Ergebnissen darf geschlossen werden, daB das ibliche Weide-Kuh-
Milch-Pfad-Modell in der BRD verwendet werden darf.
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Abgasreinigung fiir Wiederaufarbeitung

4140 Entwicklung der Krypton- und Xenon-Abtrennung
(R.v. Ammon, W. Bumiller, H.-G. Burkhardt, G. Franz,
E. Hutter, G. Kimmig, G. Knittel, G. Neffe, R.D. Penzhorn)

4140/1 Untersuchung des Verfahrens (und der Analytik) der

TTR zur 85-Kr-Abtrennung '
Flir die Uberwachung des Bétriebs der Versuchsanlage KRETA und
flir die Auswertung der Versuchsergebnisse (erzielte Trennfak-
toren, Produkt-Reinheiten bzw. =Anreicherungen etc.) von aus-
schlaggebender Bedeutung ist die analytische Instrumentierung.
Diese hat sich in dem liber einjahrigén bisherigen KRETA-Betrieb
nach einigen Modifikationen ausgezeichnet bewdhrt. Sie wird im
folgenden beschrieben.

Die analytische Instrumentierung der TTR-Anlage KRETA

1. Allgemeines

Da in der ersten KRETA-Kolonne das Dreikomponentensystem

N2-Kr-Xe untersucht wird, miissen wechselnde Konzentrationen von

Kr und Xe in N, analytisch erfast werden. Probenahmestellen sind
dabei das Speisegas, Kopf- und Sumpfprodukt, sowie verschiedene
Bdden entlang der Kolonne. Die Edelgaskonzentrationen schwanken
dabei von nahezu 100 % im Sumpf bis zu oo Vol.-ppb im
Kopfprodukt. Zur Ldsung dieser Aufgabe kommen Massenspektrometrie
oder Gaschromatographie in Frage. Hier wurde aus folgenden Griinden
die letztere Methode gewdhlt:
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- geringere Anschaffungskosten,

- leichtere Bedienungsweise,

~ grofle Variationsbreite in der Anpassung an neue analytische
Probleme,

- groBe Variationsbreite im Detektorsystem, auch hohe Empfind-
lichkeit m&glich (Nachweisgrenze bis zu 1oo Vol.-ppb).

Ein gewisser Nachteil ist die diskontinuierliche MeBSweise; die
Analysendauer kann aber bis auf ca. drei Minuten gesenkt werden,
was fiir die allermeisten MeSprobleme an der Anlage KRETA aus-
reicht.

2. Auswahl der Gerdte

Die Kolonne 1 wird von vier Gaschromatographen ilberwacht (siehe
Abb.4140/1=1) :

a) Das Kopfprodukt, das nur noch aus N2 mit Edelgasspuren be-
steht, wird von einem modifizierten Gerdt der Fa. Air Liquide
mit He-Jonisationsdetektor (Nachweisgrenze 1oo Vol.-ppb)
analysiert. Da die Kr-Konzentration im Speisegas gr8Benordnungs-
midBig 1oo Vol.-ppm betrédgt, ist somit ein Dekontaminations-
faktor (DF) = 1o3 erfasbar. Im Einzelfall kOnnen auch Mefsi-
stellen des Kolonnenoberteils auf dieses Gerdt gelegt werden,

b) Das Speisegas und die MeBstellen an den verschiedenen B&den
entlang der Kolonne werden von zwei ProzeBchromatographen der
Fa. Beckman mit Wirmeleitfdhigkeits-Detektoren (WLD) Uber-
wacht. Proben aus dem Kolonnenmittelteil, in dem die Edelgas-
konzentrationen im Normalfall 1o Vol.- % nicht liberschreiten,
und wo eine h8here Empfindlichkeit gefordert wird, werden
zweckmdfigerweise von dem einen Gerdt erfaft, wdhrend das
andere die gasfdrmigen Proben des Kolonnenunterteils mit Edel-
gaskonzentrationen bis zu 1oo % ibernimmt.
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Das fliissige Sumpfprodukt wird nach einer speziellen
Fliissigprobenahme (siehe unten) in einem vollautomatisierten
Laborgaschromatographen (Hewlett-Packard) gemessen.

Aufbereitung der Proben

a)

b)

Gasfbrmige Proben

Das Gas, das in der Kolonne unter einem Druck wvon 5 bar steht,
wird der Gasdosierschleife des Analysengerdts liber Prédzisions-
druckminderer, Druckkonstanthalter und FluBSmesser zugefiihrt.

Fliissige Proben

Entscheidend filir eine korrekte gaschromatographische Analyse
fliissiger Gemische ist eine schnelle Verdampfung der gesamten
Probe, um Entmischungsvorgdnge auszuschlieBen (1,2). Demzu-
folge sehen wir (Abb. 4140/F2) nach der Probeentnahme, die
durch Sintermetallfritten erfolgt, eine augenblickliche Ver-
dampfung in einem beheizten Kapillarrohr vor. In einem Puffer-
behdlter erfolgt Druckausgleich. Dadurch und durch einen by-
pass ist gewdhrleistet, daB der Druck in der Gasdosierschleife
niemals hoher als in der Kolonne wird.

Analysenverfahren

a)

Spurenanalysator

Infolge des unglinstigen Konzentrations&erhaltnisses von N2
(99.99 Vol.- %) und Kr (0.1 - 10 Vol.-ppm) und der &hnlichen
Sorptionseigenschaften dieser Gase auf der Trennsé&ule ist eine
genaue Analyse des Kryptons mit Hilfe des He-Jonisations-
detektors ohne Kunstgriff nicht mdglich (Abb. 4140/1-3), Zur
besseren AuflSsung des Kr-Peaks muB die Hauptmenge des N2

in einer Vortrennung gem&B Abb.4140/1-4 beseitigt werden. Der
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N2 (Volumen V1 in Abb. 4140/1-3) strémt dabei iiber SHule 1

bis kurz vor den Durchbruch der Edelgase nach aufen. Eine
Riicksplilung befdrdert anschlieBend die Edelgase zur Trenn-
sdule 2 (Porapak Q) und zum Detektor, der jetzt ein gut
aufgeldstes Chromatogramm wiedergibt (Abb.4140/1-5). Kr kann
so mit einer Empfindlichkeit von o.1 Vol.-ppm erfaft werden.

ProzefBchromatograph

Das vorhin erwdhnte Problem der Trennung Nz/:Kr tritt bei
Verwendung des wesentlich weniger empfindlichen WLD-Detektors
bei NZ-Spﬁlung (Trennsdule: Molekularsieb 13 X) nicht auf.
Auf die Probenahme mit Druckreduzierventil und Druckkonstant-
haltung muB jedoch ebenfalls groBe Sorgfalt verwendet werden.
Der Chromatograph liefert in voll automatisierter Verfahrens-
weise etwa alle 11 Minuten ein Strichdiagramm &hnlich dem in
Abb, 4140/1-6 gezeigten.

Laborchromatograph

Hier wird die gasfbrmige Probe (im Fall von Fliissigkeit nach
Verdampfuné)auf iibliche Weise mit He als Trdgergas Uuber
Porapak Q getrennt und am WLD-Detektor erfaft. Die Auswertung
der Peaks erfolgt mit einem Integrator. Da hier die héchsten
Edelgas-Konzentrationen vorliegen, ist die erzielbare Empfind-
lichkeit von 100 Vol.-ppm voll ausreichend.

Literatur

1) D.M. Levins, R.W. Glass, M.M. Chiles und D.J. Inman, ORNL-
TM 4596 (1975)

2) E. Karwat, Linde Berichte aus Technik und Wissenschaft 13
(1962) S, 12 - 18
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Abb,4140/1-2:  Schema der Entnahme und Aufarbeitung von
fliissigen Proben aus dem Sumpf der 1. KRETA-Kolonne.
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Abb,.4140/1~3: Mit dem Spurenanalysator
(Air Liquide) erhaltenes Chromatogramm eines

Kr—Nz-Gemisches (100 Vol.-ppm Kr) ohne Vor-

' abtrennung der Hauptmenge N2.
/Ventil\
~ Eingang = <
Vorabtrennung — Rest N, Kr Xe
LY 2/

)
Kr

Ye Trennung Kr, Xe Rest Ny

Riickstromung Stule N
Sdule I auf Sdule Il

) —

Abtrennung N
(Vq)

Abb. 4140/1+4: Schaltung der beiden Trennsiulen (Siule 1: Mole-
kularsieb 13 X; SHule 2: Porapak Q) im Spurenanalysator (Air

Detektor

Liquide) zur Erfassung kleiner Kr-Konzentrationen mit dem He~-
Jonisationsdetektor,
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~T 1 Stickstoff
3, ' 2 Krypton
o A L 3 Kohlendioxid
‘ 4 Xenon
A S 0,9 vpm
W - KL_ w 0.8 vpm N
Bt e 0,8 _ -
N - . e —
D o Q o
o *;Fri—vSkwt
Bedingungen:

Ofentemperatur: 50°C  Vorsdule: Molekularsieb 13X 40m x 1/4‘;
2 )
Dosiervolumen: 1,0 ml Trennsdule:Porapak @ ; 40m x /A j

Detektor: He -lonisationsdetektor der Fa. Air Liquide

Rt2= 6.9 min. Rt3= 8.4 min. Rtl. = 11,25 min.

Abb.4140/1-5¢ Mit dem Spurenanalysator (Air

; Liquide) erhaltenes Chromatogramm eines
St”ChlegrOmm Eichgasgemisches nach Abtrennung der Haupt-
Prozefichromatograph

Meflbereich: Kr 0-10%
Mefbereich: Xe 0-10%

menge N2 .
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Applikation:

Sdule: Molsieb 13X
Temperatur: 80°C Abb, 4140/1-6: Mit dem ProzeBchromatographen 1
Eichgas: Xe: 2%  (Beckman) erhaltenes Strichdiagramm eines
Kr: 9.4% Eichgasgemisches (9.4 Vol.-% Kr, 2 Vol.-% in
Ny
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4140/2Entwicklung der Nox-(und 02-) Entfernung zur TTR-
Vorreinigung

Fiir den Fall, daB eine Riickhaltung des im Aufl8ser freigesetzten
14CO2 aus dem Abgas der Wiederaufarbeitungsanlage verlangt werden
sollte, ist das Verhalten dieser Abgaskomponente am Reduktions-
katalysator von Interesse. Wdhrend die adsorptive Riickhaltung
des CO2 an der anschlieBenden Molekularsiebstrecke keinerlei

Probleme bereitet, wdre das beil einer Reduktion zu CO oder CH4

nicht mehr gegeben. Beide Gase haben nédmlich sehr niedrige
Adsorptionskoeffizienten.

An einer kleinen Labor-DurchfluBapparatur wurde daher die Re-
duktion des CO2 nit H2 .
auf A1203,28pez. Oberfldche 9 m“/g (Doduco) und 0.13 % Pt auf
A1203, 25 m“/g (KCE) in Abhdngigkeit von der Temperatur und den

Konzentrationen der Reaktionspartner und des Sauerstoffs unter-

an den beiden Katalysator-Typen 0,3 % Ru

sucht.

Die in Tab.4140/2-1 aufgefiihrten Ergebnisse zeigen, das8 bei den
angegebenen Bedingungen am Pt-Katalysator ein mehr oder weniger
starker Umsatz erfolgt. Die gaschromatographische Analyse der
Reaktionsprodukte ergab CO und CH,
den Versuchen am Ru-Katalysator konnte nur CH, als Reaktions-

zu etwa gleichen Teilen. Bei

produkt nachgewiesen werden. Der Umsatz hidngt qualitativ von den
Konzentrationen der Reaktionspartner in dem Sinn ab, wie er
nach den Reaktionsgleichungen (1) und (2) zu erwarten ist:

CO2 + 4 HZ'_—__*' CH4 + 2 HZO (1)

CO2 + H2 —t CO + HZO (2)

Abnehmender C02-Geha1t bzw. zunehmender Hz-Gehalt erhhen den

Umsatz. Zunehmender OZ—Gehalt verringert den Umsatz, was infolge
der Teilnahme des Gleichgewichts (3) zu erwarten ist:

co, T——* cCo + 1/2 o, (3)
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Die Umsatzerh8hung mit steigender Temperatur ist ebenfalls
vereinbar mit publizierten Werten filir die Gleichgewichts-
konstanten der betreffenden Teilreaktionen (1). Eine guantitative
Deutung der Versuchsergebnisse befindet sich in Arbeit.

Literatur

1) Dubbel: Taschenbuch fiir den Maschinenbau (F. Sass, Ch. Bouché
und A. Leitner, Hrsg.), Band 1, S. 517, Springer 1970.

Cco H 0

2 2 2 o
(Vol.-ppm) (Vol.-%) (Vol.-%) T (°c) Umsatz (%)

1435 0,4 - 400 13,6
1065 0,4 - 400 30,5
645 0,4 - 400 59,7
635 0,8 Ce- 400 71,7
1035 o,4 - " 4o0 26,6
1035 o,4 0,08 400 14,0
1025 o,4 0,16 400 10,7
1095 2,0 0,75 400 6,4
1050 0,4 - 300 8,6
1040 0,4 - 400 26,0
1025 0,4 - 500 48,3

Tabelle 4140/2-1: Reduktion von CO, mit H, am Pt-Katalysator
KCO 3366 K/R; Abhidngigkeit des Umsatzes von den Konzentra-
tionen des Gasgemisches und der Temperatur. Katalysatorbe-

lastung: 5 Nm3/l.h; Trédgergas: N2.
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4140/3 Verfahrenstechnische Entwicklung der TTR zur 85~Kr-Abtrennung

Im Berichtszeitraum wurden mit der Tieftemperatur-Rektifikations-

anlage KRETA im Verbund mit der vorgeschalteten Molekularsieb-—
Adsorptionsanlage ADAMO zwei Versuchskampagnen {iber je vier Wochen
Dauerbetrieb durchgefiihrt, Nachdem Anlagenverbesserungen, insbe-

sondere bei der meRtechnischen Ausriistung der ersten Trennkolonné,
aufgrund der Erkenntni-se der vorangegangenen Versuche durchgefiihrt
waren und die Betriebsweise verdndert wurde (Arbeitszyklen von ADAMO
verlingert; feinfiihlige Kolonnenregelung), traten Stdrungen durch
Verlegungen in der ersten Trennkolonne nur noch bei gezielter Anndherung
an Grenzen des Verfahrens bzw. der Anlage bei den gerade vorgegebenen

Betriebsdaten auf.

Die fiir die WAK geplante verbesserte Abgasreinigungsanlage AZUR

sieht ebenfalls eine Edelgasabtrennung durch Tieftemperatur-—
Rektifikation vor, wobei das Problem der Xenon-Ausfrierungen durch
erhShte Krypton-Konzentration im Speisegas der ersten Trennkolonne
geldost werden soll, Basierend auf den Erfahrungen detr Luftzerlegung
wird durch Riickfiihrung eines Teils des abgetrennten Kryptons das
Verhdltnis Krypton/Xenon wie es in der Luft vorhanden ist (Kr/Xe =
10/1) erzeugt, wogegen die aus den Brennelementen bei der AuflSsung
freigesetzten Edelgase etwa im umgekehrten Verhiltnis stehen (Kr/Xe =
1/10).

Hauptziel der beiden Versuchskampagnen war, die erforderliche.
minimale Krypton—Riickfiihrung zu bestimmen, da erhBhter Kryptonanteil
im eintretenden Gasstrom erhShtes Aktivitdtsinventar in der TTR-Anlage
und wegen der Wirmeentwicklung erh8hte Betriebskosten zur Kiihlung

bedeuten.

Es konnte ein Konzentrationsbereich der Edelgase im Speisegas einge-
grenzt werden (Abb. 4140/3-1), auBerhalb dessen ein stdrungsfreier
Kolonnenbetrieb mit hohem Apparate-Dekontaminationfaktor ( DF > 103)
mdglich ist, In keinem Betriebszustand wurden Ausfrierﬁngen aus der
flissigen Phase festgestellt. Dies bedeutet, daR mit den gewihlten

Anfahr- und Betriebsweisen der rechnerisch ermittelte Unléslichkeits—
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bereich von Xenon im Dreikomponentengemisch Nz—Kr-Xe bei 5 bar
Kolonnendruck nicht beriihrt wurde und dieser somit nicht wesent-—
lich ausgedehnter ist als mit den wenigen bekannten Stoffdaten
errechnet wurde (Abb. 4140/3-2), Die beobachteten Verlegungen traten
in der Nihe der Speisegas-Eintrittsstelle auf und kénnen als Aus-
frieren von Xenon aus der Gasphase (Desublimation) an kalten Flichen,
z.B., dem ersten Siebboden {iber dem Speisegaseintritt erklirt werden.
Das tatsichliche Eintreten der Xe-Desublimation ist wesentlich
abhdngig vom Speisegasdurchsatz, d.h. bei gleichbleibender Konzen-
tration von der eingespeisten Xenon—-Menge,die zu verarbeiten ist und
der zur L8sung des Xenon an dieser Stelle zur Verfiigung stehenden
fliissigen Stickstoffs, d.h, von der Fliissigkeitslast und damit vom

inneren Gas-Fliissigkeitsumsatz der Kolonne.

Die Edelgase werden bei der Brennelementaufl&sung nicht gleichmiBig,
sondern in hoher Konzentration zu Anfang des Aufl&sevorgangs frei-
gesetzt., Ein typischer Konzentrationsverlauf im Speisegas wie er in
der WAK auftritt, wurde an KRETA simuliert und ohne Schwierigkeiten
verarbeitet (Abb. 41&0/3—3.)‘ | |
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4140/4 Krypton Endlagerung

(R.-D. Penzhorn, H.E. Noppel, P. Schuster, IRCH; E. Hutter,
E. Comper, M. Seeber, RBT).

1. BFEinleitung

In einer groBen 1400 jato LWR-Wiederaufarbeitungsanlage, die
Brennelemente mit 30-40 GWd/t~Abbrand aufarbeitet, fallen pro
Jahr etwa 150-200 Nm3 Spaltkrypton an, dessen Aktivitdt etwa
15-20 MCi betrdgt. Die durch den Zerfall verursachte thermische
Leistung liegt bei etwa 30-40 kW. Um die lokale und globale
Strahlenbelastung so gering wie mdglich zu halten, sollen die
Spaltedelgase Krypton und Xenon aus dem Abgas der kiinftigen
WAA durch Tieftemperatur-Rektifikation aus dem Aufldserabgas
abgetrennt, rektifiziert und anschlieBend das Krypton sicher

gelagert werden.

2. Zur Ausleqgung des Kryptonlagerbehdlters

Das nach dem Abtrennverfahren gewonnene Kr (ca. 70 % Kr-85)

muB {iber Jahrzehnte gelagert werden; das Xe hingegen kann,
sofern bel der Trennung ein ausreichend hoher Dekontaminations-
faktor erreicht wird, entweder an den Verbraucher weiterge-
leitet oder direkt in die Atmosphdre abgegeben werden. Im fol-
genden wird liber die ersten Arbeiten und Uberlegungen zur Aus-

legung eines Kr-Druckgasbehdlters berichtet.

G T o o o Tt i Pt o et e Tt et S i A ) o T W e o o S WS o et St i S it S M S M) S ot et i o it S S ot ot St

Unter Verwendung der bekannten Gesetze flir den radioaktiven
Zerfall, der idealen Gasgleichung, der Gesetze flir den Wdrme-
durchgang durch zylindrische K&rper, der Formeln zur Berech-

nung der Widrmelibergangszahlen und der Formel zur Berechnung
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der Wandstdrke dinnwandiger zylindrischer Behdlter, 1&8t sich
flir die Wandstdrke eines zylindrischen Kr-85-Lagerbehilters

folgende allgemeine Gleichung aufstellen

Es bedeuten dabei:

s = Wandstidrke

Q
Il

0,2 Warmstreckgrenze (0,2-Dehngrenze) des Flaschenwerkstoffs
= E-an-L-TO/T1/2-22,4-VK-po
E = mittlere B-Zerfallsenergie = 0,246 MeV
= Loschmidtsche Zahl
= 273°%K
= Halbwertszeit von Kr-85 = 10,76 Jahre

o
1/2
22,4-VK = Molvolumen
Py = 760 Torr

= Kr-85-Anteil im Abgas = 7 %

3 3

geometrischer Inhalt des Behdlters
= Sicherheitsfaktor gegen Werkstofffehler

- o <
1l

g w

= Sicherheitsfaktor gegen unsachgemiBfes Abfiillen oder
Lagern

T = Temperatur des abgefilillten Abgases nach der Aufheiz-
periode im Behilter (°k)

=  Flaschenwandtemperatur (°K)

=  Umgebungstemperatur (°K)

da = FlaschenauBendurchmesser
= AuBenoberfldche des Behdlters

= Wirmellbergangszahl

Fiir die durchgeflihrten Berechnungen wurden folgende Annahmen

gemacht:

1. Aus der Literatur /1/ ist bekannt, daB waagrecht liegende
Zylinder mehr W&rme abgeben als senkrecht stehende. Dadurch
kann in waagrecht liegenden Flaschen bei gegebener Oberfld-
chentemperatur mehr Kr-85 abgeflillt werden. AuBerdem wurde
angenommen, daB der Wdrmelibergang von der Lagerflasche an
das Umgebungsmedium nicht durch erzwungene Widrmestrdmung er-
folgt. Das hat den Vorteil, daf keine wartungs- und stor-

fallgefdhrdeten Geblidse verwendet werden miissen.
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2. Die Umgebungstemperatur T, Wurde mit 303°k angenommen.
Damit ist ein Temperaturgefdlle vom Flaschenlager an die
Atmosphidre auch im Sommer garantiert. Kiinstliche Raumkiih-

lung ist nicht erforderlich.

3. Bei der Bestimmung der Strahlungszahl eS-Cs wurde von
einer Einzelflasche in einem theoretisch unendlich gro-
Ben Raum ausgegangen. Die Ergébnisse gelten deshalb
eigentlich nur flir eine Einzelflasche, wobei dberschla-
gige Berechnungen jedoch ergaben, daB sich die Strah-
lungszahl bei mehreren nebeneinander befindlichen Fla-
schen in einem endlichen Raum nicht nennenswert verdn-
dert /2/. Beachtenswert ist jedoch der EinfluB mehrerer
nebeneinander befindlicher Flaschen auf den konvektiven
Teil der Widrmelibergangszahl. In der Literatur /1/ wird
daraus resultierend eine Verschlechterung der Wdrmeabgabe
bis zu 20 % angegeben. Strahlung und Konvektion sind beim
Warmelibergang etwa je zu 50 % beteiligt.

4. Fir die Temperatur T des abgefiillten Abgases nach Ende
der Aufheizperiode wurde eine Ubertemperatur von 15 grad
angenommen. Das stellt eine Vereinfachung dar. Tats&ch-
lich ist die Ubertemperatur jedoch eine Funktion der

Gastemperatur T und nimmt mit dieser zu.

5. Es wurde die ideale Gasgleichung verwendet, was bei rei-
nem Kr/Kr-85-Gemisch nur eine geringe Abweichung gegen-
lber dem realen Gas darstellt. Erst bei zunehmender Ver-
unreinigung durch Xe gewinnen die Kompressibilitdtsfak-
toren des realen Gases an Bedeutung /3/ (s. auch 2.3.).
Um nicht mehr Kr-85 abzufiillen als erwlinscht, muB dann
der Einfiilldruck niedriger gehalten werden als es die

ideale Gasgleichung angibt.

Graphisch dargestellt ist obige Gleichung s = s(Tw) bzw. s =
s(p) flir eine Flache vom Typ B50 (V = 50 1 geometr. Inhalt)
in AbbA140/4-1 und vom Typ B10 (V = 10 1 geometr. Inhalt) in
Abb.4140/4-2, Als Parameter wirken die Warmstreckgrenzen 00’2
verschiedener Werkstoffe.
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Es sind die Werkstoffe TiAl6Vé6Sn2, 34CrMod (1.7220), WSt E47
(1.8935), st 35.8 (1.0305), X5CrNi 18 9 (1.4301), X2CrNi 18 9
(1.4306) untersucht worden. Besondere Merkmale sind:

- TiAl6V6Sn2 hat ein geringes spezif. Gewicht, ist rost- und
sdurebestdndig und hat nahezu konstante Warmstreckgrenzen

bei Temperaturen bis 300°C.

- 34CrMo4 ist der gédngigste Flaschenwerkstoff, mit den ge-
ringsten Kosten zur Flaschenherstellung, darf allerdings

nicht hoher als 80°¢ aufgeheizt werden.

- WSTE 47 ist ein gebrduchlicher warmfester Flaschenwerkstoff
mit geringem Festigkeitsschwund bei hdheren Temperaturen bis
o
400°C.

- 8t35.8 ist ein warmfester Werkstoff zur Herstellung naht-
loser Rohre bis 450°C.

- X5CrNi189 und X2CrNi189 sind nichtrostende St&dhle fiir den
Behdlterbau.

Sofort verfligbar filir die Lagerung von Kr-85 aus der Wieder-
aufarbeitungsanlage wdren Flaschen aus dem Werkstoff 34CrMo4
(1.7220) . Da keine Warmstreckgrenzen {iber 80°C bekannt sind,
ist fiir diesen Werkstoff das 00,2 bei 80°C ein entscheidendes
Kriterium fir die Belastbarkeit.

80°¢c Wandtemperatur entstehen bei einem Fiillungsdruck von
95 bar. Benttigt wird dazu eine Wandstdrke von s = 3,2 mm.
Die handelsiiblichen B50—Flaéchen aus dem Werkstoff 34CrMo4,
die zum Verkauf nicht selbsterhitzender Gase verwendet wer-
den, kdnnen mit 200 bar beaufschlagt werden uhd haben des-
halb auch gr8Bere Wandstdrken (s = 7,2 mm). Bei Verwendung

dieser Flaschen widre ein Korrosionszuschlag von 4 mm gegeben.

Zu bemerken ist noch, daB der in den Diagrammen angegebene
Druck der Gleichgewichtsdruck nach Selbsterhitzung durch
das radioaktive Kr-85 ist. Den Druck, der den Abfilillvorgang

beenden muB, erhdlt man aus der allgemeihen Gasgleichung
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unter Berlicksichtigung der Kompressibilitdtsfaktoren zu Be-

ginn und am Ende der Selbsterhitzungsphase.

Nimmt man 200 bar als Zieldruck, so kann man keine Flaschen
verwenden, die schon in grofen Mengen hergestellt werden, da
Werkstoffe verwendet werden miissen, die bei 112°C noch be-
lastbar sind. Von den untersuchten Werkstoffen wiren dies
TiAl6V6Sn2, WSTE47, St 35.8, 1.4301 und 1.4306. Die rostbe-
stdndigen Stdhle 1.4301 und 1.4306 bendtigen dabei schon
Wandstdrken, die im Bereich der dickwandigen Behdlter liegen,
die mit der eingangs aufgestellten Formel s = s(Tw) nur

ndherungsweise beschrieben werden.

Ein besseres Verhdltnis von Wandtemperatur zu Druck erhdlt
man bei Verwendung von Flaschen des Typs B10 (V = 10 1 geo-
metr. Inhalt). In die Flachen aus dem Werkstoff 34CrMo4 las-
sen sich beispielsweise 180 bar Enddruck abfilillen.

Den Zusammenhang von Flaschenenddruck, Oberfldchentemperatur
und Flaschenform zeigen die Abbildungen 4140/4-3 und 4140/4=4.
Beschridnkt man sich bei der Dimensionierung des Kr-Lagerbe-
hélters nicht auf die eingefilihrten Formen und Volumina, kann
in diesem Feld der optimale Behdlter gefunden werden. Die
Frage der Behdlteranordnung im Lager ist dabei noch von Be-

deutung und muB untersucht werden.

Uber allgemeine Aspekte der Korrosion von Alkalimetallen -
sie sind in ihrem Verhalten durchaus vergleichbar - wurde be-
reits berichtet /4/. Es ist festzustellen, daB hinsichtlich
der Gewichtsdnderung eine Vielzahl von Werkstoffen bei Tempe-
raturen unter 200°C gegeniiber Na und Na-/K-Legierungen
resistent sind /5/. So z.B. ergaben Versuche mit Edelstdhlen
vom Typ 303, 304, 321, 347 und V2B bei 500°C, einer Sauer-
stoffkonzentration zwischen 0,005 und 0,01 Gew.-% und einer
Versuchsdauer von ca. 1 Monat nur geringe Gewichtszunahmen,

die zwischen 0,01 und 0,05 mg/cmZ-Monat liegen. Nickel und
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reine Legierungen zeigten hingegen nur zum Teil &hnlich gute
Eigenschaften. Cr-/Mo-Stdhle sind den Edelstdhlen beziiglich
einer Korrosion durch Na und K gleichzustellen. Als besonders
anfdllig sind Aluminium und die meisten sSeiner Legierungen

zu betrachten. Wird die Oz—Konzentration im Alkalimetall auf
weniger als 0,005 Gew.-% reduziert, so wird die Gewichtszu-
nahme unter sonst gleichen Bedingungen um ca. den Faktor 10
geringer. Der Abtrag bei Aluminium und seinen Legierungen
hingegén nimmt betrdchtlich zu, was wahrscheinlich auf eine
Anderung in der Schutzschicht zurlickzufiihren ist. Ein &hnli-
ches Verhalten wurde bei Ni und seinen Legierungen beobachtet.
Ni- und Co-haltige Legierungen neigen zusdtzlich zur Spannungs-

korrosion /4/.

Im Vergleich zu Na und K ist Rb wesentlich reaktionsfreﬁdiger
und imstande betrdchtlich mehr Sauerstoff aufzunehmen (ca.

100 mal mehr als Na). Es wurde daher ein Versuchsprogramm auf-
gestellt, indem unter Simulierung der voraussichtlichen Ver-
hdltnisse im Endlager dem EinfluB des Sauerstoffs (zugegeben
in Form von Rb20) auf die m6gliche Rb-Korrosion ein besonderes
Augenmerk gewidmet wurde (s. Tab.4140/4-1y, Die flir die Versuche
verwendeten Behdlter sind aus den Werkstoffen 1.0305 und 1.4301
(US 304) hergestellt (s. auch 2.1.). Gepriift werden zusdtzlich
Teststreifen'aus Werkst. Nr. 1.4306 und Schweifindhte aus dem
Werkstoff Thermanit JE (Werkst. Nr. 1.4316). Die meisten Pro-
ben befinden sich schon seit 2 Monaten in Trockenschrénken bei
150 und 200°C. #ber die ersten Ergebnisse wird voraussichtlich

im n&chsten PNS-Halbjahresbericht berichtet werden.

Das ideale Gasgesetz gilt bekanntlich nur bei kleinen Driicken
und hohen Temperaturen. Die Abweichungen, die in unterschied-
lichem Ausmafl bei allen Gasen vorhanden sind, hdngen von Tempe-
ratur und Druck ab. Fir die Berechnung von PVT-Werten bei hohen
Driicken sind eine Vielzahl von Zustandsgleichungen vorgeschla-

gen worden /6-10/. Anhand einer Gegeniiberstellung mehrerer Zu-
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standsgleichungen stellten Shah und Thodos /11/ fest, das -
zumindest filir Argon und n-Butan die Gleichung von Redlich-
Kwong (RK) sehr zuverlidssig und in ihrer Anwendung einfach
ist. Diese Gleichung, die nur fiir Temperaturen gilt, die

liber der kritischen Temperatur liegen, lautet

p = RT/(V-b) - a/T1/2V(V+b)

wobei a und b nach

L - 0,4278 R®.7c?3
pc
b = 0,0867 2IC

C

direkt anhand der kritischen Temperatur (Tc) und des kritischen
Drucks (pc) ermittelt werden k&nnen. Basierend auf der Defini-

tion des Fugazitdtskoeffizienten, ‘¥,
P
InY =/ (z-1) dp/pP
o

und Y= f/pP

wurden die Fugazitdten der reinen Gase Kr(f1 O) und Xe(fo O)

14 14
bei Dricken bis zu 200 bar und den Temperaturen 298, 393 sowie
473 K. berechnet (s. Tabelle4140/4-2). Filir Systeme mit mehreren

Komponenten, lassen sich a und b aus

n
und a_ = I

ermitteln, wobeil Yy der Molbruch des Komponenten i ist /10,11/.

Obwohl Chueh und Prausnitz (CP) /12/ fiir aij die eventuell ge-

nauvere, jedoch kompliziertere Gleichung

1 1,5
Z(Qai + Qaj)RTcij(Vci+V

atl = 0,257-0,04 (W, +W,)

o)
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mit Q = dimensionsloser RK-Koeffizient

kritisches Volumen [cm3/mol)

v
Tcij W/Tci'ch {(1-kij)

kritische Temperatur

Il

Il

kij
W

Konstante fiir ij~-Wechselwirkung

Il

"acentric"-Faktor

angegeben, wurden die Fugazitdten nach RK berechnet, da flir
eine Edelgasmischung der EinfluB der Faktoren Qa’ kij und W
: i3 = 48,8 nach RK und gleich
/mol” nach CP). Die filir Kr/Xe-Mischungen,

sich als unwesentlich erwiesen (a
51,6 12 atm Grad1/2
bei Temperaturen iiber der kritischen Temperatur beider Kompo-
nenten (TC(Xe) = 289,6 K und Tc(Kr) = 209,2 K) berechneten
Fugazitédten sind in Tabelle4l4g/4~2 und auf Abbildung4i40/4-5 zu
sehen. Sie zeigen, dag fir Xe/Kr-Mischungen die Abweichungen
vom idealen Verhalten erst bei niedrigen Temperaturen zum tra-
gen kommt,

Durch Rechnung wurden 3 Werkstoffe, Blei, Eisen und Beton
(8=2,3 (g/cm3)) auf ihre Brauchbarkeit zur Abschirmung einer
mit Krypton gefiillten Druckflasche (pmaX = 100 atm) untersucht.
Strahlungsquelle ist dabei das radioaktive Krypton-Nuklid Kr-85,

das zu etwa 7 % in dem Krypton vorhanden ist.

Fir die Berechnung wurde von folgender zylindrischen Stahlfla-

sche ausgegangen

Durchmesser d = 200 (mm)
Lénge 1 = 1500 (mm)
Wandstdrke s = 6 (mm)
Fiilldruck p = 100 (bar).

Die B-Strahlung bzw. die daraus resultierende Bremsstrahlung
trdgt nur an der unabgeschirmten Flasche zur Dosisrate bei, sie
ist dagegen bei den hier notwendigen dicken Abschirmschichten
zu vernachliissigen, da sie schon_ auf den Relaxationslidngen v6l-

lig absorbiert wird.
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Die Rechnungen wurden in\Zylindergeometrie mit zylindrischer
Abschirmung durchgeflihrt, wobei die Streuung und Selbstabsorption
im Quellmaterial berilicksichtigt wurde. Es wurde eine isotrope

Strahlung der im Zylinder homogen verteilten Quelle angenommen.

Die Ergebnisse der Rechnungen, die fir eine normierte Quell-
stdrke von 3,7-1010 Bg Kr—85/m3 (1 Ci/m3) durchgefithrt wurden,
sind auf Abbildungen 4140/4-6, 4140/4-7, u. 4140/4-8 Zusammengestellt.

Der Aufpunkt liegt dabei an der Oberfldche der Abschirmung in
halber Zylinderhdhe.
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abb. 4140.4-1: Krypton 85 Lagerflasche B 50 (d,=229 mm) Werkstoffe: T AI6V6 Sn2

. 34 CrMod (1.7220)
geometnSCher Inhalt 50[ WS!I:E 47 (1.8935)
- i 7° ST35.8 (1.0305)
Kr85 Antglh7 /; - Druck - Wer Kstoff ~Wandstirk XSCrNit8 9 (1.4301)
Beziehung zwischen Temperatur-Druck -Werkstoff ~-Wandstarke X2 CrNil89  (14308)
Umgebungstemperatur t,=30°C
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abb. 4140/4-2: Krypton 85 -Lagerflasche B10 (d, =140mm)

geometrischerInhalt 101,

Kr 85-Anteil 7%

Werkstoffe: Ti Al6 V6 Sn2

34 CrMo 4 ( 1.7220)

WSTE4L7  (18935)
Beziehung zwischen Temperatur-Druck-Werkstoff-Wandstdrke )S(Eé’fN? 189(( }933815;
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Abb. 4140/4-3:
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A

€1
Ar X
Ar /Na X
Ar/Na/NaZO b4
Ar X
Ar/Na X
Ar/Na/Na20 b4

Tab. 4140/4~1: ALKALIMATERIALKORROSIONSVERSUCHE IRCH/IMF (EDELGASDRUCK = 100 BAR)
STAHLFLASCHENMATERIAL A B B B
VERSUCHSDAUER | tq t1 t) =)
Ar % - X x
~ 0 Ar/Rb X - X. X
150%C
Ar/Rb/Rb20 X - X X
Ar X X ) hid X
0 Ar/Rb X X b'd X
200%C
Ar/Rb/Rb20 X X X X
PROBENZUSAMMEN-
TEMPERATUR SETZUNG.
t1 = 2000 STUNDEN A = WERKST., NR. 1.0305
t, = 6000 STUNDEN B = WERKST. NR., 1.4301 + 1.4306

- €07 =



Tab. 4140/4=2:

Fugazititen im System Kr/Xe in Abhingigkeit von der Temperatur, Druck und Gaszusammensetzung

o | n e | [l [ el an | | anl e [ an | an
20 17,89 19,09 } 19,52} 18,83 | 19,50 | 19,74 18,25 19,07 19,65 19,85 18,43 | 19,17 19,70 | 19,88
40" | 31,70 | 36,46 | 38,12 35,38 | 38,04 | 38,98} 33,15 | 36,37 | 38,64 | 39,42 33,87 36,77 | 38,83 | 39,53
60 | 41,40 52,22 | 55,87 | 49,72 | 55,66 | 57,74 )| 44,87 | 52,03 | 57,02 | 58,74 | 46,50 | 52,93 | 57,45 58,99
80 | 46,42 | 66,52 | 72,85 61,91 72,40 { 76,04 | 53,57 | 66,21 74,87 77,85 (56,53 67,77 | 75,60 | 78,28
100 | 49,95 | 79,26 | 89,15 | 71,96 | 88,31 93,92 | 59,84 79,0§ 92,23 | 96,78 | 64,39 | 81,46 | 93,35 | 97,44
120 } 53,34 | 91,43 | 104,84 79,83 | 103,43 | 111,40 | 65,02 | 90,87 109,17 [ 115,56 | 70,86 | 94,17 [ 110,75 116,49
140 § 56,71 | 102,45} 120,02 | 85,71 | 117,84 | 128,50} 69,87 | 101,79 | 125,76 | 134,22 }76,72 | 106,09 } 127,85 | 135,47
160 | 60,12 | 112,80 | 134,77 | 90,51 | 131,57 | 145,25 | 74,62 { 112,07 | 142,05 | 152,80 | 82,34 | 117,40 | 144,71 | 154,40
180 |- 63,60 | 122,68 | 149,17 | 94,91 | 144,70 | 161,68 | 79,39 | 121,92 | 158,12 {171,33 (87,89 |128,27 {161,39 {173,30

200 | 67,16 | 132,26 | 163,30 | 99,15 157,29 | 177,83 | 84,21 [131,51 [ 174,02 | 189,85 | 93,46 | 138,87 | 177,93 | 192,22

_fi = Fugazitidt bei der Temperatur T (K] und Molbruch y = XKr/(XKr + XXe)
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4140/5 Ozonzerstdrung unter kryogenischen Verhiltnissen

(R.-D. Penzhorn und K. Glinther, IRCH)

1. Einleitung

Im Hinblick auf Stdrfille bei der Krypton- und Xenon-Abtren-
nung wird an der Entwicklung von einem Verfahren fiir die Zer- -
stérung von Ozon aus dem radioaktiven Sumpf einer Tieftempe-
ratur-Rektifikationskolonne (TTR) gearbeitet. Grunds&dtzlich
wurde in den bisherigen Versuchen die katalytische Zerstdrung
von Ozon nur bei Temperaturen zwischen 25 und 80°c erprobt.

Es konnte gezeigt werden, daB unter der Voraussetzung einer
geringen Stickoxidkonzentration mit dem Katalysator AG-RKO-1

die besten Ergebnisse erzielt werden kdnnen. In Anwesenheit

von grdBeren Mengen an Nxoy erwiesen sich die Katalysatoren
PD-MKO-6 und PD-MKO~-9 als optimaler. Die Versuche ergaben weiter-
hin, daB auf einem reduziertem Cu-haltigen Katalysator nicht

nur O, sondern gleichzeitig auch Ozon gquantitativ entfernt wer-
den kann /2/. Abhi&ngig von dem noch festzustellenden Umfang des,
die Rubidiumkorrosion fOrdernden, Effektes des Séuerstoffs kann
eine Kryptonreinigung vor der Endlagerung mit diesem Katalysator

in Erwdgung gezogen werden.

In allen bisherigen Arbeiten bleibt jedoch die Frage offen, ob
Ozon auch unter kryogenischen Verhdltnissen entfernt werden
kann. Der Beantwortung dieser Frage wird im folgenden Bericht

nachgegangen.

2. Apparatur

Die verwendete Versuchsanordnung ist im Wesentlichen in frihe-
ren Arbeiten beschrieben worden /1,2/. Lediglich der Katalysa-
torbehdlter wurde neu entworfen, um eine verbesserte K@hlung

und Temperaturiiberwachung des Katalysatorbettes zu gewdhrleisten

(s Abb., 4140/5-1) - Zur Kihlung des Katalysatorbehdlters wurde
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ein Ultra-Kryomat K-80 der Fa. Lauda verwendet. Die Bestim-
mung der Ozonkonzentration im Gasstrom vor bzw. nach dem
Katalysatorbett war kontinuierlich und erfolgte in einer 1 cm

Quarzzelle mit einem Cary 15 UV-Spektrometer bei A = 253,5 nm.

3. Versuchsergebnisse

Im Hinblick auf das Ziel dieser Versuche, die Ozonzerstdrung
bei tiefen Temperaturen zu untersuchen, wurden vier sehr ver-
schiedene Katalysatoren erprobt. Die Kenndaten dieser Kataly-
satoren, einschlieBlich der nach der BET-Methode bestimmten
spezifischen Oberfldchen vor und nach Behandlung mit Ozon,
sind auf Tabelle 4625-1 zusammengestellt. Zur Erstellung eines
Vergleichs der Wirksamkeit dieser Katalysatoren wurden syste-
matische, kinetische Untersuchungen, hauptsdchlich bei iso-

thermen Bedingungen, durchgefiihrt.

In einer genaueren Priifung der chemischen und physikalischen
Stabilitdt des AG-MKO-12-Katalysators wurde der Katalysator
liber ldngere Zeit einer hohen Ozonmenge (% 27 g 03/h) enthal-
tenen OZ—Gasstroms (0,5 Nm3(02+03)/h) ausgesetzt. Es zeigte
sich, dan

- selbst nach 36 Betriebsstunden keine nennenswerte Abnahme
der spezifischen Oberfldche auftritt (s. Tab. 4625-1) und

- der Wirkungsgrad des Katalysators zuerst geringfiigig ab-
nimmt, sich jedoch im weiteren Verlauf stabilisiert (s. Abb.
4625-2 a und b). Wie schon in einer fritheren Arbeit berich-
tet wird offensichtlich auch bei niedrigen Temperaturen das
metallische Silber, unter Bildung von einem, ebenfalls die
Ozonzerstdrung sehr aktiv katalysierenden, AgII-Oxid, von

Ozon angegriffen.

Die Zerfallsgeschwindigkeit des Ozons an dem AG-MKO-12-Kataly-



Tab, 4140/5-1:

Kenndaten der untersuchten Katalysatoren

Katalysator- Hersteller Trager- Aktives Oberflé&dche (mz/g) PreBlinge:

Bezeichnung material Metall neu nach 03—Be— Durchmesser
handlung x Linge (nm)

AG-MKO-12 Heraeus 21,0, 5% Ag 99,8 98,3" 3,2-3,4

PD-MKO-9 Degussa A1203 0,5% Pd 263 268,9 3,7-2,8

BTS BASF Cu 202 113 4,3-1,0

PT-MKO-8 Heraeus A1203 0,5% Pt 113,6 11,7 3,2-3,4

¥*

nach 36 Betriebsstunden # Kugeln

- Lo7 -
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sator ist bei den gemessenen Temperaturen (272 und 287,5 K),
den Strodmungsgeschwindigkeiten von 221 und 640 [l/h) und im
03-Kon2entrationsbereich von 0,7 bis 28,5 (g 03/h) dem 03—
Partialdruck proportional (s. Abb. 4140/5-2 ¢).. Da bei diesen
niedrigen Temperaturen ein Beitrag des thermischen, homogenen
Ozonzerfalls ausgeschlossen werden kann, ergibt sich, daB der
Ozonzerfall an diesem Katalysator nach der 1. Ordnung verl&uft.
Die Reaktionsgeschwindigkeitsgleichung lautet demzufolge

—dO3 .

—at = kP (1)

3

Dieser Befund stimmt mit den Ergebnissen anderer Autoren {iber-
ein /3/.
Um zu einer Beziehung der 1. Ordnung zu gelangen, kann das

folgende Reaktionsschema gewdhlt werden

O, + Kat = O, - Kat (1), (2)
0, - Kat — O - Kat + O, (3)
05 - Kat + 05 — 30, + Kat (4)
O .+ Kat + O3 — 202 + Kat (5)

Wir berechnen zundchst die stationdren Konzentrationen (03-Kat)

und (O Kat), der an der Katalysatoroberfldche chemisorbierten

Ozonmolekiile und O-Atome, aus den Gleichungen

: ) 4 po3
0, *Kat}) = (I1)
3 k2 + k3 + k4 po3
und .
(0-Kat) el
0O-Kat = (IIT)
k5(k2 + k3 + k4 Po )

3

Setzt man nun in die Gleichung fir die Abnahmegeschwindigkeit

der Ozonkonzentration

-do
3
—3t = k4Pg_ + k,(05-Kat)-py + kg(O-Kat)p, -k, (05-Kat) (IV)

3 3 3

die in II und III errechneten Ausdriicke fiir (03-Kat) und

(0-Kat) ein, so ergibt sich der folgende Ausdruck
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-do k2

—= =2 k,p, | 1 -
at 103l k2+k3+k4po3J

(V)

.Da der Ozonzerfall im gesamten Temperatur- und Konzentrations-
bereich nach der 1.‘Ordnung verlduft, muB (k2 + k3) >> k4po .
Dies bedeutet, daB der Reaktionsweg (4) praktisch nicht be—3
schritten wird; eine Annahme, die flir die hier verwendeten ge-
ringen 03—Teildrﬁcken durchaus berechtigt erscheint. Mit dieser

Annahme erhdlt man aus Gleichung V ndherungsweise

It - 2Ky [1 T K, F R +k_3] Po,, (V1)

k2
k =2k [1 - ————————} (VII)
1 k2 + k3

Die jeweliligen, aus einer MeBreihe fir die verschiedenen Tem-
peraturen erhaltenen, Geschwindigkeitskonstanten des Ozonzer-
falls wurden mit Hilfe der Arrheniusgleichung auf die Akti-
vierungsenergie ausgewertet (s. Abb.-4140/5-3), Diese Abb. ver-
deutlicht, daB der Wirkungsgrad des Katalysators‘hit der Be-
triebszeit abnimmt. DaB dabel die Aktivierungsenergie unver-—
dndert bleibt, ist ein Hinweis dafir, daB8 der Ozonzerfall immer
nach dem gleichen Reaktionsmechanismus ablduft. Die Auswertung
des Aktivititsabfalls bei sinkender Temperatur im Bereich von
280 bis 370 K auf die Aktivierungsenergie ergibt 0,6 + 0,2
[kcal/mol). Die hier ermittelte Aktivierungsenergie ist niedri-
ger, Jjedoch von vergleichbarer GrdBenordnung als die, die an

AgO (2,2 (kcal/mol))'von Schwab und Hartmann /4/ gemessen wurde.

Die Temperaturabhdngigkeit des Ozonabbaus am metallischen Silber
(AG-MKO-1) wurde ebenfalls gemessen. Beriicksichtigt man, daB an
einem solchen Katalysator Messung und Einstelluﬁg der Temperatur
im Verhdltnis zu einem auf Trdgermaterial aufgetragenen unge-
nauver ist, so stimmt die flr den AG—MKO—1-Katalysa¥nr im Tempe-
raturbereich 278-317 K erhaltene Aktivierungsenergie von 1,1 + 0,6
(kcal/ml) mit der an AG-MKO-12 gefundenen gut liberein. Offen-
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sichtlich ist der Reaktioensablauf an beiden Katalysatoren

gleich.

Die Bedeutung der Katalysator-Betth&he ist aus den auf Ab-
bildung 4140/5-4 aufgetragenen Versuchsergebnissen ersichtlich.
Am Beispiel der Kurven 1-4 ist zu erkennen, dafB die aus der
katalytischen Reaktion freigesetzte Wdrme zu einen Anstieg

der Temperatur des Trdgergases fllhrt. Bei konstant bleibender
Gasstrémungsgeschwindigkeit ist der Temperaturanstieg der zer-
stdrten Ozonmenge leicht liberproportional. Die Ozonzerstdrung
erfolgt, unter den verwendeten Versuchsbedingungen, zu einem
hohen Prozentsatz sofort nach Eindringen in das Katalysator-
bett (z.B. kann Ozon zu 91 % aus einem 26 g 03/h Gasstrom auf
10 g Katalysatoxr zersetzt werden (Kurve 4)), das Gas verldBt
den Behdlter jedoch bei einer erhShten Temperatur. Bei aus-
reichender Katalysatorbettiefe kann das Gas in etwa auf die
Temperatur des Kihlmediums des Kryobehdlters gebracht und zu-
sdtzlich der 03—Zersetzungsgrad auf mehr als 99 % gesteigert
werden (Kurven 1-3). DaB die nahezu 100 %-ige Ozonzerlegung
bei Temperaturen zwischen -70 und -80°cC- Strémungsgeschwindig-
keiten zwischen 0,15 und 0,5 (m3/h) und Ozonkonzentrationen
zwischen 5 und 27 (g/h) an dem AG-MKO-12-Katalysator m&glich
ist, demonstriert Abb. 4140/5-=5.

Schon Schwab und Hartmann /4/ stellten fest, daB Kupfer durch
Ozon zu einem Kupferoxid oxidiert wird, das die gleiche kata-
lytische Aktivitdt wie das Metall bei einer wesentlich geringeren
Temperatur aufweist. Da die Wirksamkeit des Katalysators auf

eine Wechselwirkung zwischen dem elektrothlen Charakter des
Ozons und den Elektronendonator-Eigenschaften des Katalysators
zurlckzufihren ist, f6rdert das Hinzukommen des Sauerstoffs, der
selber als Elektronendonator auftritt, durch die Bildung eines

ionisierten Metalloxids die katalytische Leistung.

Auch der BTS-Katalysator eignet sich flur die Beseitigung von

Ozon bei tiefen Temperaturen. Was das Temperaturprofil im Kata-
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lysator betrifft, so ist, bei konstanter Strdmungsgeschwindig-
keit die TemperaturerhdShung im Katalysatorbett der jeweils
eingespeisten- Ozonmenge in etwa proportional,

Das in Abbildung 4140/5-6dargestellte Diagramm zeigt, daB bei
niedrigen Str&mungsgeschwindigkeiten (O, 14 (m3/h)) das Ozon
100 %$-ig beseitigt (Kurven 1-4) und das ausstrdmende Gas bis
auf die Temperatur des Kihlmittels zurlickgekiihlt werden kann.
Anders als beim AG-MKO-12-Katalysator betrdgt, bei gleicher
Katalyéatormenge, der Zersetzungsgrad des Ozons bei h&heren
Gasdurchsdtzen (0,5 (m3/h]), wenn die Konzentration des Ozons
zwischen 7,8 und 27 (g/h) (Kurven 5-8) liegt nur 92-96 %.
Eine nennenswerte Abnahme der Katalysatorleistung bzw. der
spezifischen Oberfldche (Tab.4140/5-1) konnte bei diesen Ver-
suchen nicht festgestellt werden. Die Ozonzérlegung verlief
bei 300, 250 und 233 nahezu nach der 1. Ordnung.

zur Ermittlung der Aktivierungsenergie wurden die jeweiligen
Temperaturen des Kilhlbades liber lidngere Zeit konstant gehalten,
bis sich im gesamten System ein thermisches Gleichgewicht ein-
gestellt hatte. Die im Temperaturbereich 280-330 K flir den BTS-
Katalysator (im oxydierten Zustand liegt das Cu als CuO vor)
ermittelte Aktivierungsenergie von 1,9 + 0,3 (kcal/mol) stimmt
mit der von Schwab und Hartmann /4/ an CuO gemessenen (2,2 (kcal/

mol)) - gut liberein.

Uberraschend ist, daB im Temperaturbereich von 210~250 K eine
Zunahme der Ozonbeseitigungsgeschwindigkeit mit abnehmender
Temperatur festgestellt werden kann. Werden die Ergebnisse in
Arrheniusform aufgetragen, erhdlt man eine negative Aktivierungs-
energie von -0,3 + 0,2 (kcal/mol). Welcher Schritt zu dieser

Anderung im Reaktionsmechanismus flihrt ist noch nicht gekldrt.

Ebenso wie in den in 3.1. und 3.2. beschriebenen Versuchen lber
den Tieftemperatur-Zerfall von Ozon wurden auch Pd- und Pt-
haltige Katalysatoren erprobt. Auch auf diesen Katalysatoren

verlduft die Ozonzersetzung nach der 1. Ordnung. Dies steht
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im Gegensatz zu den Ergebnissen von Emel'yanova, Lebedev
und Kobozev /5/, die allerdings filir die ZerstSrung von flis-
sigem Ozon, wegen des Selbstvergiftungsprozesses des Kataly-
sators durch den entstehenden Sauerstoff, ein kinetisches

Verhalten nach der 3. Ordnung beobachteten.

Die ermittelten Aktivierungsenergien des Ozonzerfalls an dem
PT-MKO-8- und dem PD-MKO-9-Katalysator sowie an den bereits
diskutierten Katalysatoren sind in Tabelle 4625-2, zusammen
mit Werten aus der Literatur, aufgefiihrt. Man kann feststel-
len, daB

- der PD-MKO-9-Katalysator um GrdBenordnungen effektiver
als der PT-MKO-8 ist

- bei Temperaturen iber 280 K der Ozonzerfall an den unter-
suchten Katalysatoren mit einer niedrigen Aktivierungs-

energie abl&duft

- an den BTS-, PD-MKO-9- und PT-MKO-8-Katalysatoren im Tempe-
raturbereich von 210-260 K der Ozonzerfall mit einer schein-

baren negativen Aktivierungsenergie stattfindet.

4. SchluBfolgerungen

1. Gasfdrmiges Ozon kann katalytisch bei tiefen Temperaturen
zerlegt werden. Die hisher erprobten duBersten Bedingungen

unter denen 99,9 % des Ozons entfernt werden konnte waren

Durchsatz : 0,5 (m3/h)

Ozon : 27 (g/h)
Temperatur : 193 K
Katalysator: 35 g AG-MKO-12

2. Die Effektivitdt der Katalysatoren im Temperaturbereich
193-300 K verlduft

AG-MKO-12 > BTS PD~-MKO-9 >> PT-MKO-8

3. Die Katalysatoren BTS, PD-MKO-9 und PT~-MKO-8 zeigen zu-
nehmende katalytische Wirksamkeit mit abnehmender Tempe-
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ratur. Demzufolge ist Voraﬁszusehen, daB auch bei Tempe-
raturen unter 190 K und u.U. in der flilissigen Phase eine’

Ozonzerstdrung mdglich sein wird.

Tab. 4140/5-2: Aktivierungseriergien fiir den Ozonzerfall an ver-

schiedenen Katalysatoren

Katalysatoren Temp. Bereich AR Literatur
K (kcal/mol)
Pt-Schwarz 77,4 - 90 0,5 6
77,4 - 90 1,0 5
310 - 380 3,8 4
Pt-MKO-8 280 - 370 2,1 + 0,4 diese Arbeit
210 - 260 0 diese Arbeit
Pd-Schwarz 77,4 - 90 aktiv n.b. 6
Pd-MKO-9 280 - 330 1,9 + 0,3 diese Arbeit
225 - 250 0 diese Arbeit
Ag-Schwarz 77,4 - 90 aktiv n.b. 6
Ag-MKO-12 280 - 370 0,6 + 0,2 diese Arbeit
AgO 290 - 360 2,2 4
Cu,0 >353 aktiv 4
Cu, CuO 77,4 - 90 inaktiv 6
CuO 290 - 370 2,2 4
BTS 280 - 330 1,9 + 0,3 diese Arbeit

210 250 0 diese Arbeit
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Legenden zu den Abbildungen

Abb, 4140/5-1:

Abb, 4140/5-2:

Abb., 4140/5-3:

Abb. 4140/5-4:

Abb. 4140/5-5:

Abb. 4140/5-6:

Abb. 4140/5-7:

Kryo-Katalysatorbehdlter aus Edelstahl.

Thermoelemente: Fe/Konstanten

Aktivitdtsabfall des AG-MKO-12-Katalysators in

Abhdngigkeit von der Einsatzzeit des Katalysators
(Abb. a und b). Abhingigkeit des (03—03)/O§—Ver-
hdltnisses von dem Ozonteildruck bei 272 K und
640 (1/h) ([X) sowie 287,5 K und 220 (1/h) (©®)

(Abb. <)

Arrhenius—Auftragungen nach verschiedenen an dem
AG-MKO-12 zersetzten Ozonmengen: 1. Katalysator
neu, 2. nach 13, 2. nach 33 und 4. nach 40 g zer-

setztem Ozon

Temperaturprofil wdhrend der Zerstdrung von Ozon
AG-MKO-12 in Abhédngigkeit der Katalysatormenge,

des Durchflusses und der Ozonmenge

Temperaturprofil widhrend der Zerstdrung von Ozon
an AG-MKO-12 in Abhdngigkeit der 02/03-Durchflu8—

geschwindigkeit und der Ozonkonzentration

Temperaturprofil im Katalysatorbehdlter wdhrend
der Tieftemperatur-Ozonzerlegung an den Katalysa-
toren BTS, PD-MKO-9 und PT-MKO-8. Die durchgezo-
genen Linien entsprechen 144 (l/h) und die ge-
strichelten 550 (1/h)

Arrhenius-Diagramme fiir den katalytischen Ozon-

zerfall:
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4200 SYSTEMVERHALTEN NUKLEARER ANLAGEN BEI"STORFALLEN

4210 Dynamische Beanspruchung von Komponenten und Systemen

kot —

4211  Dynamische Beanspruchung von LWR- Druckabbausystemen

Ziel des im Berichtszeitraum beendeten Vorhabens war die Ermittlung der in
Druckabbausystemen von Siedewasserreaktoren im Falle eines Kiihlmittelver-
luststdrfalles auftretenden Kondensationsbelastungen und der dadurch her-
vorgerufenen dynamischen Beanspruchungen. Belastungen dieser Art waren beil
der urspriinglichen Auslegung der Druckabbausysteme nicht im erforderlichen

Umfang beriicksichtigt worden.

Der Ablauf des seit 1972 laufenden Vorhabens orientierte sich zum Teil an
den Erfordernissen der Genehmigungsverfahren fiir die deutschen Siedewasser-
reaktoren., Die durchgeflihrten Messungen und die begleitenden theoretischen
Arbeiten haben den Charakter und die HBhe der auftretenden Belastungen und
deren Abh#ngigkeit von den wichtigsten Parametern weitgehend aufgeklirt so-
wie das Verstdndnis iiber das dynamische Verhalten von Schalenkonstruktionen

unter dem EinfluB derartiger Belastungen vertieft,

Die weitergehende Bearbeitung dieses Themas wird in Zukunft vor allem von den
flir den Bau und fiir die Lizenzierung von Siedewasserreaktoren zustindigen
Institutionen vorgenommen werden, Das Schliisselproblem der dynamischen
Kopplung zwischen Containment— Wand und Wasserpool wird im IRE im Rahmen
des PNS-Vorhabens 4223, das schwerpunktmifig auf derartige Wechsel-
wirkungen zugeschnitten ist, weiter verfolgt. Auch in den USA ist inzwi-
schen ein sehr umfangreiches Forschungsprogramm auf diesem Gebiet in Gang

gekommen.
Im Berichtszeitraum wurden die folgenden abschlieBenden Arbeiten ausgefiihrt:

1. Marviken- Blowdown~ Experiment; experimentelle Arbeiten
(D. Barschdorff®, E. Erb, M. Neumann", P. Philipp, E. Wolf)

Die abschlieBenden Dokumentationen iiber dieses Untervorhaben wurden erstellt.

Die Entwicklung der Infrarot- AbsorptionsmeBeinrichtung ist in /1/ und die

% Dr.~Ing. Barschdorff ist wissenschaftlicher Rat und Professor und
M. Neumann wissenschaftlicher Mitarbeiter am Institut fiir Thermische
Strémungsmaschinen (ITS) der Universitdt Karlsruhe (TH)
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bei Einsatz in Marviken damit gemachten Erfahrungen sind in /2/ beschrie-
ben. Der letztgenannte Bericht enthdlt auch die MeBergebnisse von zwei

ausgewdhlten Blowdown- Versuchen.

2, Kontrollmessungen im Grofkraftwerk Mannheim
(G. Gering, T. Kuhn, E. Wolf)

Die Kontrollmessungen im GroBkraftwerk Mannheim wurden im Auftrag und auf
Rechnung des TUV Baden, Mannheim, fortgesetzt., Die im Rahmen dieser Serie
bisher durchgefiihrten 24 Versuche waren an der Auslegung und Geometrie des
Druckabbausystems des Kernkraftwerkes Philippsburg orientiert. Ab Versuch
19 wurde die vom IRE eingebrachte Instrumentierung um einen Temperatur-

und einen Druckaufnehmer am Einlauf in das Kondensationsrohr erweitert.

Alle MeBRdaten wurden auf Magnetband aufgezeichnet, im IRE geplottet und
dem TUV Baden zugestellt.

Nach der derzeitigen Planung sind noch 8 weitere Versuche vorgesehen. Sie
sollen auf die Bedingungen der neuen Siedewasserreaktor- Baulinie der KWU,
d.h. des Kernkraftwerkes Grundremmingen II abgestimmt werden. Dies erfor-
dert einen gr8Reren Umbau der vorhandenen Versuchsanlage, so daB eine l&n-

gere zeitliche Unterbrechung des Versuchsablaufes eintreten wird.

3. Berechnung dynamischer Containment- Beanspruchungen /3/
(B. G8ller, G, Hailfinger, R. Krieg)

Das auf der Fliigge”schen Schalentheorie basierende halbanalytische Rechen-
verfahren fiir die dynamische Verformung einer diinnwandigen Kugelschale
wurde fertiggestellt und ein entsprechender Computer— Code SPHERI ent-

wickelt.

Die Anwendung auf das Druckabbausystem des Brunsbiittel- Reaktors be-
schridnkte sich auf denjenigen Teil des kugelf8rmigen Containments, der die
AuBenwand der Kondensationskammer darstellt, Die Randbedingungen am oberen
und unteren kreisfSrmigen Rand dieses Containment- Ausschnittes entsprachen
in etwa einem freien Auflager. Hierbei durfte davon ausgegangen werdeqs dag
fehlerbehaftete Randbedingungen aufgrund des "stark lokalen" Verhaltené der
Kugelschale, das zuvor in Testrechnungen festgestellt worden war, nur einen
geringen EinfluB auf das Ergebnis haben. Das Ergebnis einer Testrechnung
mit einer lokalen StoRbelastung ist in Abb. 4211-1 gezeigt. Der lokale Re-

sponse breitet sich erst nach sehr vielen Zyklen auf andere Schalenteile
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aus. Als dynamische Belastung des Containments wurden die bei Abblase-~ Ver-
suchen im Wasserpool des Brunsbiittelreaktors gemessenen transienten Wand-
driicke verwendet, Der mit SPHER] berechnete dynamische Response des Contain-
ments stimmt recht gut mit den bei den gleichen Versuchen ebenfalls ge-

messenen radialen Containment- Oszillationen {iberein.

Eine Gegeniiberstellung der berechneten und gemessenen radialen Auslenkung
iiber der Zeit fiir einen Punkt der Kugelschale 4m unterhalb der Wasserpool-
Oberfldche ist in Abb, 4211-2 gezeigt., Man achte besonders auf die gute
Simulation von Oberschwingungen. (Die Ergebnisse lassen vermuten, daB bei
den Messungeﬁ bzw. den zugeh8rigen Auswertungen ein Phasenfehler von ins-
gesamt 10 - 15 msec aufgetreten ist) Ahnliche Rechnungen waren friither auch
mit dem Finite Elemente Programm STRUDL/DYNAL durchgefiihrt worden. Die
Ubereinstimmung zwischen MeR- und Rechenwerten waren jedoch sehr viel
diirftiger (Abb. 4211-3)

Obwohl mit SPHER! die Schalendynamik des Containments nunmehr recht genau
beschrieben werden kann, ist ein unmittelbarer Einsatz des Programms fiir
Sicherheitsnachweise noch nicht mdglich, da die transiente Druckbelastung
durch den angrenzenden Wasserpool normalerweise unbekannt ist, (Liegen da-
gegen ausnahmsweise Experimente vor wie im Falle Brunsbiittel, so sind
SPHERI- Rechnungen erst gar nicht n8tig, weil die dynamischen Schalenver-
formungen unmittelbar gemessen werden k®nnen) Die transiente Druckvertei-
lung hingt vielmehr wiederum vom dynamischen Verformungsverhalten des Con-—
tainments ab, d.h. tatsichlich handelt es sich hier um ein gekoppeltes

fluid- schalendynamisches Problem, das als ein Ganzes zu behandeln ist./4/

In einem vereinfachten Modell hierzu konnte bereits nachgewiesen werden,
daB sich die Eigenfrequenzen des gekoppelten Systems: von den Eigenfre-
quenzen der Schale allein sehr stark unterscheiden. AuBerdem wurde gezeigt,
daB der EinfluB der Wasser- Kompressibilitﬁt vernachlédssigbar ist, Flir eine
Analyse des gekoppelten Problems mit einem Detaillierungsgrad der dem Code
SPHERI entspricht, ist jedoch ein aufwendiges Modell erforderlich - etwa
der Code SING-S, der im Zusammenhang mit den HDR- Blowdown— Experimenten
entwickelt wird. SPHERI beschreibt dann den strukturdynamischen Teil in
diesem gekoppeltén Modell, Aus diesem Grunde wird das Spezialproblem der
gekoppelten Fluid- Schalendynamik fiir Druckabbausysteme'in Zukunft unter

dem Vorhaben 06,01,02 weiter verfolgt.,
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4, Modellrechnungen zum Kondensationsvorgang

(G, Class, F. Eberle)

Auch hierfiir wurde im Berichtszeitraum die abschlieBende Dokumentation er-
stellt. Das Rechenprogramm KONDAS /5/ wurde inzwischen von der Gesellschaft
fiir Reaktorsicherheit (GRS), Miinchen, {ibernommen., Ein Bericht iiber die mit
den Programmen WELLA,AKUDYN ausgefiibrten Arbeiten ist in Vorbereitung. Die
Ergebnisse dieser Arbeiten sind unmittelbar in die Genehmigungsverfahren
der deutschen Siedewasserreaktor- Kernkraftwerke eingeflossen. AuBerdem

wurde in Vortrigen dariiber berichtet /6;7/.
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14/
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Abb, 4211-1: Dynamische Testrechnung mit lokaler Stofbelastung



-1 [ .
| P

! ‘ / / \ r

\
N (N LA

AN NEN :
D(f \L/loq\/zoo \/ZV \'\40\3/ - @‘/ 600 0 V7 sor”
M ~

; \/ —— measured displacement
—— SPHERI1-Computation

DISP MM

tyJL

Abb. 4211-2: Vergleich Messung und SPHER1- Rechnung fiir eine Radialauslenkung am Brunsbiittel- Containment




DISP MM

&bl

~

/ﬂ\\/'/\(/\ AN\

4211-~3:

2N
iy ~ %00 Y vt /806\/— 0" 1000
\ / TIME\T‘(S

~

—— measured displacement
— — STRUDL-Computation

Vergleich Messung und SRUDL- Rechnung fiir eine Radialauslenkung am Brunsbiittel~ Containment

- O¢C ~.



- 231 -

4214 Entwicklung eines RadionuklidmeBverfahrens zur Massen-
strommessung in instationdren Mehrphasenstromungen

(R, Loffel, H. Meichelbock, W. Njtz, S. Stiefel, D. Wolf,
W.-D: Zeidler, LIT; W. Link, A. Suppan, RBT)

1. Durchgefilhrte Arbeiten

Am "Gemeinsamen Versuchsstand" des IRB (PNS 4215) wurden 250
Versuche im Bereich p = 5 bis 100 bar, o« = 0 bis 1 und m = 0
bis 4 kg/s mit den Rohrnennweiten 50, 65 und 100 mm durchge-
fiihrt. Die Mehrstrahl-y-Absorptions-DichtemeBeinrichtung konnte
im 4. Quartal fertiggestellt und in Betrieb genommen werden.
Das fiir die GroBrechenanlage (IBM 370 bei ADI) konzipierte
Auswerteprogramm zur Ermittlung der Zweiphasengeschwindigkei-
ten wurde Ende des Jahres fertiggestellt und erprobt. Damit
konnte die Auswertung der bei den Marviken-II-Blowdown-Ex-
perimenten im Bruchstutzen durchgefiihrten Geschwindigkeits-
und Dichtemessungen fortgesetzt werden.

2. Erzielte Ergebnisse

2.1 Experimente am Gemeinsamen Versuchsstand

2.1.1 Zweiphasengeschwindigkeitsmessung

Bei den bisher durchgefiihrten Zweiphasengeschwindigkeitsmessun-

gen wurden Geschwindigkeiten von 0,1 bis 50 m/s flir beide Phasen
und Schlupffaktoren von 1,0 bis 7,0 gemessen (vgl. Abb. 1 - 4).

Bis zur Fertigstellung und dem Einbau der Mehrstrahl-y-Absorptions-
dichtemeBeinrichtung in die Teststrecke wurde der Zweiphasen-
massenstrom aus den mit der Radiotracermethode gemessenen Ge-
schwindigkeiten des Dampfes und des Wassers sowie aus Druck,
Temperatur und den "superficial velocities" errechnet.-Die

dabei ermittelten Werte zeigten eine gute Obereinstimmung mit

den vom IRB angegebenen Bilanzmassenstromen.
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Mit diesen bisher durchgeflhrten Zweiphasengeschwindigkeits-
messungen wurden folgende, flir die Brauchbarkeit und Genauig-
keit des Verfahrens notwendige prinzipielle Nachweise er-
bracht: '

1. Der in die Zweiphasenstromung injizierte Fliissigtracer
Mn-56 vermischt sich gut mit der Fliissigphase, bleibt
in der Fliissigphase und verdampft nicht.
Der in die Zweiphasenstromung injizierte Gastracer Ar-41
vermischt sich gut mit der Gasphase, bleibt in der Gas-
phase und 10st sich wahrend der fiir die Messung erforder-
lichen Zeit nicht in der Flilissigphase.

2. Sowohl der Gas- als auch der Flissigtracer vermischen
sich innerhalb der vorgegebenen Anlaufstrecken ausrei-
chend gut mit den betreffenden Phasen.

Dariiber hinaus wurden zusatzliche Erkenntnisse liber folgende
Punkte gewonnen:

a) GroBe der Anlaufstrecken

Die fir die Beschleunigung und Vermischung der injizier-

ten Tracer erforderlichen Anlaufstrecken sind abhdangig so-
wohl vom Voidfaktor o, von der Zweiphasenstromung als auch
von der Injektionstechnik. Nach den dariiber inzwischen vor-
liegenden zahlreichen Ergebnissen und Erfahrungswerten
betragen die notwendigen Anlaufstrecken fiir die FllUssig-
phase 0,3 m flir den Bereich a« = 0 - 0,5 und v = 0 - 100 m/s
bzw. 0,6 m flir den Bereich o = 0,5 - 1,0 und v= 0 - 100 m/s.
Bei der Anwendung des Verfahrens wird die maximal erfor-
derliche Anlaufstrecke gewdahlt.

b) GroBe der MeBstrecke:

Die entwickelte schnelle Injektions- und MeBtechnik er-
moglicht die Verklirzung der MeBstrecken auf bis zu 0,25 m.

Die Richtigkeit der unter Punkt 1 gemachten Aussage wird durch
die Ergebnisse der bisher durchgefiihrten Experimente nachge-
wiesen, Die Monopeakform der Tracerverteilungskurven sowie die
ermittelten Geschwindigkeiten beweisen, daB die injizierten
Tracer vollstdndig in der jeweiligen Phase geblieben sind
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(vgl. Abb. 5), denn bei der in diesem Fall eingestellten
Zweiphasenstromung mit groBem Schlupf (Schichten-Wellen-
stromung mit S & 4) hdtten sich Doppelpeaks bilden missen,
falls der Gastracer Ar-41 in die Fliissigphase und der
Fliussigtracer Mn-56 in die Gasphase Ubergegangen wdren.
Die Richtigkeit und Genauigkeit der beiden ermittelten
Geschwindigkeiten fiir die Gas- und Fllissigphase wird auch
durch Kontrollrechnungen liber die Massenbilanz belegt.

2,2,.2 Mehrstrahl-y-Dichtemessung

Die Dichtemessung erfolgt nach dem y-Absorptionsverfahren.
Dabei wird das Rohr mit mehreren y-Strahlen durchstrahlt.
Die je nach Zusammensetzung der Mehrphasenstromung unter-
schiedliche Absorption der y-Strahlen wird von mehreren am
Umfang des Rohres angebrachten Detektoren gemessen. Damit
ist es moglich, die ortliche und iber den Rohrquerschnitt
gemittelte Dichte sowie die Phasenverteilung und Strdomungs-
form zu bestimmen.

Die Einzelstrahlen sind so lUber den Rohrquerschnitt angeordnet,
daB alle in der Praxis auftretenden Stromungsformen erfaft
werden (vgl. Abb. 6).

Die MeBsignale werden zur Zeit ausgewertet. Die Ergebnisse
werden im ndchsten Halbjahresbericht vorgestellt.
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4215 Gemeinsamer Versuchsstand zum Testen und Kalibrieren verschiedener

Zweiphasen-Massenstrommefverfahren

(J. Reimann, A, Demski, U. Harten, H. John, A. Megerle, L. Pawlak,
E. Wanner - IRB)

Im Berichtszeitraum wurden in ausfiihrlichen Versuchsserien Zweiphasen-Massen-
strommefverfahren getestet, die vom BMFT gef8rdert werden und Verfahren, die
im INEL (Idaho National Engineering Laboratory) entwickelt und in den LOFT-

und Semiscale~Experimenten eingesetzt werden.

1. Test der BMFT gefdrderten Vorhaben

Folgende MeRverfahren wurden untersucht (in Klammer die entsprechenden Ent-

wicklungsinstitution):

Dragbody + Turbinendurchflufimesser + 2 Strahl-y-Densitometer (Euratom Ispra:
LOBI-Projekt, RS 109).

- Temperaturkorrelationsverfahren‘(TU-Berlin—IKT,‘RS 135).

Dragbody (Battelle Frankfurt, RS 147).

Radionuklid-MeBverfahren + 3 Strahl- Y -Densitometer (KEK-LIT, PNS 4214, RS 146).

Neben den erwdhnten Densitometern war noch ein serielles 5-Strahl- <y ~Densito-
meter (IRB-LIT-Entwicklung) eingesetzt. Eine Darstellung der MeRgerite und

ihre Anordnung in der waagerechten Teststrecke (50 mm Durchmesser) zeigt Abb. 1.
Am Anfang der Teststrecke befanden sich je zwei Injektionsdiisen fiir die beiden
Radiotracer (Mn 56, Ar 41), lidngs der Teststrecke mehrere MeBebenen,bestiickt

mit Detektoren zur Messung des Durchgangs der Aktivitdtspulse. Zur Messung der
Temperaturrauschsignale wurden verschieden angeordnete Mantelthermoelemente
(0,25 und 0,34 mm Durchmesser) verwendet. Die fiir die Versuche bei 10 und 25 bar

bevorzugte Anordnung ist in Abb. 4215-1 dargestellt.

Der MeBeinsatz von Euratom Ispra (RS 109) enthielt zwei Paare lokal messender
(free field) Turbinenradzdhler und Dragbodies mit Abstinden von ca. 10 mm von

der unteren bzw. oberen Mantellinie des Rohres.

Wdhrend die Dragbodies von Euratom Ispra, LOFT und Semiscale fiir die bei den

jeweiligen Blowdownexperimenten zu erwartenden maximalen MassenstrSmen ausge-—
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legt sind, sollte der von Battelle €ingesetzte Dragbody speziell auf den niedereren
Betriebsbereich des gemeinsamen Versuchsstandes zugeschnitten sein., Der Drag-

body versagte jedoch nach ersten Vorversuchen,

Ein typischer Versuchsablauf sei im folgenden kurz beschrieben: Nach Hochfahren
der Anlage auf einen vorgegebenen Druck und Erreichen des thermischen Gleichge-
wichts wurde das Gemisch durch den Bypass geleitet, um einen Nullpunktabgleich
fiir die Differenzdruckaufnehmer und Dragbodies durchzufiihren. AnschlieBend
wurde mindestens jeweils ein einphasiger Dampf— und Wasserbetriebspunkt ge-
fahren und danach die zweiphasigen Betriebspunkte. Am Ende der Versuche bei
einem bestimmten Druck wurden die Einphasen— und Nullpunktmessungen in der

Regel wiederholt.

Durchschnittlich konnten ca. 15 Versuchspunkte (ein— und zweiphasig) pro Ver-
suchstag erreicht werden. Die Referenzwerte (Druck, Massenstrom, Dampfgehalt,
bzw. superficial velocities in der Teststrecke) wurden on line berechnet und
ausgedruckt. Tab.4215-1 zeigt die Matrix der angesteuerten Versuche; Koordinaten

sind die superficial velocities des Dampfes und der Fliissigkeit.

Ergebnisse aus dem Test der einzélnen Verfahren werden demnichst von den entspre-
chenden Vorhabenvorgestellt. Was die eigene MeBtechnik anbelangt, so ergaben
sich Schwierigkeiten beim Betrieb des 5 Strahl-y-Densitometers. Wegen Instabi-
litdten in der Szintillator-Fotomultiplier-Verstdrkerkette waren zeitweilig

die Dichtewerte nicht zuverlidssig.

2. Test der LOFT~ und Semiscale—-MasseénstrommeBverfahren

Diese Verfahren bestehen jeweils aus einer Kombination von Drag Disc (identisch
mit Dragbody) und Turbinenflufmessern, kurz DTT (ang Disc Turbine Epansducer)
genannt und einem Mehrstrahl-4-Densitometer. Das DTT kann fiir lokale Messungen
in einer Strdmung eingesetzt werden (Free Field DTT) oder den ganzen Strdmungs—
querschnitt erfassen (Full Flow DTT). Abb.4215-2 gibt einen tiberblick {iber den
schematischen Aufbau und die Anordnung der MeBinstrumentierung. Abb.4215-3 zeigt

einige Details der Instrumentierung. Es wurden folgende Variationen untersucht.

- Free Field DIT + 3 Strahl—y-Densitometer (LOFT) bei Innendurchmessern der
Teststrecke von 103 mm_(5" Rohr) und 66 mm (3" Rohr).
—~ Full Flow DTT + 2 Strahl-y-Densitometer (Semiscale) im 3"Rohr. Hierbei wurde

flir einen GroBRteil der Versuche anstelle eines Drag Disc ein Drag Screen ver-
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wendet. Um zu untersuchen, welchen EinfluB eine geinderte Zustrdmung in
die Teststrecke auf Stromungsform und Signale der MeRgerite ausiibt, wurden
Rohre verschiedener Durchmesser (50 und 80 mm5 zwischen Mischkammer und

Teststreckenanfang eingesetzt,

Neben der erwdhnten Instrumentierung waren folgende MeBverfahren im Einsatz:

5" Teststrecke:
- das Radionuklid-MeBverfahren (PNS 4214)
- eine ldngs des vertikalen Durchmessers traversierbare Impedanz-Sonde (KfK-

IRB) zur Bestimmung der Phasenverteilung).

3" Teststrecke:

- das Radionuklid-MeBverfahren + 6 Strahl-Y-Densitometer (KfK-LIT)

- 2 fest eingebaute Impedanz—-Sonden (KfK-IRB) mit Abstdnden von ¥5 mm von
der oberen bzw. unteren Kanalwand,

- ein scanning densitometer (INEL). Bei diesem Densitometer ist eine Cd-
Quelle nahe dem Rohr angebracht, das in diesem Bereich aus einem Be-Ring
besteht. Auf der anderen Seite des Rohres befindet sich ein schwenkbarer
Ge-Si-Detektor mit der Cd-Quelle als Drehpunkt. Uber einen Schrittmotor

kénnen in ca. 15 min. 65 verschiedene Positionen angesteuert werden.

- eine Storz-Linse. Mit diesem Linsensystem (4hnlich einem Endoskop) kann
im Rohr die Strdmung beobachtet werden, Mit Hilfe einer Fernsehkamera und

einem Videcbandrecorder wurden die optischen Signale aufgezeichnet.

Die Ubergangsstiicke zwischen Rohren verschiedener Durchmesser waren so ausge-
bildet, daB die unteren Mantellinien aller Rohre auf gleicher Hdhe waren. Da-
durch sollte,speziell im Fall stark geschichteter Strﬁmung,die Stérung der

Phasenverteilung bei Querschnittsinderung klein gemacht werden.

Tabelle 2 zeigt die Matrix der durchgefiihrten Versuche. Die Versuchsdurchfiihrung
war dhnlich wie bei dem Test der anfangs beschriebenen Verfahren. Beim Test der
amerikanischen Verfahren wurden yom INEL ebenfalls die elektrischen Signale der
MeBwertgeber fiir die einphasigen Massenstrdme erfaBt, sowie Druck und Tempera-—
tur in der Teststrecke parallel gemessen undmit einem unabhingigen Dampf-Wasser-
Programm die Betriebszustédnde in der Teststrecke berechnet. Die Abweichungén
der auf 2 verschiedene Arten bestimmten Referenzwerte betrug im Mittel ca.  1Z%.

Die Auswertung der Tests der Mefverfahren ist derzeit im Gange.
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Schematische Anordnung der Meﬁeinsc‘itze
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Abb. 4215-1:  INSTRUMENTIERUNG DER TESTSTRECKE BEIM TEST DER BMFT—

GEFORDERTEN MASSENSTROMMESSVERFAHREN,
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Tab. 4215-1: TEST VON BMFT-GEFORDERTEN MASSENSTROM-MESSVERFAHREN IM GEMEINSAMEN DAMPF-WASSER-
VERSUCHSSTAND (SeEPT. 1977),
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TrAav., IMPEDANZ-SONDE (KrFK-IRB) STorz-LINSE (SEMISCALE)

bb. 4215-3: DETAILS DER INSTRUMENTIERUNG
(TEST DER LOFT- UND SEMISCALE-VERFAHREN)
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Tab. 4215-2: TEST DER LOFT-, SEMISCALE UND KFK-LIT-INSTRUMENTIERUNG

IM KFK-IRB-KREISLAUF (OKT. - DEC, 1977).
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4220 Untersuchungen der dynamischen Beanspruchung von RDB-Einbauten
bei Kihlmittelverluststdrfdllen

4221 Auslegung, Vorausberechnung und Auswertung der HDR-Blowdown-
Experimente zur dynamischen Belastung und Beanspruchung von
Reaktordruckbehdltereinbauten.

(4, Beutel, &, G¥5Ezbach, R. Krieg; A. Ludwig, H. Mdsinger,
W. Olbrich, H. Schnauder, U, Schumann, IRE)

Einleitung

Mit Hilfe der HDR-Blowdown-Experimente sollen insbesondere die
dynamischen Beanspruchungen des Kernmantels in einem Druckwasser-
reaktor bei einem angenommenen plétzlichen Bruch des kalten Stranges
der Primdrrohrleitung (Blowdown) simuliert werden. Das Vorhaben um-
faBt den Beitrag zur Vorbereitung, Durchfithrung und Auswertung der
Versuche, wobei besonders die im Vorhaben 4.22.3 verfligbar gemachten
Codes zum Einsatz kommen.

Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

Kernmantel

Der Kernmantel wurde inzwischen am HDR-Reaktor angeliefert. Messun-
gen vor Ort ergaben, daf aufgrund kleiner Fertigungsfehler mit einer
gewissen nicht tolerierbaren Schridgstellung des Kernmantels relativ
zur Achse des Reaktordruckbehdlters zu rechnen ist. Es wurde des-
wegen vorgeschlagen bei den ohnehin erforderlichen Nacharbeiten am
Sitz des Kernmantelflansches im Reaktordruckbehilter die Kernmantel-

Schridgstellung durch eine entsprechende Schrigstellung des Sitzes
zu kompensieren.

Zur genauen Feststellung der mechanischen Werkstoffdaten des Kern-

mantels wurde ein Plan zur Durchflihrung geeigneter Zugversuche aus-
gearbeitet.
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Enthalpieschichtung

Fiir den Enthalpieschichtungsversuch wurde ein Fahrdiagramm ent-
worfen. Die dabei auftretenden thermodynamischen Systemzustédnde
wurden vorausberechnet. Zum Zwecke der Spezifizierung der Ver-
suchsaufzeichnung wurden Meflstellenlisten erstellt. Zur Darstel-
lung der Temperaturprofile wurden filir die Versuchsauswertung Dia-

gramme vorbereitet.

Mit dem Programm TURBIT-2 wurde die Stabilit#dt der Naturkonvek-
tionsstrdmung untersucht. Es wurde festgestellt, daf radiale Tem-
peraturunterschiede im HDR-Ringraum durch Turbulenz auf 25 % ab-
gebaut werden. Ferner wurde eine Reihe von ad-hoc-Untersuchungen
durchgefiihrt, die sich in Rahmen der Zusammenarbeit mit den ande-
ren Partnern im HDR-Programm als notwendig erwiesen.

Snap-back-Versuche

Zur Untersuchung der Kernmantel-Dynamik, losgeldst von den Anre-
gungen durch die komplexen Strdmungsvorginge beim Blowdown, wurden
sogenannte Snap-back-Versuche konzipiert. Vor den Blowdown-Ver-
suchen wird der Kernmantel durch eine hydraulische Spannvorrich-
tung ausgelenkt. Beim Uberschreiten einer gewissen Kraft tritt

in einem Zugelement ein Sollbruch auf und der Kernmantel kehrt
schwingend in seine Ruhelage zurlick. Die hierbei auftretenden
Frequenzen und Schwingungsformen werden mit Hilfe der fir die
Blowdown-Versuche bereits eingebauten Wegaufnehmer gemessen. Die
MeBergebnisse sollen zur Verifikation wichtiger Details der struk-
turdynamischen und der gekoppelten fluid-strukturdynamischen Rechen-
modelle dienen. Aus diesem Grunde konnen die Snap-back-Versuche
ohne und mit Wasserflillung durchgefiihrt werden. Zwei hydraulische
Spannvorrichtungen, eine filir den Kraftangriff im oberen Drittel
des Kernmantels, eine flir Kraftangriff am unteren Flansch wurden
in Fertigungsauftrag gegeben.



= 250 =~

Mit der inkompressiblen Version von. FLUX wurde einer der ge-
planten Snap-back-Versuche vorherberechnet. Abb. 4221-1 zeigt die
ermittelte Kernmantelverformung bei diesem Versuch in Vakuum
und Wasser. Auch die Mdglichkeit einer periodischen Anregung
wurde diskutiert. Es zeigte sich, daB bei harmonischer Anregung
der Schale mit einer Kraftamplitude von 10° N mefbare Verfor-
mungen und Drlicke auftreten, die besonders geeignet wéren die
Ddmpfungscharakteristiken des Systems zu bestimmen.

MeBdatentransfer

Es wurden erste Versuche durchgefiihrt, die am HDR mit der Mef-
datenerfassungsanlage aufgezeichneten MeBsignale auf der IBM-
Anlage des Kernforschungszentrums zu lesen. Diese Arbeiten sind
als Vorbereitung der Auswertung der MeBsignale erforderlich.
Unzulédnglichkeiten der ersten MeBbdnder veranlaften eine Zurick-
stellung dieser Arbeiten. Sie werden Anfang 1978 wieder aufge-
nommen.

Geplante Weiterarbeit

- Im Zusammenhang mit der Montage des Kernmantels sind noch
einige Abschidtzungen und Uberprtifungen notwendig (Dicke der
Kalibrierplatten zwischen Kernmantelflansch und Behdlterdeckel)

- Der Naturkonvektionstest wird ausgefiihrt und ausgewertet.

- Die hydraulischen Auslenkvorrichtungen fiir die Snap-back-Ver-

suche werden getestet und eingebaut.

- Vorausberechnungen von HDR-Blowdownversuchen werden ausgefiihrt

und dokumentiert.

Abb. 4221-1: 1,%1 1
Radiale Schalenverformung 1,001 ! o
beim "Snap-back" Versuch Weg

{mm) in Wasser in Luft

0

-1,00 Zeit [sec)

a2 06 o7 o0 oz a5 om 0%
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4222 MeRtechnische Erfassung und Auswertung des dynamischen Verhaltens
der Versuchseinbauten im Reaktordruckbehdlter (RDB) des HDR im Rah-

men der HDR-Blowdown-Versuche

K.D.Appelt, F,Eberle, J.Kadlec, G.Lang, R.A.Miller, P.Philipp, IRE

Im Rahmen der Voruntersuchungen zur Einsetzbarkeit der MeBwertaufnehmer

fiir die HDR-Reaktordruckbehiltereinbauten-Blowdown-Versuche wurden vier
Wegaufnehmer und drei Beschleunigungsaufnehmer in der Autoklav-Testanlage [17
des IRE getestet. Untersucht wurden die induktiven Wegaufnehmer Type WIOTS,
W10SS, F37/10/600 bzw. F36/6/400 und 501XS-ZTR und die Beschleunigungsauf-
nehmer auf piezoelektrischer Basis Type A52F und7210315 sowie dér Aufnehmer
auf DMS-Basis Type UK 0184, Ziel der Untersuchung war die Uberpriifung der
Einsetzbarkeit der Aufnehmer unter HDR-Blowdown-Bedingungen (vollentsalztes
Wasser, Anfangstemperatur 310 OC, Anfangsdruck 110 bar, max. Druckgradient
bis 10 000 bar/sec, max. Temperaturgradient ca. 2-3°C/s, sowie die experi-
mentelle Bestimmung ihrer wichtigsten Ubertragungseigenschaften (Linearitit,
Empfindlichkeit, Frequenzfunktion, Reproduzierbarkeit, Temperaturdrift des

Nullpunktes und der Empfindlichkeit.

Parallel zu diesen Arbeiten wurden entsprechende Priifverfahren und Rechen-

programme (zur Benutzung auf dem eingesetzten ProzeBrechner und Analysator

TDA33) fiir die VersuchsmeBdatenerfassung und Auswertung erstellt. Neu auf-

genommen wurde die Betreuung einer Hochtemperatur-DrucKaufnehmerentwicklung
auf induktiver Basis, deren erste Prototypen dem IRE ausgeliefert wurden.

Erste Untersuchungen haben begonnen.

Zum Schwingungsverlialten des Modellkernmantels des HDR wurde ein Realisie-

rungsvorschlag flir Modaluntersuchungen ausgearbeitet 1-2_7,

Folgende Ergebnisse wurden bisher erzielt: Bei den Untersuchungen der induk-
tiven Wegaufnehmer die im Mittelpunkt der Arbeiten standen hat der Aufneh-
mer Type F36/6 alle thermohydraulischen~ und mechanisch-dynamischen Tests
tiberlebt und befriedigende MeR- und St8rgriRen-lUbertragungseigenschaften
ausgewiesen, die seinen Einsatz bei den geplanten HDR-Blowdown-Versuchen

berechtigen.,

Die Abb. 4222-1 zeigt ein Foto dieses Aufnehmers mit der entsprechenden
Halterung wie sie am Kernmantel zum Einsatz kommt. In der Abb. 4222-2 ist

ein=typisches Diagramm zur Darstellung des Wegaufnehmerverhaltens unter
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den thermohydraulischen Bedingungen des Blowdowns gezeigt. Um nur die reine
Aufnehmerreaktion auf bruck-und Temperaturanderﬁngen zu erhalten, wurde der
MeBanker des Aufnehmers zu diesem Zweck im Geh#use des Aufnehmers arretiert.
Die obere Kurve in der Abb, 4222-2 zeigt den Druckverlauf im Autoklav beim
Blowdown. Die Kurven darunter zeigen zwei Temperaturen, einmal im Fluid und
einmal an der Wand des Aufnehmergehiuses. Die letzte Kurve darunter zeigt
die Antwort des Wegaufnehmers auf die Druck- bzw. Temperaturinderungen. Da-
bei wird deutlich, daB der Aufnehmer keine Druckempfindlichkeit zeigt, das
Signal stellt somit die thermische Drift des Nullpunktes dar, Zu beachten
ist dabei, daB diese Reaktion des Aufnehmers quasistatisch ist und in den
ersten Sekunden, die fiir die dynamischen Messungen relevant sind, nur ganz
geringe Stdramplituden von ca. z 0,05 mm (= 1 %Z des MeBbereiches) aufweist.
Das Aufnehmerverhalten bei mechanischer Anregung wdhrend des Blowdowns zeigt
die Abb, 4222-3. Das Diagramm entspricht dem der Abb. 4222-2, Bei diesem
Versuch wurde der Aufnehmer jedoch vor Start des Blowdowns im Autoklav si-
nusf8rmig mit 5 Hz und ca. 6,5 mm angeregt. Die Ausl8sung des Blowdowns er-
folgte widhrend der Anregung die bis ca. 30 sec nach.Start des Blowdowns er-
folgte. Die entsprechende Aufnehmerreaktion zeigt wieder die untere Kurve
des Diagramms der Abb. 4222-3, Zur Erfassung der Linearitit des Aufnehmers
wurden neben statischen Kennlinien bei verschiedenen Temperaturen auch
Kennlinien im Aﬁtoklav bei verschiedenen Temperaturen und Frequenzen gefah-
ren, Die Abb. 4222-4 zeigt eine Kennlinie und die entsprechende Linearitédts-
abweichung des Aufnehmers im Autoklav bei 208 °C und einer Frequenz von 5 Hz.
Die Bezugsgerade ist so in die Kennlinie (oberes Diagramm) hineingelegt,

daB die Lineritdtsabweichung (unteres Diagramm) im gesamten Bereich von

2 10 mn den geringsten Wert zeigt. Fiir einen kleineren MeRbereich verbes~

sert sich die Linearitdt erheblich.

Die Abb. 4222-5 zeigt abschlieBend ein Diagramm zum dynamischen Ubertra-
gungsverhalten des Aufnehmers. Dargestellt ist der Frequenzgang des Aufneh-
mers nach Betrag (obere und mittlere Kurve) und Phase (untere Kurve) im Fre-
quenzbereich von 10 Hz bis 500 Hz bei randomer Anregung. Die Einbriiche in
der Kurve des Amplitudenganges sind zum Teil auf Resonanzen in der MeBvor-

richtung zurilickzufiihren, Der Phasengang ist linear.

Dieser Aufnehmer erweist sich damit fiir die vorgesehenen Messungen grund-
sdtzlich als geeignet, auch wenn er in einigen Punkten wie z.B. dem Line-
arititsverhalten die angestrebten Werte nicht ganz erreicht. Alle anderen

Prototypaufnehmer konnten sich bisher nicht qualifizieren und wurden zum
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Teil den Herstellerfirmen zur Modifizierung zuriickgegeben, Type WI0SS und
WI10TS, Die Untersuchungen der Beschleunigungsaufnehmer muBten wegen Defek-
ten an den Aufnehmern vorldufig eingestellt werden [_3_7. Der Aufnehmer
Type 501XS-ZTR (auf DMS-Basis), wurde wegen grundsitzlicher Untauglichkeit
zuriickgegeben, neue Prototypen der anderen Aufnehmer bzw. neue Fabrikate

sind bestellt.,

Die ersten Untersuchungen an den induktiven Hochtemperatur-Druckaufnehmern
lassen noch keine Aussage iiber eine Eignung dieser Aufnehmer zu. In der wei-
teren Folge werden die Untersuchungen an den modifizierten bzw. neuen Proto-
typmeBwertaufnehmern mit dem Ziel der Qualifizierung fortgesetzt bzw. abge-
schlossen , um die am besten geeigneten Aufnehmer schnellstm8glich bei den
Herstellern in Auftrag zu geben. Das gleiche gilt fiir die Hochtemperatur-
Druck- und Differenzdruckaufnehmer, wobei in diesem Fall mit einiger Sicher-
heit im Verlauf der Untersuchungen noch verschiedene Modifikationen vorge-
nommen werden miissen., Die vorgesehenen Hochtemperatur-DMS werden im wesent-
lichen in der MPA der Universitit Stuttgart untersucht, es soll im IRE u.U. ein

abschlieBender Test zum dynamischen Verhalten erfolgen.,

Literatur

/_1_7 PNS—Halbjahresbericht 1977/1 - KFK-Bericht Nr. 2500

/72 7 Kadlec,d.:
Realisierungsvorschlag fiir die Modaluntersuchungen am HDR-
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Untersuchung des Hochtemperatur—Beschleunigungsaufnehmers
Typ Z10315 der Fa. Kistler zur Qualifizierung fiir die HDR-

Instrumentierung (unverdffentlicht)
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Abb. 4222-1: Wegaufnehmer F 36/6
mit Einbaugehause
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4223 Weiterentwicklung und Verifizierung gekoppelter fluid-
strukturdynamischer Codes zur Analyse der dynamischen
Spannungen und Verformungen von RDB-Einbauten bei Kiihl-
mittelverluststdérfdllen in LWR.

H.H. Bechler, H. Beutel, G, Enderle, G, Hailfinger, F. Katz,

R. Krieg, A, Ludwig, H. M8singer, W. Olbrich, E.G. Schlechtendahl,
U, Schumann, K. St&lting, IRE

Einleitung

Das Vorhaben umfaflt die begleitenden theoretischen Arbeiten zu den
HDR-Blowdown-Versuchen (4.22.1, 4.22.2), insbesondere die Entwick-
lung fluid-struktur-dynamischer Codes sowie die Durchfiihrung von
erginzenden Laborexperimenten.

Durchgefithrte Arbeiten und Ergebnisse

1. Fluiddynamik

. Das Programm DRIX-2D zur Berechnung instationidrer Zweiphasenstromun-
gen wurde aufbauend auf den Modellvorstellungen im SOLA-DF (Los

Alamos) zur Benutzungsreife weiterentwickelt.

Neben Blowdownproblemen in einfachen Rohren wurde ein Druckentlastungs-
vorgang am HDR fir einen 5 m langen Blowdownstutzen mit angeschlos-
senem Auflenbereich berechnet (Abb. 4223-1). Interessante Phinomene

wie das Ausblasen der Verdampfungsfront (Abb. 4223-2) und der Uber-

gang zur reinen Wasserstrdmung konnten nachgewiesen werden.

Es wurde die Mdglichkeit vorgesehen, die Relativgeschwindigkeit an-
statt durch die Drift-flux-Approximation durch die Integration der
entsprechenden Differentialgleichung zu berechnen. Ein Vergleich
zwischen beiden Methoden am Beispiel einer Blowdownstrdémung in einem
einfachen Rohr zeigte, daB die Geschwindigkeitesfelder im Auflenbe-
reich nach einer gewissen Anlaufphase (ca. 30 ms) gut iibereinstimmen.
In der stark transienten Anlaufphase differieren dagegen die Ge-
schwindigkeitsfelder erheblich. Dies ist auf die Vernachldssigung
der Trigheitskraft bei der Berechnung der Relativgeschwindigkeit
mittels der Drift-Flux-Approximation zurlickzufiihren (Abb. 4223-3).
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Fir den Code FLUST wurde die Kodierung des zweidimensionalen Modells
abgeschlossen. Mit diesem Modell kann in verschiedenen aneinander-
gekoppelten rechteckigen Fluidbereichen eine kompressibele Strdmung
berechnet werden. Die Berilicksichtigung einer homogenen Zweiphasen-
stromung im Gleichgewicht ist mdglich. Durch die Verwendung einer
genauen Zustandsgleichung p = f(p,e) flir Wasser / 8_/ kann das Zwei-
phasengebiet erheblich besser als bisher modelliert werden. Die Er-
gebnisse von Testfechnungen fiir das bekannte Stofrohrproblem stimmten
mit der vorhandenen analytischen LOsung gut iliberein. Auch Vergleiche
von Berechnungen des HDR-Blowdown-Versuches 1 fiir den Ringraum des
HDR mit den Ergebnissen des Codes YAQUIR zeigen gute Ubereinstimmung.
Vorausberechnungen fiir die HDR-Versuche 1 und 3 mit FLUST, bei denen
auch der Stutzen und ein Ausstrdmbereich modelliert ist, wurden be-

gonnen.

Zur Uberpriifung des Einflusses der Dimensionalitdt der Rechnung
wurde ein in einem LASL-report behandeltes Diisenexperiment aufge-
griffen und mit den Codes YAQUIR sowie STRUYA ein- und zweidimensio-
nal nachgerechnet. Es konnte keine Ubereinstimmung mit den LASL-
Ergebnissen erzielt werden. Die Ursachen stehen z.Z. noch zur Dis-
kussion. Auch eine Reihe erginzender Rechnungen mit einfachen Mo-
dellen zur Untersuchung des Einflusses numerischer Parameter (z.B.
donor-cell-Faktoren, kiinstliche Zihigkeit) konnten die Abweichungen
nicht kldren. Als mégliche Ursache sind die unterschiedlichen Ver-
fahren zur Darstellung schiefer Flidchen zu sehen (schiefe Begrenzung
in YAQUIR und STRUYA, Stufen in SOLA bzw. DRIX).

2. Strukturdynamik

Der schon frither entwickelte Code CYLDYZ zur Strukturdynamik des
Kernmantels arbeitet mit Ansatzfunktionen, die bei den Balken- und
Atmungsmodes gewisse Einschridnkungen gegeniiber den physikalischen
Verhdltnissen implizieren. Siewurden fiir die vorgesehene Anwendung
als unwesentlich eingeschitzt. Es war jedoch spidter nicht mit Sicher-
heit zu klidren, ob diese Einschrinkungen nicht doch einige unerwar-
tete Effekte bei transienten Rechnungen verursachten. AuBerdem lie-
ferte'eine von GRS Minchen durchgefiihrte Rechnung mit dem Code SAP IV
Eigenfrequenzen, die von den hier berechneten Werten so abwichen,

daB eine iiber den bereits durchgefiihrten Vergleich mit STRUDL/DYNAL
hinausgehende Bestidtigung der CYLDY2-Ergebnisse geboten scheint.
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Deshalb wurde im Berichtszeitraum der Eigenwertmodul eines ver-
besserten Kernmantel-Codes CYLDY3 in Angriff genommen. Hier wer-
den die homogenen Differentialgleichungen von Fliigge fiir diinnwan-
dige Kreiszylinderschalen um translatorische und rotatorische Trig-
heitsterme erweitert und weitgehend analytisch integriert. Zusammen
mit den kinematischen und dynamischen Randbedingungen fiir die bei-
den Schalenenden gewinnt man so ein nichtlineares Eigenwertproblem.
Dessen iterative Losung liefert neben den Eigenfrequenzen auch die
Eigenschwingungsformen der Schale mit dem Gewichtsring am unteren
Ende. Es sind also keinerlei Annahmen erforderlich, welche liber die
Voraussetzungen der linearen Schalentheorie hinausgehen. Der Nach-
teil der gegeniiber CYLDY2 aufwendigeren Eigenwertberechnung wird
ausgeglichen durch den Gewinn an Genauigkeit und durch die vollstén-
dige Orthogonalitidt der Eigenvektoren, die zur Modalzerlegung be-
nutzt werden. Ein weiterer Vorteil ist darin zu sehen, daf mit ver-
gleichsweise geringem Aufwand auch verdnderte Randbedingungen ein-
gefiihrt werden kénnen.

Ein erster Gleichungssatz flir die Eigenwertberechnung wurde herge-
leitet und programmiert. Die durchgefiihrten Testrechnungen waren
noch nicht zufriedenstellend. Eine Verbesserung der Resultate wird
von einer Umstellung der Gleichungen erwartet, bei der die Gegeben-
heiten der numerischen Rechnung endlicher Zahlenbereich; Rundungs-
fehler) stdrker beriicksichtigt werden.

3. Fluid-Struktur-Koppelung

Mit dem Programm STRUYA wurden flir den HDR-Referenzversuch Nr. 3

gekoppelte Rechnungen mit Modellen unterschiedlichen Feinheitsgrades
durchgefiihrt. Das Standardmodell 16st den Ringraum in ca. 90 Maschen
auf und hat 90 Strukturfreiheitsgrade, das feinere Modell besitzt
ca. 180 Maschen und liber 300 Strukturfreiheitsgrade. Die Ergebnisse
zeigen ebenso wie die FLUX-Rechnungen die drastische Verlangsamung
der Strukturbewegung aufgrund der Fluid/Strukturwechselwirkung;

die Reduzierung der Verformungsamplituden ist jedoch deutlich ge-
ringer. Es wird vermutet, daB dies im wesentlichen daran liegt, daf
die Druckbelastung langsamer aufgebracht wird als bei FLUX. Abb.
4223-4 zeigt die Bewegung des unteren Masserings mit und ohne Fluid/
Strukturwechselwirkung (berechnet mit dem groben Modell). Abb. 4223-5
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zeigt die Verformung des Kernmantels 10 msec nach Blowdown-Be-
ginn (die Verformung ist gegenliber der Geometrie 250fach ver-
gréﬁertj. Neben der Bereitstellung der graphischen Ausgabe fiir
Plotter und Filme wurde damit begonnen, flir das gekoppelte System
STRUYA/CYLDY2 eine Restart-Moglichkeit zu schaffen und die Daten-
struktur im Hinblick auf Effektivitdtsgewinne griindlich zu tber-
arbeiten.

Das Programm FLUX zur dreidimensionalen Analyse der Wechselwirkung

Kernmantelschale~Fluid beim Blowdown eines DWR wurde weiterent-
wickelt und angewandt. Die im letzten Bericht erwdhnte Methode zur
Bestimmung der Eigenschwingungen der Schale in Wasser und Vakuum
wurde auf einen typischen 1200 MW-DWR angewandt / 10_/. In Tabelle
4223-1 sind die Eigenfrequenzen und Schwingungsformen fiir HDR und
DWR gegentibergestellt. Im groflen und ganzen sind die Eigenschwingun-

gen in beiden Konfigurationen &hnlich.
Bei Verwendung der Last, die sich bei inkompressibler Potentialstrd-
mung einstellt, wurde die dynamische Reaktion des Kernmantels als

Funktion der Zeit ermittelt.

Tabelle 4223-1: Eigenfrequenzen f / Hz /

Mode HDR DWR

n m Vakuum Wasser Vakuum Wasser
0 1 560.3 19.1 355.5 28.2
0 2 566.8 57.6 352.3 81.7
1 1 18.9 9.4 29.7 19.9
1 2 160.8 57.9 191.3 111.6
2 1 65.8 17.9 72.4 31.2
2 2 147.2 43,3 147.6 69.4
3 1 42.8 15.0 53.6 28.0
3 2 90.7 32.8 104.1 57.0
4 1 49.4 20.5 66.0 38.9
4 2 72.8 30.9 95.0 57.6

Es wurde gefunden, daB die Spannungen bei Berlicksichtigung der

virtuellen Wasser-Massen etwa 25 % kleiner sind als ohne Berticksich-

tigung dieser Koppelung zwischen Schale und Fluid.
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Wihrend in der inkompressiblen Version die dynamischen Gleichungen
nach Hauptachsentransformation separat fiir jeden Mode mit einem
halbanalytischen Verfahren sehr genau gel8st werden, ist in der
kompressiblen Version ein relativ einfaches Schema‘notwendig. Das

verwendete Verfahren ist abgestimmt auf Gleichungen vom Typ

My + Sy =gq

und entspricht einem modifizierten Newmark-Verfahren / 11_7:

212 [ Yoer = 2y * VgLl

+ 8 [ (B+Y) y .t (1-28) v+ (B-v) vy __,./
(B+y) q_,, + (1-28) q, + (B-v) q__

Dies Verfahren ist fur v=0 und B = 1 bzw. filr y—% und B20 stets
stabil. Der Fall B Z’ v=0 entsprlcht dem Newmark-Verfahren, der
Fall B= Y*% ist ein vollimplizites Verfahren, das der ICE-~Technik
[/ 12_] entspricht, wenn man diese flir akustische Probleme ansetzt.
Es wurde festgestellt, daf die ICE-Technik hier zu einer starken
numerischen Ddmpfung der Amplituden mit hohen Frequenzen fihrt

(~ - wg
Ddmpfung impliziert. Die Auswirkung dieser Ddmpfung wird anhand
von Abb. 4223-6 deutlich. Die ungeddmpfte Rechnung (D1) zeigt deut-

lich eine Schwingung mit ca. 500 Hz, die aus den hin- und herlaufen-

at? y), wihrend das Newmark-Verfahren keine numerische

den Druckwellen im Bruchstutzen (Linge 1.1 m) resultieren. Diese
Schwingung wird nur schwach geddmpft, wenn man physikalische Ddmpfung
infolge Rohrreibung im Stutzen und Strukturdidmpfung (Démpfungsmaﬁ

1 %) beriicksichtigt (D2). In der numerisch gedidmpften Rechnung nach
der ICE-Technik (ohne physikalische Ddmpfung) (D3) ist diese Os-
zillation nach weniger Zeitschritten (hier At = 0.5 ms) verschwun-
den. Der Unterschied ist allerdings in den Driicken und Beschleuni-
gungen am gréBten; in den Verformungen und in erster Niherung in

den Spannungen ist er vernachldssigbar. Dies Ergebnis ist nur
qualitativ, da eine relativ grobe Ortsdiskretisierung verwendet

wurde.



- 264 -

Kompressible FLUX-Rechnungen mit feiner Diskretisierung lieferten
erste Ergebnisse fiir den HDR. Abb. 4223-7 zeigt einen Vergleich

der mit und ohne Koppelung berechneten Spannungen. In beiden Fdl-
len wurde ohne physikalische und auch ohne numerische Ddmpfung
gerechnet, Man stellt hier fest, daB die Spannungen bei gekoppel-
ter Rechnung in den ersten 40 ms etwa zwei mal kleiner sind als

bei entkoppelter Rechnung. Spiter steigen die Spannungen bei der
entkoppelten Rechnung weiter an, was physikalisch falsch ist und
darin liegt, daB die Schale seitens des Druckfeldes mit periodi-
schen Kridften angeregt aber nicht geddmpft wird., Dieser Effekt tritt
nicht in Erscheinung, wenn das numerische Verfahren oder das Modell
eine genligend grofle Dimpfung beinhaltet.

Zwecks Verifikation der FLUX-Ergebnisse wurde mit der Nachrechnung
der RS16-Experimente begonnen. Die Analyse der Eigenschwingungen
ergab, daB die anhand der Tangentialdehnungen des Kernmantels in
Stutzenhthe gefundenen Biegeschwihgungen mit ca. 77 Hz aus einer
Umfangsbiegung resultieren, da der niedrigste ovalisierende Schwin-
gungsmode etwa eine Eigenfrequenz von 74 Hz hat, wdhrend die nied-
rigste Eigenfrequenz der Balkenschwingung unterhalb 4.1 Hz liegt.

Zwecks Darstellung der von FLUX berechneten Felder wurde das Pro-
gramm FLUXPLOT im Berichtszeitraum weiter verfeinert und angewandt
/" 3,5,9_ /. Die kompressiblen Druckfelder und Kernmantelverformungen
wurden auch in einem Film dargestellt, der aber noch verbessert wer-
den muf3.

Der gekoppelte flﬁid-strukturdynamische Code SING-S ist nicht spezi-

ell auf HDR- bzw. Druckwasserreaktor-Geometrie zugeschnitten, son-
dern auf weitgehend beliebige dreidimensionale Probleme anwendbar
/"6_7. Das fluiddynamische Teilproblem (Code SING1) wird mit Hilfe
eines fortgeschrittenen Singularitidtenverfahrens (Andere Bezeich-
nungen: Boundary Integral Equation Method oder Panel-Verfahren) be-
schrieben. Die auf den Fluidrandflidchen zu verschmierenden Singula-
ritdten werden nicht wie in der Aerodynamik tiblich durch Quell-
Senken-Belegungen, sondern durch Dipolbelegungen dargestellt. Ins-
besondere bei Stromungsvorgdngen in Behdltern bringt dies entschei-
dende Vorteile: Im Gegensatz zur Quell-Senken-Belegung treten an
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Oberfldchenkanten nur geringe, lokale Leckverluste auf, Winde die
beidseitig von Flissigkeit besetzt sind, kénnen dargestellt werden
und die Gleichungssysteme werden besser konditioniert. Zur Durch-
ftihrung der Rechnung wird die Fluidrandfliche in ebene rechteckige
Elemente eingeteilt mit konstanter Dipolbelegung in jedem einzelnen
Element. Die Gleichungen zur Beschreibung des dreidimensionalen
Druck- und Geschwindigkeitsfeldes, hervorgerufen durch ein solches
Element, sind bei der Dipolbelegung komplizierter als im Falle einer
Quell-Senken-Belegung. Die Superposition der Felder aller Elemente
ergibt das Druck- und Geschwindigkeitsfeld des vorgelegten Problems.
Die Stdrke der Dipolbelegungen der einzelnen Elemente ergibt sich
aus den Randbedingungen, die jeweils im Mittelpunkt eines jeden Ele-
mentes exakt erfiillt werden. Neben dieser Standard-Version enthilt
der Code SING1 noch eine Reihe interessanter Optionen: Die Anzahl
der Punkte, in denen die Randbedingungen exakt erfiillt werden, kann
gegeniiber der Anzahl der verwendeten Dipol-Elementen erheblich re-
duziert werden. Dadurch wird es méglich, auch recht kompleXe Prob-
leme mit tragbarem Computeraufwand zu behandeln. Die Dipole-Elemente
kénnen auch in einem gewissen Abstand von der Fluidrandflidche an-
gebracht werden. Dadurch lassen sich gewisse Unstetigkeiten an den
Element-Kanten vermeiden. Schliefflich kdnnen neben den rechteckigen
Dipole-Elementen auch punktfdrmige Quellen als Singularitédten ver-
wendet werden. Abb. 4223-8 und 4223-9 zeigen Anwendungen des Codes
SING1 auf einen 60°-Ausschnitt des Wasserpools eines Druckunter-
drilckungssystems fiir Siedewasser-Reaktoren. Die in der rechten Sei-
tenfliche (Symmetrie-Ebene) liegende Quelle simuliert eine transien-
te Dampfkondensation im Wasserpool. Die sich ergebenden Druckver-
teilungen iiber den Pool-Randflidchen werden.durch Linien mit Quer-
strich, die sich ergebenden Fluid-Beschleunigungen (normal zur
Randflidche) werden durch Pfeile dargestellt. Da die den Pool um-
gebenden Widnde als starr angenommen wurden, ergeben sich in Abb.
4223-9 groBere Beschleunigungen nur an der freien Wasseroberfliche.
Die Beschleunigungen an den librigen Randflichen stellen Fehler dar.
Bei Berlicksichtigung flexibler Winde, d.h. bei der Behandlung eines
gekoppelten fluid-strukturdynamischen Problemes (Code SING-S) sind
flir diese Widnde Massen unhd Steifigkeitsmatrizen bereitzustellen.
Normalerweise konnen hierfiir die bekannten Finite-Elemenfe—Programme
der Strukturmechanik eingesetzt werden. Flir Sonderfdlle reichen je-
doch diese Standard-Methoden nicht aus. So muBSte fiir die sehr diinn-
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wandige Kugelschale des Siedewasserreaktor-Containments der Spezial-
Code SPHER1 entwickelt werden (vgl. Vorhaben Nr. 4211).

Die Koppelung zwischen Fluid- und Schalendynamik wird dadurch er-
reicht, daf die unbekannten Belastungsterme in den schalendynami-
schen Beziehungen mit Hilfe der fluiddynamischen Gleichungen sub-
stituiert werden. Dies filhrt zu einer simultanen Erfiillung der Inter-
face-Conditions zwischen Fluid- und Schalendynamik (simultanes Koppe-
lungsverfahren). Man erhdlt hierbei mathematische Beziehungen, die
formal mit den strukturdynamischen Gleichungen identisch sind. Le-
diglich die Massen und Steifigkeitsmatrizen werden modifiziert. Der
Code SING-S zur Durchfiihrung dieser Rechnungen ist in seinen Haupt-
teilen fertiggestellt. Die Ergebnisse erster Testrechnungen sind
befriedigend.

4. Laborexperimente zur instationdren Zweiphaséenstrdimung

Die experimentellen Einrichtungen zur Verifizierung von Nichtgleich-
gewichts-Zweiphasen-Rechenprogrammen wurden weiter komplettiert.

Die Teststrecke (Dilise) sowie ein Teil der Dichtemefeinrichtungen

(s. Abb. 4223-10) wurden in die Hauptwerkstatt gegeben. Die Umkon-
struktion der v-DichtemeBstellen auf die verschiedenen Durchmesser
konnte trotz zahlreicher technischer Probleme im Berichtszeitraum
fast fertiggestellt werden.

Die Druckaufnehmer wurden bestellt und, soweit geliefert, auch kali-

briert.

Der dem Diisenexperiment angepaflite stationdre Code auf der Basis
der DRIX-2D Modelle wurde im Detail verbessert sowie durch Ver-
sionen erweitert, die die Berechnung einer Wasser-Luft-Strdmung
sowie einer Wasser-Dampf-Strémung mit unterkithltem Ausgangszustand
erlauben. Abb. 4223-10 und 11 zeigen beispielhaft die Ergebnisse
dieser neuen Code-Versionen.

5. Laborexperimente vom Blowdown-Type

Es wurden detaillierte Versuchskonzeptionen ausgearbeite. Bei allen
Versuchen soll ein Autoklav: (300 mm Durchmesser) mit einem schnell
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sffnenden Deckel /”7_7 verwendet werden. Eine Zielrichtung sind
die Blowdownvorgidnge in Detailbereichen der Reaktordruckbehidlter-
einbauten, d.h. die Beschleunigung des Fluids und die entsprechen-
den Strukturverformungen axial und radial in einem Brennelement
(Pin-Blindel) . Eine zweite Zielrichtung ist die Durchfiihrung von
Blowdowns in einer Geometrie, die gegenliber dem HDR im Mafstab von
1:10 verkleinert ist. Hierbei kdnnen Parametervariationen durchge-
fihrt werden (z.B. andere Kernmantel-Wandst#irke, anderen Stutzen-
durchmesser und andere Position), die sich bei der Grofanlage aus
Kostengriinden verbieten. Insbesondere sollen verschiedene Simula-
tionen der in der HDR-Anlage nicht vorhandenen Einbauten studiert
werden. Eine dritte Zielrichtung soll Spezialprobleme der Fluid-
Struktur-Koppelung erfassen. Sdmtliche Versuche sollen (zunichst)
im kalten Zustand durchgefiihrt werden. Um ausreichend starke Blow-
down-Effekte zu erzielen, sollen gewisse Gaspolster in der Anlage
erzeugt werden (Simulation der Verdampfung bei Entspannung). |

" Geplante Weiterarbeit

Der Code DRIX-2D wird auf das (stationdre) Diisenexperiment ange-
wandt werden, um den EinfluB der Dimensionalitidt zu prifen (die
oben geschilderten Rechnungen wurden mit einem stationdren 1D-
Code ausgefiithrt). Mit FLUST werden Blowdownrechnungen unter Einbe-
ziehung des Freistrahls, des Stutzens und des Innenraums durchge-
fiihrt. Es wird damit begonnen, das DRIX-2D in FLUST einzubauen.

Es ist eine Phase der Einarbeitung in den in LASL entwickelten Code
TRAC vorgesehen. Ferner werden Untersuchungen zu den Grundgleichun-
gen der Zweiphasenstrdmung unter Einbeziehung des Drallsatzes

durchgefiihrt.

Die Entwicklung des schalendynamischen Codes CYLDY3 fiir den Kern-
mantel soll zunidchst bis zur Berechnung der Eigenfrequenzen ge-
flihrt werden. Anhand von Vergleichen mit CYLDY2 soll dann iiber das

weitere Vorgehen entschieden werden.

Fiir die inkompressible FLUX-Version und fiir STRUYA ist eine Phase
der Dokumentation vorgesehen. Beide Codes werden unter Verwendung
der mit DRIX-2D ermittelten Druckentlastungskurven fiir HDR-Voraus-
berechnungen eingesetzt, wobei das Schwergewicht auf FLUX verlagert
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Mit dem Code SING-S sollen weitere Testrechnungen und Anwen-

dungsrechnungen auf die gekoppelte Fluid-Schalendynamik von Druck-

unterdriickungssystemen bei Siedewasserreaktoren durchgefithrt wer-

den. AuBerdem werden Vorbereitungen zur Analyse lokaler Blowdown-

stréomungen und Verformungen im Bereich einzelner Brennelemente ge-

troffen.

Uber die Durchfiihrung der Laborversuche von Blowdown-Type ist zu

entscheiden und Vorausberechnungen sind gegebenenfalls durchzufiihren.

Literatur

/717

[ 47

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), 419-435

A. Ludwig, R. Krieg:

Dynamic Response of a Clamped/Ring-Stiffened Circular Cylin-
drical Shell under Non-Axisymmetric Loading

Nucl. Eng. and Design 45 (1977), 437-453

R. Krieg, E.G. Schlechtendahl, K,H. Scholl, U, Schumann:

Fuel-scale HDR blowdown experiments as a tool for investigating dynamic
fluid-structural coupling.

Jaeger, T.A., Boley, B.A, (Hrsg.):

Transactions of the 4. Internat., Conference on Structural Mechanics in
Reactor Technology, San Francisco, Calif., Aug. 15-19, 1977

Vol. B) Luxembourg: Commission of European Communities 1977

SoBc 5 101"'11

F., Katz, R. Krieg, A. Ludwig, E.G. Schlechtendahl, K. St6lting:
2D fluid flow in the downcomer and dynamic response of the core
barrel during PWR blowdown.

Jaeger, T.A., Boley, B.A. (Hrsg.):

Transactions of the 4.Internat. Conference on Structural Mechanics
in Reactor Technology, San Francisco, Calif., Aug. 15-19, 1977
Vol. B. Luxembourg: Commission of European Communities 1977

S. B. 5/2,1-10

U. Schumann:

Three-dimensional Poisson-solver for reactor-vessel geometry.
2., GAMM-Conference on Numerical Methods in Fluid Mechanics,
Kéln, Oct. 11 - 13, 1977



[6.7

/7107

1.7

[ 127

/137

- 269 -

R. Krieg, H. Zehlein:

Coupled problems in transient fluid and structural dynamics
with application to nuclear engineering.

Internat. Symposium on Innovative Numerical Analysis in
Applied Engineering Science, Versailles, May 23-27, 1977

H. Loffler:

Konstruktion und dynamische Auslegung einer Vorrichtung zum
schlagartigen Offnen eines Druckbehilters.

Diplomarbeit, Univ. Karlsruhe, Institut fiir Reaktortechnik
1977

D. Freuschle:

Programm zur Bestimmung von Temperatur, Druck- und Dampfge-
halt fir Wasser in allen drei Phasen bei Eingabe der Inneren
Energie und der Dichte.

Studienarbeit, Universitdt Karlsruhe, 1977

E.G. Schlechtendahl, R. Krieg, U. Schumann, C.W. Hirt:
Analyse der fluid-strukturdynamischen Wechselwirkung von
Druckbehdltereinbauten beim Blowdown

PNS Jahreskolloquium 1977, KFK 2570, Seite 127-153

A. Ludwig, U. Schumann:

Eigenschwingungen eines Druckwasser-Reaktor-Kernmantels in
Vakuum und Wasser.

Reaktortagung 1978

N.M. Newmark:
A method of computation for structural dynamics
J. Eng. Mech. Div. ASCE 85(1959), 67-94

F.H. Harlow, A.A. Amsden/

A numerical fluid dynamics calculation method for all flow
speeds.

J. Comp.Phys. 8(1971), 197-213

R. Krieg, G. Hailfinger:

SING1 - ein Computercode zur Berechnung transienter, dreidi-
mensionaler, inkompressibeler Potentialstrdmungen nach dem
Singularititenverfahren. KFK 2505 '



157 —— Nichlgléichgewicht
[m] ——— Gleichgewich!
| '
d 2-Phasen
g Wasser a Gemisch
%
/ 5( A
R
9 1
¢4
1
R
! R
///" T T T T
0 10 20 30 40 50
oftenes Rohrende — { [msl
DRIX-2D

GFK

IRE

Verdampfungsfront im Blowdown -
Stutzen des HDR
Anfangszustand: p=110 bar, T=270 'C

P
[bar]
110
901
70
50
30
Zeit in ms
10 :
. , — |
0 1 3 4 i5
) X [m] —= Bruch-
Anfangszustand: stelle
p=110 bar, T=270°C ,
GFK DRIX-2D
Einlauf der Druckentlastungswelle beim
I RE |Blowdown-Stutzen des HDR
Abb. 4223-1
Abb. 4223-2
Abb. 4223-3

2
DRIFT-FLUX

[

2

INTEGRATION DER DGL,

Zeit:
links: 0,2 ms
rechts: 30,0 ms

3

SN TS \\§\\\§<§\:\\‘

)

N e

\

NN N Y

———

NN N Yy

2 3 2 3
DRIFT-FLUX INTEGRATION DER DGL,
GFK ‘ DRIX-2D
Vergleich zwischen Driftflux -Approximation und
|RE Integration der Differentialgleichung fiir die
Relativgeschwindigkeit




0.20

Verformung mit Strukturrickwirkung

1 [mml

10

0.

-0. 00

0.10 0.20 -D.20 -0.10

-0.00

(=]
o
1

s MESSPUNKT 3: 270,00GRAD 1,3834
o A MEGSPUNKT 21 180,00GRAD 1.5934
r‘-” o MESSPUNKT 1s 96. D0GRARD 1.593H
= .

T T T T R T T T -

'0.0D 10.00 20,00 - 30,00 40,00 50,00 60, 00 70.00 80.00 Q'D.UD

ZEIT (MSEC)

Abb. 4223-4 Verformungen des Kernmantels ca. 90 cm unter Stutzen

6.7



- 272 -

R aO\\\Y AP N
TR T l,.l‘”ﬂ,
SRVRN\ Y N L N O W O T VAT
R EENEEEREENa:
M H:;,\:n"

ZE
N/ _ /

7 7777

NN\\\\%\N\ \\\ \\lll\\ \\ \\ ,\\ L7 _K‘\ \\%
- ...,

S R A T A N T L e e el




- 273 ~

] P
w3 [MPa)
mm]
21 — D1 ]
t _____ D2 1
N D3
0 9-
-1.
-2 .
0 20 40 60 80 100 70
-—— tIms] —— t {ms]
Omax
[MPa)

D1: Newmark, without physical
damping

D2: Newmark, with physical damping

D3: ICE-technique, without physical
damping

—— timsl

Fig. 4223-6 Core-Barrel displacement w and downcomer pressure p near
the nozzle and maximum equivalent stress in the HDR core
barrel for the short pipe (1.1 m) and experiment 3 using

a coarse grid

160 BHHIIE N tpHun
o EH'fHHi!* Hhi | Fig. 4223-7
purk I S A T
[MPa} il i . .
1 20 4 f ﬂ ﬁ $}£J ! “ Maximum equivalent stress in the HDR
WIiA” “ I; core barrel (experiment 3, pipe
Y I H
100 |Jjg;|" ! lengthv1.1 m, Newmark without damping’
80 ] ?“ ' ok for a medium fine grid (about twice a
~withou .
60 ! feedback fine as the coarse one) with and with-
© out accounting for the feedback of the
" structural motions on the fluid motior
e —
0 20 40 60 6 100

— tIms)



- 274 -

Freie Wasseroberfliche
Zylinderfliche //////1

Wy
pi%s
&

]
gits g
i3

o
A

L |
INNNNRN aEngl £
Niiagsieeeesaspunnt {0 .
] L} | : &
;_Fm
- T e 3
arkisae &
i
\
P i\
‘ 1 /\7%7Z
S
Seitenfléche Kegelfliche Kugelfléche

Die Quelle liegt in der Symmetrie-Ebene Z=0

Abb. 4223-8 Oberflichendiskretisierung filir einen 60°-~Ausschnitt

des Wasserpools eines Druckunterdriickungssystems



;
T ST
| T Vi
, ' T O I . 1 T |
- N I i 1
IERE » TR (7 1
\] . ‘ v > e i T T T l T
: N N R S 1 Wi
\) ) ! - - A N P T T T T T T T I
L I - y, 1T - e el el ' _"_; l T ! T T ! I 1 [ I
N [ - o ol ol il ol ol o TTTTTTTTT
- - Zylinderfliche A T
R
N [T
KA o 7
Seitenfliche N INNNENNERE
Kegelflich = LR
Abb. 4223-9 Verteilung von Druck und Normalbeschleunigung @y L T O O A

auf den Fluid-Randflichen - e
Kugelflédche



- 276 -

K- Probes for Flow
A7 Ly Pattern identification
M o (Density) E_—_]r ‘
é : ] ol 19 ¥ (Density) Y(Density)
— =+ —t—— g
o2 N T, | Rz
Y N ) E——de A #{ r o 22727727,
RER A
LN

A Rodil-

X Pressure Taps

Tracer-  Separator  Rectifier © Temperature
Injection z
Valves 14—+
625 735
PaY.
Al

Abb. 4223-10 Test-Section for Two-Phase - Flow

‘ Abb. 4223-11 )
g, Gleichgewichtsrechnung K
.| 77| Nichtgleichgewichtsrechnung ----
23] ki
(o =t} =l
9 (=]
5 s
g A
[l Fo
a
o
© . ~
bl [HAY: PO=150 X0=0. MP=5.5 EUUILIBR. L2
,DasH: PO=150 X0=0. HP=5.5 NON-EQU, °
2 atl g
“b.00 0.06 0.13 0.19 g, 25 0,32 v’ 28 0.4y @
NOZZLE-LENGTH Z (M)
1 Abb. 4223-12 e
. Massenstrom 3 kg/sec o
] Dampfgehalt 0,5 % s
m 1 Massenstrom 2,5 kg/sec ___ .
<1 Dampfgehalt 1,0 % e
N 5
[+
[ =4
Wl
L2
Z
ul
=
=1
o=
RS
e
o
=
o
=l
i
i-‘ fHAY- PO=10 X=.005 MP=3, [0=2300 -ﬂ;:
DASH. PO=10 X=.01 HP=2.5 0300
¥ 00 0.06 0,13 0.9 0,25 0.32 0’38 oLy o
. DUESENLAENGE Z (M}




- 277 -

4230 Notkiihlung von LWR

4231 _ Theoretische Untersuchungen zum Brennstabverhalten bei
KiihlmittelverluststSrfillen und Stdrfillen ohne Schnell-
abschaltung ‘

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

Die Zielsetzung der theoretischen Untersuchungen gzum Brennstabverhalten
beim Kﬁhlmit;elverlustst6rfa11 von Leichtwasserreaktoren ist in KFK 1787
beschrieben. Die vorliegenden theoretischen Arbeiten werden in enger Zu-
sammenarbeit mit dem Institut fiir Kernenergetik der Universitdt Stuttgart
(IKE) durchgeflihrt,

Im Berichtszeitraum wurden Anwendungs- und Vergleichsrechnungen mit SSYST
und anderen Programmen sowie Modellverbesserungen und Wéiterentwicklungeﬁ
von SSYST—Modqln durchgefiihrt. Eine erste Analyse zur statistischen Be-

handlung des Brennstabverhaltens wurde durchgefiihrt. Aus den Zugversuchs-

daten des IMF wurde ein erstes Materialmodell gewonnen, das in einem inter-
nen Arbeitsbericht des PNS/IRE dokumentiert ist, /13/

1. Weiterfﬁhrung von SSYST*Rechnunggp’zum'Vorhaben'PNS‘4238

Bearbeiter: M. Schindler

Zur Durchfithrung der ersten Biindelversuche mit Brennstabsimulatoren im
Rahmen von PNS 4238 wurden mit SSYST Begleitrechnungen fiir Einzelstab-
geometrie erstellt, Ihre Ergebnisse sollen unter anderem Planung und Ab-
lauf des Versuchsprogramms unterstiitzen. Es wurden dazu Rechnungen unter
Variation verschiedener Parameter bei konstanter Ausgangstemperatur

(973 K) und Stableistung (24 W/cm) des Simulators durchgefiihrt. Die
Rechnungen hatten zum Ziel, Informationen iiber den EinfluR verschiede~

ner Wiarmeilibergangsparameter auf den zeitlichen Verlauf der Hiillrohrtem-

peratur zu gewinnen.

1.1 Variation einiger Wdrmeiibexgangsparameter

Die Variation der kilhlmittelseitigen Wirmelibergangszahlen wurde unter

folgenden idealisiérten Annahmen durchgefiihrt:

Adiabates Aufheizen, nach Anstieg der Hiillrohrtemperatur auf 973 bzw.
1023 K Kithlung der Staboberfliche (Ergebnisse s. Abb, 4231-1).



- 278 -

Die Variation der Spaltweite ergab eine griRere Abhdngigkeit des Tempera-
turverlaufs, wihrend die Variation der Emissionszahl im Spalt nur zu ge-

ringfiigigen Anderungen fiihrte.

1.2 Rechnungen mit Simulation des Flutens

Die Simulation des Stabverhaltens beim Fluten wurde unter folgenden Be-
dingungen durchgefiihrt: Zeitlich konstante Wirmelibergangszahl (50, 75
bzw. 100 W/cm2 K) fiir die Flutphase, Quenchen nach 40 s. Den errechneten
Temperaturverlauf zeigt Abb. 4231-2, den Verlauf des Hiillrohrradius
Abb. 4231-3, Bemerkenswert ist die auBerordentlich empflndllche Reak-
tion des Dehnungsverhaltens auf die Hiillrohrtemperatur.
2. Rechnungen mit SSYST zu einem TREAT-Experlment‘und ‘Vergleich

mit FRAP-T4

Bearbeiter: R. Schiitzle, W. Gulden

2,1 Weltere durchgefiilirte Rechnurigen

Zus#tzlich zu den in /1/ dargestellten Rechnungen zu einem TREAT-Experi-
ment /2/ wurden mit liberarbeiteten Eingabedaten sowie mit einer gelinderten
Versiqn des Oxidationsmoduls ZIRKOX (s, Abschnitt 5.1) weitere Rechnungen

durchgefiihrt und ein Vergleich mit FRAP-T4 /3/ angestellt.

Bei den in /1/ erwdhnten Ergebnissen stieg>der Druck im Gasspalt nach der .
Rechnung aufgrund eines Xenon-Anteils mit der Temperatur stark an. Im Ex-
periment trat dies nicht auf, da der untersuchte Brennstab nicht vorbe-
strahlt war. Die neueren Rechnungen ohne Spaltgasanteile lieferten, wie

unten zu sehen ist, dhnliche Ergebnisse.

2.2 Ergebnisse

Der mit SSYST-1 berechnete Hiillrohrtemperaturverlauf ist in Abb. 4231-4
im Vergleich zum Experiment aufgetragen. Die Aufheizphase, die durch die
aufgepridgte Leistung bedingt ist, stimmt mit dem Experiment gut iiberein.
Geringe Unterschiede in der Maximaltemperatur kdnnen durch Differenzen im
Wdrmeilibergangskoeffizienten an der Hiillrohroberfliche und einen besseren

Wirmedurchgang im Gasspalt hervorgerufen werden. Die hSheren Temperaturen
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der FRAP-T4-Rechnung sind auf den iiberschitzten Beitrag der Hiillrohroxida-
tion zuriickzufihren. Den EinfluBR eines begrenzten Dampfangebots auf die
Zirkon-Wasser—-Reaktion zeigen die beiden SSYST-Rechnungen mit und ohne
Begrenzung. Durch Oxidation in der unteren Brennstabhilfte wird der

Dampf verbraucht, so daf in Stabmitte keine Oxidation mehr stattfinden

kann.

Das Versagen des Brennstabs wird wesentlich beeinfluBt von der ansteigen-
den Hiillrohrtemperatur., Aus Abb., 4231-5 ist die lineare Dehnung in Funk-

tion der Zeit ersichtlich, Das Hiillrohr reift bei SSYST-I nach etwa 32 s,
bei FRAP-T4 bereits nach 28,5 s (Experiment: 33 s). Die Enddehnungen wur-—
den fiir SSYST-1 nach /4/ bestimmt,

In Abb. 4231-6 ist der Stabinnendruck aufgetragen. SSYST-1 bherechnet
etwas niedrigere Werte als die gemessenen, wihrend die FRAP-Rechnung
wesentlich hShere liefert, Die Ursache fiir die etwas zu niedrigeren
SSYST-Werte liegt in der Vernachldssigung der axialen Ausdehnung der
Brennstoffsiule in SSYST-1, die iliber die Annahme konstanter Plenums-
volumina zu geringeren Driicken fiihren muB, Der zu hohe Druck der FRAP-T4~-
Rechnung 14Rt sich durch die hdhere Gastemperatur in den Plena und im

Spalt erklidren.

Der Vergleich von FRAP-T4 und SSYST-1 mit experimentellen Ergebnissen
zeigt eine gute Ubereinstimmung. Allerdings ist es notwendig, ein Modell
zur Begrenzung der Zirkon-Wasser—-Reaktion einzusetzen, da letztere sonst
{iberschdtzt wird. SSYST-2 wird auch die axiale Ausdehnung der Brennstoff-
sdule berﬁéksichtigen und damit eine noch bessere Ubereinstimmung mit dem

Experiment erreichen.

3. Vergleiche verschiedener Programme

Bearbeiter: M, Mesina, W. Gulden

Um die Einsatzfdhigkeit verschiedener Programme zu testen, wurden Vergleichs-

rechnungen durchgeflihrt.
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3.1 Vergleichsrechnungen zwischen SATURN-L und FRAP-8

Un die Einsatzfidhigkeit des Programms FRAP-S zu testen, wurde ein Brenn-—
stab nachgerechnet. Fiir diesen Brennstab lagen die Messungen der Zentral-
temperaturen und die Rechenergebnisse mit dem Programm SATURN-L vor. Die
Ergebriisse des Vergleichs sind aus Abb, 4231-7 = 4231-9 zu ersehen. Die
Zentraltemperaturen (Abb, 4231-7) stimmen sehr gut iiberein. Ebenfalls

als Funktion der linearen Stableistung (Abb. 4231-8) wurden die Wirme-—
iibergangszahlen im Spalt ermittelt., Hier zeigen sich gr8Rere Abweichungen.
Der Anstieg der Kurven infolge Veridnderung des Spaltes aufgrund der Aus-
dehnung des Oxids wird von den verschiedenen Programmen bei verschiedenen
Stableistungen errechnet. Bei geschlossenem Sﬁalt (oberer Knick der Kur-
ven) ist die Ubereinstimmung sehr gut. Der Kontaktdruck (Abb. 4231-9)

zeigt grdBere Abweichungen, insbesondere bei hohen Stableistungen.

3.2 Vergleichsrechnungen zwischen CARO-=D und FRAP-S

Vergleichsrechnungen ergaben eine éute Ubereinstimmung der Programme in
einem Leistungsbereich der beim Reaktorbetrieb in Frage kommt., Bei un-
realistisch groBen Leistungen liefern Vergleichsrechnungen deutlich unter-
schiedliche Ergebnisse, die aus Unterschieden in den verwendeten Modellen
zur Berechnung der Wirmelibergangszahlen im Spalt und der Spaltgasfrei-

setzung resultieren.,

4, Verbesserungen an fremden Programmen

4,1 Einbau erweiterter Wasserdampftafeln in COBRA3-C

Bearbeiter: R. Schiitzle, A. Flik

Um Experimente mit Brennstabbiindeln, z.B. solche bei denen iiberhitzter
Dampf auftritt, mit dem Programm COBRA3-C nachrechnen zu konnen, mufte
dieses Programm erweitert werden, da es bisher nur den S#ttigungszustand
des Kiihlmittels wiedergeben konnte. Um eine sinnvolle Behandlung der Unter-
kiihlung und Uberhitzung des Wassers zu ermSglichen, wurden die entsprechen-
den Datenfelder aus RELAP-3 {ibernommen und in COBRA eingebaut. Genauso wur-
de mit den Unterprogrammen zur Berechnung der ZustandsgrSfen verfahren.

Diese Anderungen haben fiir den Benutzer zur Folge, daR Dampftafeln nicht
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mehr eingegeben werden miissen., Der Zustand des Kiihlmittels braucht jetzt

nur noch durch Druck und Enthalpie definiert zu werden.

4.2 Test und Verbesserungen der Moduln FRAPDR und FRASSY

Bearbeiter: M. Mesina

Fiir die Durchfiihrung einer Transientenrechnung muf zuerst der stationire
Ausgangszustand des Brennstabs berechnet werden. Zu diesem Zweck steht
innerhalb des PNS das Programm FRAP-S /5/ zur Verfiigung. Um dem SSYST-
Anwender, der den Brennstab-Ausgangszustand mit FRAP-S rechnen mdchte,
die Erstellung der SSYST-Eingabe fiir die transiente Rechnung zu verein-—
fachen, wurde FRAP-S an SSYST unter Verwendung des "FRAP-S-FRAP-T-LINK"-
Datenfiles lose gekoppelt. Zwei Hilfsmoduln, FRAPDR und FRASSY iibernehmen
automatisch von diesem Datenfile alle diejenigen Daten, die von SSYST als

Eingabedaten benttigt werden /6/.

Zur Durchfiihrung der Kopplung waren mehrere Korrekturen an den Programmen
erforderlich. AuBerdem waren die Moduln FRAPDR und FRASSY in verschiedenen

Punkten zu erweitern.

5. Verbesserungen an SSYST-Moduln

5.1 Erstellung einer zweiten Version des Moduls ZIRKOX

Bearbeiter: W, Tiirk, M. Schindler

Die zweite Version des Moduls ZIRKOX unterscheidet sich von der ersten
[7/ durch:

- Ausgabe der durch ZR/HZO—Reaktion freigesetzten Wirme

- Berechnung und Ausgabe der freigesetzten Hz-Menge

- Anderung des Volumens der Hiille durch Oxidation

- Mdglichkeit der Beschrinkung des Dampfangebots

(sie wird durch entsprechende Eingabe beriicksichtigt).

Abb. 4231-4 zeigt den EinfluR der Begrenzung des Dampfangebots auf die

Hiillrohraufentemperatur., Version 1 errechnet aufgrund der zu grofen
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Wirmeproduktion zu hohe Temperaturen, mit Dampfbegrenzung stimmen Rechnung
und Experiment gut {iberein./8/. Abb, 4231-10 zeigt die zusitzliche Ausdeh-
nung des Hiillrohrs durch Volumenzunahme bei der Oxidation /9/. Auch hier

stimmen die mit ZIRKOX2 errechneten Werte gut mit dem Experiment {iberein.

Bearbeiter: R. Schiitzle

Die bisherige Version von ZETHYF betrachtet die KiihlmittelstrSmung beim
Auftretenﬁgines Zweiphasengemisches homogen. Damit kann auch aus der
Wasser- bzw, Gemischoberfldche im Brennstabbiindel der entstehende Dampf
wihrend der Flutphase nicht austreten. Das Gemisch schiumt also stédrker
auf als in Wirklichkeit. Es treten daher im Modell zu giinstige Kiihlbe-
dingungen auf und der Brennstab wird zu friih benetzt. Eine Abhilfe wurde
durch teilweise separierte Darstellung der beiden Phasen Dampf und Wasser

in den Gleichungen fiir das Stromungsmodell geschaffen,

5.3 Mathematische Modelle fiir einen transienten Gasdruckmodul in SSYST-2

Bearbeiter: M. Schindler

Bei transienten Rechnungen mit SSYST-1 werden zur Berechnung des Spaltgas-
drucks {iblicherweise die Modiln SPAGAD und ODRUSPA gleichzeitig verwendet.
SPAGAD enthilt im wesentlichen ein Gasfreisetzungsmodell, dessen Anwendung
bei transienten Vorgingen fragwilirdig ist. ODRUSPA andererseits kann nicht
allein verwendet werden, da er bereits einen mittleren Gasdruck voraus-
setzt und erst in Aktion tritt, wenn sich eine Beule gebildet hat. Es wur-
den deshalb mathematische Modelle fiir einen transienten Gasdruckmodul er-

arbeitet, die folgende modulare Trennung der Gasdruckrechnung beinhalten.

- Die Gasfreisetzung wird nur bei der Berechnung des stationdren Aus-
gangszustandes beriicksichtigt. Es wird vorausgesetzt, daB die freie
Gasmenge im Gesamtstab wdhrend der hier interessierenden schnellen

Transienten konstant bleibt.,

- Die Berechnung des Drucks aus gegebener Gasmenge, Temperatur und Geo-
metrieverhdltnissen erfolgt in einem Modul, der wahlweise die ortsab-

hingige Losung unter Beriicksichtigung von Ausgleichsstrbmungen wie
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auch die n#herungsweise ortsunabhingige L3sung liefert.

+

5.4 Die LOsung der eindimensionalen Wdrmeleitgleichung ohne Diskreci-

sierung der ZeitKoordinate im Programm ZET=1D

Bearbeiter: M. Mesina

Es wurde bei der Ldsung der eindimensionalen Wirmeleitgleichung auf das
Differenzenverfahren in der Zeitkoordinate verzichtet und statt dessen
das gekoppelte System der einfachen Differentialgleichungen fiir die zeit-—
abhidngigen Temperaturen in einzelnen Radialknoten direkt gel8st. Dadurch
konnte bei Vorgingen mit schnellen Anderungen der Randbedingungen, bei
denen die alte Version des Programms ZET-1D bei der Wahl zu groBer Zeit-
schritte physikalisch unrealistische Schwingungen der Temperaturen lie-
ferte, mit der neuen Version eine physikalisch sinnvolle Zeitabhidngigkeit
der Temperatur in allen Radialknoten gewonnen werden. Physikalisch unrea-

listische Schwingungen (s. z.B. Abb. 4231-11) kénnen so vermieden werden.

6. Entwicklung neuer SSYST-Moduln zur statistischen Behandlung

Bearbeiter: W, Sengpiel

Uber die Ziele und Methodik der probabilistischen Schadensumfangsanalyse
fiir die Brennstdbe eines DWR im Falle eines hypothetischen Kiihlmittelver=-
luststdrfalls ist bereits berichtet worden /10/. Im hier zugrunde liegen-
den Berichtszeitraum sind die programmtechnischen Arbeiten auf einen Stand
gebracht worden, der eine erste probabilistische Beispielrechnung mit SSYST

gestattete, Im einzelnen handelt es sich um:

- Auswertung zweier Testbeispiele ("black box 1" und '"black box 2") zur
Durchfithtung von '"Response Surface''-Analysen. In diesem Zusammenhang
wurden das fiir die probabilistische Analyse des Brennstabverhaltens
zur Anwendung kommende Verfahren des "experimental design' nach McKay/

Conover /11/ und ein Regressionsanalyse-Programm getestet,

- Erweiterung der Programme fiir das "experimental design" und die Re-

~ gressionsanalyse als SSYST-Moduln.
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- Erstellung einer ersten vorliufigen Version des Programmes zur Berech-

nung von Hiillrohr-Versagenswahxscheinlichkeiten.

~ Festlegung eines "Master Input" fiir SSYST und Durchfilhrung einer Rech-

nung in Form einer statistischen Simulation.

6.1 Ergebnisse einer "Response Surface' Analyse mit dem Test-
beispiel "Black Box 2"

Gesucht war die Verteilungsdichte einer Funktion y, die abhdngig ist von

sieben statistisch verteilten EinfluBvariablen Xi ) i=1.7% y=y(X1,...X7).
’

Das rechnerische Vorgehen im Rahmen einer "Response Surface" Analyse glie-

dert sich in zwel Teile:

- Durchfiilhrung von Simulationsexperimenten nach einem festgelegten
"experimental design'. Approximation der unbekannten Funktion mit
Hilfe der Stiitzpunkte auf der '"Response Surface' iiber eine Regressions-—

analyse,

- Durchfilhrung von Monte Carlo-Simulationen mit der approximierten

Funktion y =y (X.) zur Berechnung der Verteilungsdichte
appr appr i
von y

appr.

Zu approximieren war zundchst folgende Funktion:

y = 330 # {5& « X, * EXP (-X1/X2) + X3+EXP (—((X4-XI)[X3)2) } b

2

x {1 + X6 + X12 arcctg (X5-X1) - 0.5 (14X6) x7° j

Die statistischen Variablen X1 bis X7, die als gleich verteilt angenommen

worden sind, hatten folgende Streubreiten:

1 < X1 s 5
0.0l < X2 g 20
0.0l < X3 s 1500
30 < X4 s 200
10 < X5 < 500
0.001 s X6 s 1

-1 < X7 < 1
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Die Simulation zur Bestimmung von Stiitzpunkten auf der "Response Surface"
wurden mit dem von McKay und Conover vorgeschlagenen "Hypercube Sampling"

durchgefiihrt.,

Da sich die Variable X3 als einfluBRreichste GrdfRe erwies, wurde die "Re-
sponse Surface" in drei Teilfléchen fiir 0.01 < X3 < 200, 200 < X3 < 600
und X3 > 600 eingeteilt., Nach insgesamt 60 Simulationen wurden die Rech-
nungen abgebrochen, da Verbesserungen der erzielten Approximationen nur
mit hohem zusidtzlichen experimentellen Aufwand zu erreichen waren. Die
Approximationen yippr(XI,...X7) unterscheiden sich fiir die drei gew#dhlten
Teilbereiche im wesentlichen nur durch andere Koeffizienten, so daR hier

nur die fiir den Bereich 3 (X3 > 600) angegeben werden soll:

72 = 516.81 + 1.011 + X3 + 0.059 ¢« X1% . X2 * X6 * X72/X5

appr.
- 0.169 « X2 * X6 + X7 (X5 - X1)/XI -
- 0.736 + X3 * X6 + X7° +
+ 0,498 + X1 « X3 * X6 ° X72/X5 -
- 0.427 * X3 - X7%

. . . 3 o~ 2

mit einer Varianz VAR(y ) = 657,

appr

Mit der gefundenen Approximation der Form

_ Lol L L2 L3
Yappr = ©1 " Yappr 2 " Yappr ~ 3 " Yappr

e, =

0.01 < X3 £200 e, =0
ey =
eJ =0

200 < X3 < 600 e, = I
é3 =0
e, =

X3 > 600 e, = 0
e, =1
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sind Monte Carlo— Simulationen .zur .Bestimmung der Verteilungsdichte durch-
gefilhrt worden. In Abb..4231-12 sind die Ergebnisse von Monte Carlo-Simu-
lationen mit der Originalfunktion y und der Approximation Yappr darge-
stellt. Mehr als 99.99 7 aller Werte von yéppr liegen innerhalb des
Streubereichs von y. Man erkennt, daB die Verldufe beider Wahrschein-
lichkeitsdichten qualitativ recht gut ilibereinstimmen. Quantitativ gibt

es deutliche Abweichungen im Bereich 330 < y < 1300. Infolge des inte-
gralen Charakters der kummulativen Dichtefunktionen (CDF) sind deren Ab-
weichungen voneinander jedoch gering. In der folgenden Tabelle sind einige

Werte der CDF's miteinander verglichen:

vl pGy >y

ORIGINAL  APPROX.
830 0.63 0.624
1080 0.46 0.45
1330 0.29 0.268
1580 0.145 0.125
1830 2,5+ 1002 2,3+ 1072
2080 5.103 4,6+ 1073
2330 < 10-5

6.2 Erstellung zusdtzlicher Programme bzw, SSYST-Moduln fiir die

6.2.1 Das probabilistische Berstkriterium

Es ist eine erste vollst#ndige Rechnung mit SSYST fiir einen HeiBstab als
Beispiel eines Simulationsexperimentes filir die angestrebte '"Response Sur-—
face'-Analyse durchgefiihrt worden. Dazu war es ndtig, einen Teil der vor=-
handenen Programme zu SSYST-Moduln umzuarbeiten ("experimental design",
Regressionsanalyse) und zusdtzlich ein Rechenprogramm zur zeitschritt-—
weisen Berechnung von Hiillrohr-Versagenswahrscheinlichkeiten zu erstellen.
Dieses Programm beruht auf der ersten Version eines probabilistischen Ver-
sagenskriteriums in Anlehnung an Berstdaten, die dem Programm FRAIL von
INEL /12/ zugrunde liegen. Die verwendeten Daten werden z.Zt. erginzt
durch eine von Raff /13/ begonnene Berstdaten-Bibliothek. Im Programm

ist die Versagenswahrscheinlichkeit als Funktion der Hiillrohrtemperatur
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und ~dehnung dargestellt. Fiir die thermisch-mechanische Analyse mit SSYST
wird der Brennstab in eine Reihe axialer Zomen (z.B. 20) eingeteilt. Der
zeitabhidngige Hiillrohrzustand an jeder axialen Stabposition Zss charakteri-
siert durch Temperatur und Dehnung, wird prinzipiell verglichen mit dem
entsprechenden probabilistischen Versagenskriterium und ergibt eine zonen-
spezifische Versagenswahrscheinlichkeit pF . Die Wahrscheinlichkeit, daR

das Hiillrohr (in irgendeiner Zome z, ) versagt, ist dann

n
_ _ _ _F
F U, e Ur ) =11 a-9)) )
i=] i
in (} in+] Versagen in Zone z, oder in Zone Zs

Da die angegebene Gleichung zur Berechnung der integralen Hiillrohrversagens-
wahrscheinlichkeit (z.Zt. tk) eine Abhingigkeit von der Anzahl n, der axia-
len Zonen enth#dlt, wird eine Normierung des Versagenskriteriums und damit
der zonenspezifischen Versagenswahrscheinlichkeiten auf eine charakteri-
stische Bezugslinge s eingeflihrt, Haben die Brennstabsimulatoren, mit

denen experimentell probabilistische Versagenskriterien gewonnen wurden,

die Linge L = 1 ., s und die axialen Stabzonen Azi die Linge Azi =n, 's,

dann ist die korrigierte Versagenswahrscheinlichkeit filir eine axiale Zone

ni
pz = 1-@a-p")1
i i
o @
= | - (- P, ) L

Mit den korrigierten Werten pF fiir die zonenspezifischen Versagenswahr-
scheinlichkeiten wird Glelchung (1) unabhidngig von der Anzahl n der Brenn-

stabzonen,

In Abb. 4231-13 ist fiir unbestrahlte Hiillrohre die Versagenswahrschein-
lichkeit als Funktion der Temperatur und der Dehnung ("engineering"
strain) dargestellt. Eine ausreichende Berstdaten-Bibliothek fiir be-—
strahlte Hiillrohre ist z.Zt. noch nicht verfiighar.
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6.2,2 Eingabe und Ergebnisse einer ersten statistisch ausgewerteten

KMVS - Analyse

Fiir eine erste statistische Simulation eines KMVS mit SSYST wurden folgen—

de Werte der betrachteten statistischen Variablen zugrunde gelegt:

- radialer Leistungsformfaktor frad 1.35

- axialer Leistungsformfaktor faX 1.55

- Korrekturfaktor fiir den (in RELAP) berechneten krit

Wdrmestrom CCHF 1
~ Korrekturfaktor fiir die Nachzerfallsleistung CDH 1.2
- Station. Spaltgasdruck Pq 62.5 BAR
= Korrekturfaktor flir Wirmedurchgangszahl Spalt CaSP 1.
= Hiillrohr - Wandstirke S 0.72 mm
- Restwassermenge unt. Plenum bei Blowdown-Ende hRW 0
- Wdrmeiibergangskoeffizient Refill-Phase OpILL 0 (adiabat)

- Widrmelibergangskoeffizient oberhalb Quenchfront o 50 W[mzk

FLUT
Nebenbedingungen fiir die LOCA-Analyse:

= 2F-Bruch kalter Strang

- 106 %Z Reaktorleistung

- 6 von 8 Druckspeichern in Betrieb,
2 Druckspeicher speisen in gebr. Loop;
2 von 4 Niederdruck-Pumpensystemen in Betrieb,

1 System speist in gebr. Loop.

Der Brennstab wurde in 20 aktive Zonen mit Lingen Azi = 0,195 m (Zonen
3.... 22) mit einem unteren und oberen Plenum (Zonen 2 bzw. 23) einge-
teilt, In den Abb, 4231-14 bis 4231-17 sind einige Ergebnisse fiir den
beschriebenen Fall dargestellt, die Abbildungen sind auf die hdchstbe-
lastete axiale Stabzone 13 (Stabmitte) bezogeﬁ. Die plastischen Hiill-
rohrdehnungen wurden nach einem Norton-Ansatz mit Koeffizienten nach
Emmerich berechnet. Die maximale Dehnung betridgt ca. 74 7 (e=(r—ro)/ro,
r = aktueller Hiillrohr-Radius, ro= Hiillrohr-Radius zu Beginn der LOCA-

Transiente)., In Abb. 4231-16 ist die zum Temperatur— und Dehnverlauf ent-
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sprechende integrale Versagenswahrscheinlichkeit dargestellt, d.h. Ver-
sagenswahrscheinlichkeit = Nf(t)/No; Nf(t) = Anzahl der zur Zeit t ge-
borstenen Stibe des betrachteten Typs unter den betrachteten Bedingungen,
N = zu Beginn der LOCA-Transienten vorhandene Anzahl St#be des betrach-
teten Typs. Abb. 4231-17 stellt die Wahrscheinlichkeit dar, mit denen

Dehnungen in Intervall /0,1/ erreicht bzw. iiberschritten werden.
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4234 Messung der Nachzerfallswdrme von 235U im Zeitbereich
10 - 1000 sek

(K. Baumung, INR)

Durchgefiihrte Arbeiten:

Im Berichtszeitraum wurde die MeRapparatur, bestehend aus Rohrpost-
anlage mit Kiihlkreislauf und angeschlossenem Kalorimeter, am FR2
aufgebaut. Dabei kam es zu Verz8gerungen, weil vom Reaktorbetrieb

die geplante Kiihlwassermenge nicht mehr zur Verfligung gestellt werden
konnte, da wegen Uberlastung der ADB (Abt. Dekontaminationsbetriebe)
die Abwassermenge reduziert werden muBte. Daher muBte ein Kiihlaggregat
beschafft und getestet werden. Dazu wurde der Kiihlkreislauf ins INR
transportiert und durch Drosseln der Druckabfall in der Rohrpost simu-
liert. Dabei zeigte sich, daB die Kiihlleistung von 700 W ausreicht,

um die Gastemperatur am Wirmetauscheraustritt auf 18° C zu halten,

da das Gebldse offensichtlich nicht seine Nennleistung von 1.5 kW

an das Gas abgibt. Bei einer gemessenen Temperaturdifferenz von etwa
10 K zwischen Brennstoffprobe und Kilhlgas sind somit Probentempera-
turen von etwa 30° C zu erwarten, die in einem giinstigen MeRbereich
des Kalorimeters liegen. Eine weitere Verzdgerung ergab sich durch

die Notwendigkeit, die Abgase tiber zum Versuchsaufbau gehdrende Jod-
filter in die allgemeine FR2-Abluftanlage einzuleiten. Zwar waren
solche Filter schon von Anfang an geplant, doch wurde bei der Sicher-
heitsbesprechung der Wunsch geduBert, die Abgase vorsorglich iiber die
Halogenabgasanlage abzugeben. Dies stieB aber beim Aufbau der MeBappa-
ratur auf technische Schwierigkeiten, so daB vom Reaktorbetrieb eigene
Jodfilter mit gepriiftem Abscheidegrad verlangt wurden. Daher wurden
die beiden Filter bei LAF II neu beschickt und ein Abscheidegrad von
131J in Form von Methyljodat von besser als 99.9999 7 bescheinigt.
Durch den ge#énderten Aufbau der Anlage wurde es nbtig, die Rohrpost-
steuerung zum Ausfahren der Probe zu modifizieren, um ein sicheres

Starten zu erzielen.
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Erzielte Ergebnisse:

Inzwischen ist die MeRapparatur am FR2 wieder vollstdndig aufgebaut.

Kalte Tests der Rohrpost und des Kalorimeters sind nahezu abgeschlos-—
sen, so daB demnichst mit den Bestrahlungsexperimenten begonnen werden

kann.
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4235 Untersuchungen zum Materialverhalten von Zircaloy bei St8r-

fillen.

4235.1 Untersuchungen zum mechanischen Verhalten von Zircaloy-Hiill-

1.

IQ]

rohren,
(M. BScek, C. Petersen, S. Raff (IRE)+), H. Schneider, W.
Schweiger, B. Seith und K, Dindorf, IMF/II).

Der Vergleich der Temperaturabhlingigkeiten einiger Kenngrifen im

Nortonschen FlieBgesetz ermittelt unter verschiedenen Versuchs-

bedingungen

Der n-Wert aus:
¢ =A(T)o" = Age 0/KTn (1

Die hier zum Vergleich stehenden n-Werte wurden (mittels stetiger
Versuchsfiihrung) aus zweierlei Versuchen ermittelt,

Zum einen aus Warmzugversuchen aus der Auftragung log 09,2 vers.
log &, (00,2 ist die Spannung 0,2% plastische Zugverformung, &,
ist die auf die Probenausgangsliinge bezogene Dehngeschwindig-
keit), sogd. néo- Wert. Zum anderen erfolgte die n-Bestimmung

aus Kriechversuchen (bei konstanter Last) aus der Auftragung logo

vers., logépin (0 ist die wahre Spannung zum Zeitpunkt der mini-

malen (wahren) Kriechgeschwindigkeit &), sogn. némin - Wert.
In der Abb., 4235-1 ist der Temperaturverlauf von n, und LIS fiir

Vakuumversuche (Druck p < 10nbar) wiedergegeben. Die Messpunkte stel-

len Mittelwerte dar. Die n, . -Werte zwischen 600 und 800°C sind im
min
Vergleich zu den n,-Werten nur schwach temperaturabhingig. Im 2-Phasen~
0.

Bereich nehmen beide Werte ab und die n. ~Werte bleiben im B-Bereich
o
bis zu 1100°C konstant.

+)o s eqs
Mitbeteiligt am Abschnitt 1.und 2.
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Entsprechende némin—Werte in diesem Temperaturbereich fehlen.

Die Abb, 4235-2 zeigt die némin(T) und néo(T)-Verlﬁufe fiir Ver-
suche in Luftatmosphdre (Warmzugversuche) bzw. im "schlechten"
Vakuum (p > 10nbar). Im Allgemeinen sind alle n-Werte kleiner als
jene aus Vakuumversuchen;.néo(T) weist im 2-Phasen—Bereich zwei
Kste auf. Zur Klirung dieses Sachverhalts sind weitere Kriechver-

suche im 2-Phasenbereich in oxidativer Atmosphi#re notwendig.

Der Q -Wert aus A(T) = Aoé-QU/kT.
Die Qo—Wertbestimmung erfolgte zum einen aus Kriechversuchen aus der
Auftragung logépi, vers. 1/yr fiir konstanten o-Wert (k ist die Boltz-

mannkonstante) 51nd

Q= - a?lhc'ri 5

Zum anderen wurde Qo auch aus Warmzugversuchen ermittelt, nimlich aus

der Auftragung log éa’z‘vers. %T fiir konstanten op ,o-Wert.

Bemerkung:

Des &fteren wird GL (1) auch in der Form verwendet

o = B(T) ém = Belé/KIzm (2)
Die Formen (1) und (2) sind identisch,wenn gilt

m = %»(sogen. Geschwindigkeitsexponent)

Qq=nQé

Fﬁr‘die Vakuumverversuche (p < 10nbar) ist ein Vergleich von

Qg (T) und Q°0 2('1‘) in der Abb.4235-3 wiedergegeben. Zwischen 600
und 700°C ist’ sowohl ng,zals auch Qy temperaturunabhiingig (Mit-
telwert « 3.5x102 ;ST). In oberen o~ und insbesonders im a/B-Be-
reich erfolgt eine (offenbar von der angelegten Spannung abh#n-
gige) Auffdcherung der Qy=bzw. Qq, ,~Werte. Ein #hnlicher Sach-
verhalt folgt aus Messungen am ANL [1]. Die Q ~Werte sind zwischen

N s J
1000 und 1100°C temperaturunabhingig (Mittelwert = 1.2x102 %ET):
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Ahnliches Verhalten zeigen die Q-Werte fiir Luftatmosphire bzw.
"schlechtes" Vakuum (Abb. 4235-4)., Die entsprechenden Q-Werte

im a-Bereich sind im Vergleich zu jenen aus Vakuumversuchen um
den Faktor 0.8 kleiner.

Die obigen Untersuchungen dienen in erster Reihe der Erstellung

einer Datenbasis fiir Modellrechnungen der inelastischen Verfor-

mung,

Die Analyse von Kriechkurven

Die Entwicklung von mechanischen "Zustandsgleichungen" erfordert

die Kenntnis iiber jene Prozegse, die als Folge der Verformung auf-
treten und diese wiederum beeinflussen (Verformungs-Verfestigung

und Entfestiung). Zu diesem Zweck wurden isotherme Vakuum-Zug-
Kriechversuche bei konstanter Last im Temperaturbereich 600-1100°C
durchgefijhrt, Die Form der Kriechkurven (KK) gibt Auskunft z.B. iiber

Verfestigungsvorgidnge (Primir-Bereich der KK).

Folgende Feststellungen kdnnen aus einer vorldufigen Analyse von KK

getroffen werden.

a) Im allgemeinen zeigen die KK (in der Darstellung log¢ vers.e)

2 Bereiche (s. dazu die schematische Darstellung in der Abb. 4235-5).
Einen Primir-Bereich in dem die Kriechgeschwindigkeit & im Laufe

der Verformung entweder abnimmt (Abb., 4235-6a) (sogn. normales Pri-
mir-Kriechen) oder zunimmt (Abb., 4235-6b)(sogn. anomales Primdr-Krie-—
chen) bzw. sich nicht ver#ndert (Abb. 4235-7b)(sogn. stationires

FlieBen). In Ausnahmef#llen sind auch 3~Bereichs-Kriechkurven mit (in

dieser Darstellung)linearem Mittelstiick registriert worden (Abb.
4235-9).
b) Mit wachsender Temperatur und Spannung nimmt die Tendenz zum anoma-

len Primidr-Kriechen zu (Abb. 4235-6 bis 4235-8). Dieses Verhalten do-

miniert im a/g- und mdglicherweise auch im B-Phasenbereich, woraus zu
schliefen ist, daR entfestigende Prozesse in diesen Bereichen dominie-

ren.
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c) Die Anwendung des Stabilit#tskriteriums fiir den Zugversuch auf die
vorliegenden KK, ndmlich fiir dlne/des! ist die Verformung stabil (ein-
schniirungsfrei), fiihrt zum SchluB, daB die Verformung stabil verliuft

im Bereich des normalen Prim#r-Kriechens bzw. im station#ren FlieBbereich,

fiir den Fall, daB der Primidrbereich fehlt. (Abb. 4235-7b und Abb, 4235-8a),

d) Eine Analyse der Kurvenform ergab, daf unabhidngig von Temperatur und
Spannung 70-90 7 der Gesamtdehnung im instabilen Verformungsbereich er-
folgt. Dies trifft auch zu fiir 3-Bereichs—Kriechkurven mit "linearem" Be-
reich (z. B, Abb. 4235-9), der allgemein als Merkmal angesehen wird £iir

die GleichmaR-Kriechdehnung.

Untersuchungen zur Rissmorphologie von ZrO, - Schichten

Eine Methode wurde entwickelt, die gestattet, durch Zielprdpara-
tion die Rissentwicklung in Zr0, - Schichten von Zry/Zr0, Verbund-

proben im Laufe der Verformung zu verfolgen.

Dazu wurden Zry-4 Flachzugproben in Wasserdampf voroxidiert und da-
rauf folgend im Zug mit konstanter Dehngeschwindigkeit &, verformt,
Die Dehnversuche {ilber die hier berichtet wird erfolgten durchwegs

in Luftatmosphére.

Die Abb, 4235-10 zeigt Oberflichenaufnahmen von Verbundproben,

die mit gleicher Dehngeschwindigkeit bei verschiedenen Tempera-
turen plastisch gedehnt wurden, Die Haftfestigkeit der Zr0Oj-Schicht
nimmt mit wachsender Temperatur zu. Ein Abplatzen dieser Schichten
erfolgt bei 400°C bereits bei Dehnungen e < 2%, wihrend bei 800°C
die Zr0g-Schicht noch bei Dehnungen € < 407 am Zry-4 haften.

Die Abb. 4235-11 und Abb. 4235-12 zeigen die Rissentwicklung im

'Zr0y im Laufe der Dehnung. Letztere zeigt den Ablauf an einer nicht-

voroxidierten Probe (Oxidation erfolgt nur wdhrend der Verformung).

Die Beschreibung der Rissmorphologie erfolgt zundchst durch die Riss-

dichte, Rissbreite (d.h. Riss8ffnung an der breitesten Stelle) und
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die Rissliénge. Diese GrSB8en werden an verschiedenen Proben-Bereichen

gemessen,

Als vorliufige Ergebnisse, die zundchst die Verwendbarkeit der Metlio-
de demonstrieren sollen, zeigt die Abb. 4235-13 die Abhingigkeit der

Rissdichte N von der Dehnung, die Abb., 4235-14 die entsprechende

Dehnungsabhéingigkeit der Rissbreite A.

Um die Versuchsbedingungen zu vereinfachen,erfolgt in der nichsten
Versuchsphase die Verformung der Zry/ZrO; - Verbundproben im Vakuum.
Aus diesen Versuchen erhoffen wir brauchbare Ansdtze fiir eine Modell-

entwicklung zur plastischen Verformung dieses Verbundwerkstoffes.

Geplante Weiterarbeit

- AbschluB von Iso~Zugkriechversuchen
- Beginn mit temperaturtransienten Zugkriechversuchen
- 1Iso-Berstversuche mit kontinuierlicher Verformungsaufzeichnung.

- Fortfithrung der Untersuchungen am Zry/ZrOy—Verbundwerkstoff.
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lichen Versuchsfiihrungen ermittelt (Luft, Vakuum > 10nbar).
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4235.2 Untersuchungen zur Hochtemperatur-Wasserdampf-Oxidation von Zircaloy 4-

Hillrohren

(S. Leistikow, H. v. Berg, R. Kraft, G. Schanz)

1. Oxidationskinetische Untersuchungen an ungespannten Rohrabschnitten in

Wasserdampf

1.1 Rinetik der isothermen Oxidation bei T = 700 - 1000°¢C

Fiir den Temperaturbereich 1000-1300°C waren zur kinetischen Beschreibung der
Wasserdampf-Oxidation des Zircaioy 4 aus den experimentellen Ergebnissen em-
pirische Gesetze fiir die parabolischen Geschwindigkeitskonstanten der Sauer-
stoffaufnahme 1, des Wachstums der Oxidschicht ¢, der Oy,-stab. oa-Schicht und

der Doppeischicht £ (0Oxid + o-Schicht) abgeleitet worden (2):

6T2/2 = 2,62 + 10" exp (-41 653/RT) [(g/cm?)2/sec] (D
6¢2/2 = 3,91 « 1072 exp (-40 164/RT) [cm?/sec] (2)
aaz/z = 2,54 * 107! exp (-43 561/RT) [cm?/sec] (3)
652/2 = 8,30 . 10! exp (-43 885/RT) [cm?/sec] (%,

Direkte Beziehungen fiir die Sauerstoffaufnahme und die Schichtstdrken in Ab-
hdngigkeit von Temperatur T[K] und Reaktionszeit t[sec] lassen sich daraus
nach der parabolischen Beziehung des Typs x2 = 6X2' t errechnen (R = 1,987

cal/mol/K):

Sauerstoffaufnahme T = 7,24°107! Vt exp (-10 481/T) [g/cm?] (1a)
Oxidschicht = 2,80°10 ! Vt exp (~10 107/T) [cm] (2a)
0p-stab. a-Schicht a = 7,13107! ¥t exp (-10 961/T) [cm] (3a)
Doppelschicht £E=1,29 Yt exp (=11 043/T) [cm] (4a)

Im folgenden wird dargelegt, daB die obigen empirischen Gesetze mit ausrei-
chender Nidherung auch zur Beschreibung der Oxidationskinetik im Bereich 700-
1000°¢C angewendet werden konnen. Bestehende systematische Abweichungen werden

diskutiert.

Eine Serie von insgesamt 94 im Rohrofen isotherm gefiihrten Oxidationsversuchen
bei 700-1000°C mit 1-15 min Versuchsdauer (~ bei 1000°C zusitzlich 30, 60 und
90 min -) ist bereits auf die Kinetik der Sauerstoffaufnahme ausgewertet wor-

den (2). Zu jedem Zeit-Temperatur-Paar aus dieser Serie ist nun jeweils eine
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Probe metallographisch auf die Stdrke der Oxidationsschichten untersucht wor-
den, um zu priifen, ob sich der fiir die Sauerstoffaufnahme ermittelte Ubergang
zu kubischer Kinetik unterhalb 1000°C auch im Wachstum der Schichtstirken aus-
prdgt und evtl., deuten 14Rt. Die Stirken der Oxid- und der o-Schicht wurden

direkt an jeweils 5 Stellen des metallographischen Querschliffs bzw. planime-

trisch an Schliffbildern vermessen.

Oxidschicht

Bei 1000°C entspricht die Oxidschicht ndherungsweise dem nach den Hochtempe-
raturergebnissen (Gl. 2a) erwarteten Niveau. Bei 950-700°C wird einheitlich
registriert, daf fiir 2 min, z. T. noch bis 5 min Versuchszeit, die Oxidschicht
die erwartete Stdrke aufweist. Sie bleibt dann mit zunehmender Versuchszeit im
weiteren Wachstum zuriick, unterhalb 800°C nur voriibergehend, so daB bei 750
und 7OOOC nach 15 min das nach (Gl. 2a) zu erwartende Niveau wieder erreicht
ist. Die Beschreibung des Oxidschichtwachstums durch die parabolische Bezie-

hung ist somit als Ndherung brauchbar oder konservativ,

Op-stabilisierte a-Schicht

Die a-Schicht ist bei 1000, 950 und 900°C um max. ca. 107 geringer als nach
den Hochtemperaturergebnissen (Gl. 3a) zu erwarten war. Im Temperaturbereich
820—9700C, in dem zweiphasiges o+f-Zircaloy-Grundgefiige auftritt, ist die a-
Schicht als Bereich zwischen Oxid und o+p-Gefilige definiert. Bei 800°C und dar-
unter im Stabilitdtsbereich des a-Grundgefliges existiert keine o-Schicht nach
obiger Definition mehr. Ein im gedtzten metallographischen Anschliff erkennba-
rer heller Saum im AnschluB an das Oxid ist bei diesen Temperaturen als Nach-
wels einer Zone mit erhShtem Sauerstoffgehalt zu deuten; die Breite dieses
Saumes, eine fiktive o-Schicht, konnte fiir 850°C und zum Teil fiir 800-750°C
noch geniigend genau vermessen werden. Bei 850°¢C ergab die Vermessung der o-
Schicht, deren Erkennbarkeit aufgrund des geringen Volumenanteils an B-Phase
im Grundgefiige erschwert ist, jeweils hthere Werte, die Vermessung der Breite
des Atzsaumes jeweils niedrigere Werte im Vergleich zu den nach Gl. 3 erwarte-
ten Schichtstirken. Auch fiir 800 und 750°C liegt die Breite des hellen oa-Atz-
saumes einheitlich niedriger als erwartet. Insgesamt kann somit die Gl. 3a mit
ausreichender Ndherung auch fiir den Temperaturbereich 700-1000°C zur Abschit-
zung der a-Schichtstdrke bzw. der Breite der als Atzsaum erkeﬁnbaren Sauer-

stoff-Diffusionszone benutzt werden.
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Doppelschicht

Die kombinierte Schicht aus dem Oxid und der a-Schicht bzw. der an das Oxid
angrenzenden Sauerstoffdiffusionszone im a—-Gefiige 148t im Vergleich zu der
entsprechenden fiir 1000-1300°C formulierten Beziehung 4a keine wesentlichen
systematischen Abweichungen erkennen, so daB auch diese Formel als ausrei-

chende Niherung bis 700°¢C extrapoliert werden kann,

Verhiltnis der Stirke der Oxidschicht zur a-Schicht

Fiir 1000°C wurde als Schichtst#rkenverhdltnis praktisch zeitunabhingig im Mit-
tel ca. 1,04 ermittelt. Bei tieferer Temperatur ist das Verh#ltnis geringer

und nimmt auBerdem mit der Zeit ab, wie aus Tab. 4235-1 zu ersehen ist. Dage-
gen hatte eine Serie angendhert isothermer Versuche bei 1000~1300°C ergeben,
daB das Schichtstidrkenverhdltnis von 0,62-0,7 bei 1300°C auf 0,73-0,78 bei
1000°¢C ansteigt, wihrend es bei konstanter Temperatur mit zunehmender Versuchs-—
zeit abnimmt (3). Die neueren Ergebnisse fiir 1000°C stimmen mit Angaben von
Urbanic (4) iiberein, wonach das Verhdltnis von ca. 0,67 bei 1300°C auf ca. 1,05
bei 1000°C steigt. Die von Urbanic nicht betrachtete, nunmehr fiir den ganzen
Temperaturbereich gefundene Abnahme des Schichtstdrkenverhdltnisses mit zuneh-
mender Reaktionszeit wird selbstverstdndlich durch die parabolisches Schicht-
wachstum voraussetzenden Ndherungsformeln 2a und 3a nicht beschrieben. Oxida-
tionsrechnungen mit dem Computer—-Code SIMTRAN (5) ergeben dagen die richtige
Tendenz. Experimentell bestdtigt ist diese auch von Cathcart et al. (6) fiir

956 und 905°C.

Versuch der Deutung von Abweichungen von der parabolischen Kinetik

Nach der obigen Beschreibung kommen die Abweichungen von der parabolischen Ki-
netik vor allem bei der Oxidschicht und ihrem Verhiltnis zur a-Schicht zum
Ausdruck. Daher ist die Deutung der Effekte naheliegenderweise auch in Eigen-

schaften des Oxids zu suchen.

Im hier interessierenden Temperaturbereich ist bekannt, daB ZrO, als monokli-
nes Tieftemperaturoxid und oberhalb 890°C als tetragonale Modifikation auf-
treten kann. Das monokline Oxid besitzt hach dem Zr-0-Zustandsdiagramm einen
schmileren Homogenitdtsbereich der Unterstdchiometrie als das tetragonale
Oxid. Es sollte daher, wenn es als Oxid auf oxidierendem Zircaloy gebildet
wird, den Sauerstofftransport stdrker hemmen, als eine entsprechende Schicht

aus tetragonalem Oxid., Das filir das Oxid unterhalb 1000°C beobachtete verzd-
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sgerte Wachstum nach einer Anfangsphase, deren Kinetik nach den Hochtempera-
turergebnissen zu erwarten ist, 1dRt sich erkl&ren, wenn angenommen wird,
daB sich zum Beginn der Oxidation auch bei tieferen Temperaturen zunichst
das tetragonale Oxid bildet, das allmidhlich in das thermodynamisch stabile
monokline Oxid {ibergeht. Als Ursache dafiir kommt eine anfingliche Stabili-
sierung durch Wachstumsspannungen infrage und die von Cathcart et al. (7)
in anderem Zusammenhang zur Efklﬁrung anomaler Oxidationseffekte herange-

zogene Hysterese der Phasenumwandlung.

Das Verhdltnis der Oxid- zur o-Schichtstdrke wird durch das Verh#dltnis der
Sauerstoff-Diffusionskoeffizienten, die den Sauerstofftransport und damit

das Wachstum beider Phasen bestimmen, festgelegt. Die Abnahme dieses Ver-
hdltnisses oberhalb 1000°C mit steigender Temperatur wird durch die h8here
Aktivierungsenergie der Sauerstoffdiffusion in der oa-Phase im Vergleich zu
der im Oxid erklért. Die Umkehr dieser Tendenz unterhalb 1000°¢C spiegelt das
verzdgerte Oxidwachstum wider, das trotz des oben gegebenen Deutungsversuchs
nicht vollstdndig geklidrt ist. Im Schichtstdrkenverhdltnis bestehen die griR-

ten Unterschiede zu neueren experimentellen Ergebnissen anderer Autoren (6,8).

Breakaway-Oxidation im Langzeitversuch

Nach den Ergebnissen bei 1000°C ist die Sauerstoffaufnahme und das Oxidwachs-
tum unmittelbar vor dem bei ca. 30 min eintretenden Breakaway-Effekt etwas
verzdgert, danach stark beschleunigt. Die o-Schicht erreicht bei 30 min ein
Maximum und wird dann schm#ler. Das Verhdltnis Oxid/a~Schicht ist beim Break-
away minimal und widchst dann extrem rasch. Der Breakaway besteht in einem
Verlust der Schutzwirkung des Oxids, das infolgedessen nicht diffusionskon-
trolliert rasch widchst und die auch weiterhin diffusionskontrolliert fort-

schreitende o-Schicht fast aufzehrt.

SchluBfolgerungen

Die unterhalb 1000°C auch fiir das Wachstum der Oxidationsschichten beobach-
teten Abweichungen von der parabolischen Hochtemperaturkinetik sind trotz
eines gegebenen Deutungévérsuchs nicht volléténdig verstanden. Die paraboli-
sche Beschreibung der Kinetik ist jedoch auch fiir diesen Temperaturbereich
eine brauchbare Niherung. Vorteilhaft ist die dadurch erreichte Einfachheit
und Einheitlichkeit der kinetischen Beschreibung im Bereich 700-1300°C durch

die empirischen Formen (1)-(4) bzw. (la)-(4a) oder durch Computerrechnungen



mit dem Code SIMTRAN. Tab. 4235-2 zeigt die mit beiden Berechnungsverfahren
bisher erreichte Annidherung an die experimentellen Ergebnisse. Der Breakaway-
Effekt ist rechnerisch z.Zt. nicht erfaBt, so daf eine Extrapolation auf
langzeitige Oxidation (t > 15 min) nicht zuldssig ist. Im Hinblick auf eine
Berechnung der Zircaloy-Oxidation wdhrend einer Temperaturtransiente erscheint
die Kenntnis der Tieftemperaturkinetik ausreichend, da niedrige Temperaturen
im Stdrfall nur kurzzeitig durchlaufen werden und auBerdem die dabei erreich-
te Oxidation gegebenenfalls auch durch die Hochtemperaturoxidation iiberdeckt

wird.

1.2 Isotherme Oxidation von vorkorrodierten Lohrabschnitten bei 1000+]20Q29

Uber diese Untersuchungen ist bereits berichtet worden (3). Die Sauerstoff-
aufnahme widhrend der 5-miniitigen Nachoxidation bei 1000 bzw. 1200°C hat nach-
gewiesen, daB die bei verschiedenen Temperaturen aufgebrachten Vorkorrosions-—
schichten den weiteren Oxidationsumsatz in fast allen Fdllen noch stdrker hem-

men als dies nach ihrer Stdrke zu erwarten wire.

Mit Gl. (1) wurde nun errechnet, welche Nachoxidation angesichts des wihrend
der Vorkorrosion gebildeten "Oxidsockels" zu erwarten ist. Das prozentuale
Verhdltnis der experimentell ermittelten zur errechmeten Nachoxidation l#Bt
bei Ergebnissen unter 100Z eine erhdhte, bei Ergebnissen iiber 1007 eine ver-
minderte Schutzwirkung der Voroxidationsschicht im Vergleich zu einer bei 1000

bzw. 1200°C entstandenen Oxidschicht erkennen (Tab. 4235-3).

Die Ergebnisse zeigen, daB die Schutzwirkung des Voroxids bei 1000°C stirker
als bei 1200°C ist. Fiir beide Temperaturen verbessert sich die Schutzwirkung
zundchst mit dem AusmaB der Voroxidation, erreicht optimaleWerte bei umgerech-—
net 10 ym und wird mit stdrkerer Voroxidation wieder schwicher. Fiir starke Vor-
oxidation ergeben sich bei 1200°C Werte iiber 100%, d.h. geringere Schutzwirkung

als zu erwarten ist.

Die Ergebnisse kdnnen widerspruchsfrei mit der besseren Schutzwirkung des bei
tieferen Temperaturen gebildeten monoklinen Oxids im Vergleich zu dem bei ho-
heren Temperaturen gebildeten tetragonalen Oxid erklirt werden. Wihrend diese
Schutzwirkung bei der Erhitzung auf 1000°C erhalten bleibt; geht sie bei Er-
hitzung auf 1200°¢ weitgehend verloren, wahrscheinlich durch Umwandlung der

monoklinen Voroxidationsschicht in tetragonales Oxid. Mit zunehmender Voroxi--
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dation verursachten Schichtdefekte eine verminderte Schutzwirkung.

1.3 Temperatur-transiente Oxidation von vorkorrodierten Rohrabschnitten

bei T < 1200°¢
max —

e e et it S S S .

Im Rahmen unserer Untersuchungen wurde bereits iiber die stdrfalltypischen
Oxidationsreaktionen an isotherm bei hohen Temperaturen in Dampf voroxidier-
tem Zircaloy 4-Rohrmaterial berichtet (2). Die hier zu berichtenden Untersu-
chungen wurden .auf Material ausgedehnt, das bei mittleren Temperaturen wie
folgt vorkorrodiert worden war: in den Rezipienten von Labor-Dampfkreisliu-
fen wurden auf 5 cm langen Rohrabschnitten bei 400-600°C in Dampf unter Va-
riation von Temperatur und Versuchszeit Oxidschichten unterschiedlicher Dicke
erzeugt, die Proben wurden in Inertgas auf Zimmertemperatur abgekiihlt und zu
den Starfalltypischen Untersuchungen in die Rohrofen-Versuchsanlage iiberfiihrt.
Aus der durch Wigung bestimmten Gesamt-Sauerstoffaufnahme wurden die in Tab.

4235-4 wiedergegebenen mittleren ZrO,-Schichtstdrken berechnet.

Zu den stdrfallbezogenen Expositionen wurden die voroxidierten Proben LOCA-
#hnlichen Temperatur-Transienten iiber 3 min bei Maximaltemperaturen von 1000,
1100 und 1200°C in Dampfatmosphdre unterworfen. Fiir die mittleren Vorkorro-
sionstemperaturen von 400-450°C wurden #hnliche Ergebnisse (Abb. 4235-15) er-
zielt, wie sie in (2) filir hShere Vorkorrosionstemperaturen bereits beschrie-
ben worden waren. Dabei lagen im Fall der Maximaltemperaturen von 1000°C und
1100°C die Umsitze deutlich unter denen des (nicht vorkorrodierten) metalli-
schen Ausgangszustandes. Bel 1200°¢C wurde, verglichen mit der im metallischen
Zustand auftretenden Stdrke des Oxidationsprodukts und gegeniiber den isotherm
ohne Zwischenabkiihlung anfallenden Schichtstdrken, keine Schutzwirkung fest-
gestellt. Im Gegenteil, die Proben oxidierten noch ein wenig stirker als im
metallischen Ausgangszustand und weitaus stdrker als bei einer Voroxidation,
die bei hohen Temperaturen vorgenommen und ohne Zwischenabkiihlung weiterge-

fihrt wurde.
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2, Rohrinnendruck-Zeitstand- und Kriechversuche an einseitig verschlos-

senen Rohrkapseln

2.1 Isotherm/isobare Experimente in Wasserdampf im Rohrofen

2.1.1 Vergleich der bisherigen Resultate in Argon und Wasserdampf

Die Ergebnisse der Rohrinnendruck-Zeitstandpriifung in Argon und Dampf wer—
den nunmehr in einer Gesamtdarstellung (Abb., 4235-16) bei doppelt-logarith-
mischer Auftragung von Tangentialspannung resp. Innendruck gegen die Stand-
zeit wiedergegeben. Der Vergleich dieser Zeitstandversuche in oxidierendem
und inertem Milieu zeigt, daB gegeniiber dem in reinem Argon beanspruchten
Material die Wasserdampf-Oxidation des Zircaloy 4 unter den angewandten iso-
therm-isobaren Versuchsbedingungen eine beachtliche Standzeitverlingerung
durch die verfestigende Wirkung der duRerlich gebildeten Oxidschicht bewirkt
wird. Der Druckbereich, unterhalb dem es in Dampf selbst bei Temperaturen

oberhalb 1000°C nicht mehr zum Bersten der Kapseln kommt, liegt bei 6-8 at.

2.1,2 Versuche an ldngeren Rohrkapseln

Die bisher durchgefiihrten Innendruck-Versuche wurden an Zircaloy 4—Rohrkap—
seln durchgefiihrt, die aus 50 mm langen Hiillrohrabschnitten gefertigt wor-
den waren. Durch gleichartige Untersuchungen an in der L#nge verdoppelten
Rohrkapseln sollte eine mgliche Beeinflussung des Materialverhaltens be-
stimmt werden. Dieses kdnnte theoretisch %Ui%%hvergrﬁﬁerte MeBldnge zwischen
der Einspannung durch Kapselstopfen auftreten und sich durch hdhere Dehnungs-—
werte bemerkbar machen. Bei Rohrofenheizung auf Versuchstemperatur 1000°¢C
ergab sich ein Oberflidchen-Temperaturgradient an der Rohrprobe, der symme-
trisch von der Kapselmitte bis zu den beiden Kapselstopfen verlief und etwa

8 bis 10%C betrug, widhrend dieser im Fall der kurzen Kapseln bei nur 3 bis 4°¢c
lag. Aus dem Vergleich der in Dampf an kurzen und langen Rohrkapseln bei
1000°C gemessenen Standzeiten und maximalen Umfangsdehnungen (Tab. 4235-5)
ersieht man, daB diese Werte innerhalb des Streubandes der bereits mitgeteil-
ten Zeitstandkurve liegen und auch hinsichtlich der Umfangsdehnung einen mar-

kanten EinfluB der Kapselldnge nicht erkennen lassen.

2.1.3 Versuche an voroxidierten Rohrkapseln

Innerhalb der etwa 3-jdhrigen Einsatzzeit im LWR erfihrt ein Brennstab eine
korrosionsbedingte Wandstdrkenschiddigung entsprechend der Bildung von 20-30 um

ZrOo-Schichtdicke. Dieser langsame Oxidationsvorgang wurde an einseitig vet-
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schlossenen Rohrkapseln in der Rohrberstpriifanlage widhrend 2 Std. bei 800°¢C

simuliert, wobei etwa 15 um haftfestes ZrO, gebildet wurden.

Der Einsatz dieser voroxidierten Proben in die Kriech-Berst-Experimente im
Rohrofen bei Temperaturen von 900-1300°C in Dampf ergab - gegeniiber den Ver-
suchen in Dampf an nichtvoroxidierten Proben~einen betrichtlichen Festig-
keitsanstieg (Abb. 4235-17-22)., Schon die Zeitscandergebnisse bei 900°C wei-
sen diesen Festigkeitsanstieg aus, der sich (relativ zu den Kurven nicht vor-
oxidierter Proben in Dampf) zu hohen Temperaturen hin noch weiter verstidrkt,
Die gemessenen max. Umfangsdehnungen (Abb. 4235-23-28) sinken auf erheblich
niedrigere Werte ab: <1000°¢C 12-597, ;:IOOOOC 5-19%. Diese Ergebnisse lassen
erkennen, daf im St8rfall durch die betriebsbedingte Voroxidation unter Heif-
stabbedingungen stark verminderte Umfangsdehnungen, d.h. ein gegeniiber den
Messungen an dem metallischen Hiillmaterial in Argon und Dampf stark beein-

trichtigtes Dehnungsverhalten erwartet werden kann.

2.2.1 Versuche unter HeiBstabbedingungen

Weitere temperatur—transiente Versuche wurden auf der Grundlage von berechne-
ten HeiBstabstdrfallverldufen vorgenommen. Dazu wurden einseitig verschlosse-
ne Rohrkapseln in der Versuchseinrichtung fiir induktiv beheizte Versuche mit
dem Priifdruck beaufschlagt und programmgesteuerten Stdrfall-Transienten un-

terworfen.

Die Darstellung ihrer Ergebnisse (Abb. 4235-29+30) wird im Schaubild der Kiihl-
mittelverlust-Standard-Stdrfallverliufe eines HeiRstabs vorgenommen, die ein
Blowdown-Peak bei 95000, ein Temperaturminimum bei 750°C und unter pessimi-
stischen Annahmen eine Stdrfall-Maximaltemperatur > 1000°C -ausweisen.Die Kreu-
ze im Funktionsverlauf kennzeichnen jeweils die im Versuch bei gegebenem In-
nendruck erreichten Standzeiten. Im Blowdown-Peak, gegebenenfails auch etwas
verzdgert, rissen alle Kapseln bei Innendriicken >15-19 bar. Im Druckbereich
7-15 bar erreichten die Kapseln das gewiinschte max. Temperaturniveau von 800-
1300°C. Bei Driicken <7 bar trat aus Griinden hochgradiger Verfestigung kein
Bersten in den hier gefragten Priifzeiten mehr auf (siehe isotherme/isobare

Versuche) .
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Die beobachteten max. Umfangsdehnungen liegen im Blowdown-Peak zwischen
64-817%, in der Aufheizphase sinken sie von 87% (106000) auf 30% (IBOOOC)

ab, vermindern sich liber die Reaktionszeit bei Maximaltemperatur von 70 + 50%
(900°C), 60 + 51% (950°C, 63 ~ 56% (1000°C), 70 + 227 (1100°C), 30 - 20%
(1200°C) und 30 > 10-20% (1300°C). Die zukiinftigen Sicherheitsuntersuchungen
an Zircaloy 4-Rohrkapseln werden sich den sog. Normalstab-Bedingungen, d.h.

einer Belastung bei niedrigeren Temperaturen und hdheren Driicken, zuwenden.

Tab. 4235-1 Vergleich zwischen Messung und Berechnung des Schichtstdrken-

verhdltnisses Oxid/a-Schicht

[min]
1 2 5 10 15

[°c]
1000 gemess, 0,96 1,08 0,95 1,14 1,05

GL. (2)u.(3) [ 0,77 >

SIMTRAN 0,74 0,63 0,71 0,71 0,71
950 gemess. 1,08 1,08 0,88 0,81

Gl.(2)u.(3) | 0,79 >

SIMTRAN 0,69 0,63 0,57 0,56 0,56
900 gemess., 1,00 0,99 0,77 0,74

Gl.(2)u.(3) { 0,82 >

SIMTRAN 0,63 0,71 0,57 0,50 0,49
850 gemess, 0,77 0,63 0,53

Gl.(2)u.(3) | 0,85 >

SIMTRAN 0,56 0,56 0,55 0,54 0,49
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sionszone im a-Geflige

nachweist.

Tab.: 4235-2 Vergleich zwischen Messung und Berechnung der Zircaloy-Oxidation.
Auswahl aus Versuchen von 1, 2, 5, 10 u, 15 min bei 1000~700°C
0o—Aufnahme Oxid a-Schicht
R [mg/dm? ] [um] [um]

C [min] | gem.,Gl.(1),SIMIRAN |gem.Gl,(2),SIMIRAN | gem.Gl.,(3),SIMTRAN

1000 ] 175 149 142 9,9 7,7 7,6 10,3 10,1 10,3
15 561 577 554 34,4 29,9 29,3 32,9 38,9 41,3

950 2 168 150 127 7,9 7,9 6,9 7,5 10,0 10,9

15 351 412 352 17,7 21,6 18,8 23,3 27,4 33,5

900 2 121 104 79,2 6,3 5,6 4,2 5,6 6,8 5,9

15 249 286 217 12,6 15,3 11,5 16,6 18,7 23,4

850 2 74,7 70,1 47,1 4,0 3,8 2,5 4,7 4,5 4,5

(3,6)
15 161 192 129 9,4 10,4 6,8 16,6 12,3 13,9
(11, 1)

800 5 63,0 71,8 42,3 2,5 3,9 2,2 (3,3) 4,5 4,6

15 98,1 124 73,3 4,2 6,8 3,8 (5,3) 7,8 7,9

750 10 55,4 63,0 32,1 2,4 3,5 1,6 (2,0) 3,9 3,7

15 65,9 77,1 39, 3 3,9 4,3 2,0 2,9) 4,7 4,5

( ): o-MeBwerte in Klammer bedeuten Breite eines Atzsaumes, der die Op-Diffu-
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Tab.: 4235-3 Prozentuales Verhdltnis der gemessenen zur errechneten[Gl. (1)]
Sauerstoffaufnahme wdhrend der Oxidation (5 min, 1000 bzw.

1200°C) vorkorrodierter Proben, Mittelwerte aus je 3 Versuchen.

Voroxidation Nachoxidation bei
1000°c 1200°C
[°c1 [hl [mg/dm?] [%Z der errechneten Wertel]

350 2000 23,7 69 87
400 2000 100, 7 31 90
450 1000 165,3 25 85
800 1,5 180, 3 48 75
500 466 325,2 30
600 46-51 330, 1 46 118
600 79 619,2 173
600 93 668, 1 89

Tab.:4235-4 Aus Gewichtszunahmen berechnete ZrO,-Schichtdicken von Vorkorro-

sionsversuchen an Zircaloy 4~Rohrabschnitten

Temperatur der Reaktionszeit berechnete
Vorkorrosion ZrOo-Schichtdicke
T [°c] t [Std] s[um]
400 4008 - 6675 12,6 - 15,2
450 2418 - 2692 31,4 - 35,1
600 26 - 51 29,3 - 40,8
800 5,3 - 8 30,1 - 35,3




Tab.: 4235-5 Vergleich von Rohrinnendruck-Berstexperimenten an
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ﬁohrkapseln

verschiedener Linge hinsichtlich der bei 1000°C gemessenen
Standzeiten und max. Umfangsdehnungen

Kapsellidnge Kapselinnendr. Tangential- ‘Standzelt max, Umfangs-
Spannung dehnung
2 . 2
1 {mm] P; [kp/mm? ] ot[N/mm ] ty [sec] €y (%1
50 9,8 6,2 24 87,5
50 9,1 5,8 43 75,1
100 9,0 5,9 50 86,8
100 9,0 5,9 50 94,9
50 8,5 5,4 53 78,8
100 8,9 5,8 55 85,7
100 7,7 5,0 83 81,5
100 7,8 5,0 85 78,9
50 8,0 5,1 96 23,3
50 8,2 5,2 107 60,3
50 8,3 5,3 151 35,5
50 7,4 4,7 151 42,9
100 7,8 5,0 152 40,7
100 6,9 4,5 207 30,2
100 7,7 5,0 300 19,1
100 7,3 4,7 308 24,8
50 7,0 4,5 415 17,5
50 7,0 4,4 492 22,7
50 7,1 4,5 528 17,7
50 7,0 4,5 536 26,6
50 7,3 4,6 599 26,5
50 6,9 44 1533 30,8
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4235,3 Untersuchungen zum Einfluss des Oxidbrennstoffes und von Spdlt-
produkten auf die mechanischen Eigenschaften von Zry-Hiillrohren
bei Stdrfalltransienten

(P.Hofmann, C.Politis, H.Schneider, J.Burbach, K.Kurz, H.Metzger,
H.T.Miller, E.Nold, G.Rejman, B.Scheckel; IMF I)

1. Einfluss von Jod auf das Verformungs— und Bruchverhalten von Zry-4-

Hiillrohren

1.1 Versuchsdurchfiihrung

Die Spannungsrisskorrosions-Versuchsapparatur wurde im 1. PNS-Halbjahres—
bericht ausfiihrlich beschrieben /9/. Die Rohrberstversuche erfolgten unter
isobaren und isothermen Bedingungen. Die Rohrprobe wurde auf die gewlinsch-
te Temperatur gebracht und anschliessend durch einen konstanten Argon-—
Innendruck mechanisch belastet. Gemessen wurde neben der Hiillrohrtempera-
tur und dem Innendurck die Standzeit der Rohrproben sowie nach dem Versuch
die Hiillrohraufweitung in Abhdngigkeit von der Probenlidnge. Die Jodkonzen-
tration in den Rohrproben betrug 7 mg/cm3, was einem simulierten Abbrand
von nahezu 9 At.Z entspricht, unter der Annahme vollstdndiger Freisetzung
des Jods aus dem UOZ' Die Jodkonzentration wurde zun#dchst deshalb so hoch
gewdhlt, um festzustellen, ob das mechanische Verhalten von Zry-4 bei ho-
hen Temperaturen iiberhaupt durch Jod beeinflusst wird. In weiterfiihrenden
Experimenten wird auch der Einfluss der Jodkonzentration systematisch

untersucht.

Die Zry-Hiillrohre kamen im Anlieferungszustand (fehlerfrei) und innen vor-

oxidiert (ZrO,-Schicht 225 uym) zum Einsatz, z.T. waren die Rohrproben

2

noch mit UOZ—Pulver oder UOZ—Pellets gefiillt. Parallel dazu erfolgten
Vergleichsversuche mit den gleichen Probentypen, die ausserdem noch ele-

mentares Jod enthielten. Die Zeitstandexperimente erfolgten unter Argon.

1.2 Versuchsergebnisse

1.2.1 Einfluss von Jod auf die mechanischen Eigenschaften von Zry-Hiill-

rohren, die im Anlieferungszustand zum Einsatz kamen

Die bereits frilher beschriebenen Versuchsergebnisse von temperatur- und

drucktransienten Experimenten zum Spannungsrisskorrosionsverhalten von
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as-received Zry-Hiillrohren (fehlerfrei) in Gegenwart von elementarem

Jod zeigten, dass hinsichtlich der Bersttemperatur als Funktion des
Berstdruckes keine wesentlichen Unterschiede zwischen den Rohrproben,

die Jod enthielten und den jodfreien Argon-Vergleichsproben, festzustel-
len waren /9,10/. Auch im Hinblick auf die Zeit bis zum Bersten waren

fiir die verschiedenen Rohrproben keine ausgeprigten Unterschiede vorhan-
den. Lediglich die Berstdehnung der mit Jod gefiillten Rohrproben war

bei Temperaturen <850°C deutlich kleiner als die der jodfreien Vergleichs—
proben /9,10/.

Die bisher durchgefiihrten Zeitstandexperimente mit as-received Zry-Hiill-
rohren zwischen 700 und 1000°C zeigen dagegen, dass es unter isother-
men, isobaren Versuchsbedingungen, bei allen untersuchten Temperaturen,
besonders bei kurzen Standzeiten (<10 min) zu unterschiedlichen Versuchs-
ergebnissen zwischen den Jod enthaltenden und den jodfreien Rohrproben
kommt. So sind die Berstdriicke der Jod enthaltenden Rohrproben deutlich
kleiner als die der Vergleichsproben bzw. bei gleichem Innendruck ver-
sagen die Zry-Rohrproben in Gegenwart von Jod erheblich schneller als
die Argon-Vergleichsproben (Abb.4235-29). Bei ldngeren Standzeiten

(>10 min) und dementsprechend kleineren Innendriicken bzw. Hiillrohr-
Tangentialspannungen geht der Jodeinfluss auf die Zeit bis zum Bersten

der Rohrproben, speziell bei 900°C, zurlick.

Im Hinblick auf die Berstdehnungen werden die schon bei den transienten
Experimenten gemachten Versuchsergebnisse bestdtigt, d.h. unterhalb 900°C
sind die Berstdehnungen der mit Jod gefiillten Zry-Rohrproben deutlich
kleiner als die der jodfreien Vergleichsproben (Abb.4235-29, =30, =-31).

Bei den Argon-Vergleichsproben variiert die Berstdehnung bei den unter-

suchten Temperaturen von 700 bis 1000°C zwischen 55 und 115%, wobei die
geringsten Berstdehnungen bei 900°C auftreten (Abb.4235-30). Diese Beo-
bachtung steht in Ubereinstimmung mit den Versuchsergebnissen von tran-
sienten Experimenten, bei denen ebenfalls ein Minimum in den Berstdeh-
nungen bei etwa 930°C, d.h. im Zweiphasengebiet des Zry, beobachtet wur-
de /10,11/. Die Berstdehnungen der mit Jod gefiillten Rohrproben vari-
ieren dagegen zwischen 15% bei 700°C und etwa 957 bei 1000°C (Abb.4235-31).
Die Berstdehnung hingt aber nicht nur von der Temperatur der Proben, son-

dern auch vom Innendruck, d.h. von der Standzeit ab. Mit zunehmender
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Standzeit geht oberhalb 700°C der Einfluss von Jod auf die Berstdehnung,
zuriick (Abb.4235-29, -31). Mdglicherweise werden bei den niedrigen In-
nendriicken, die bei konstanter Températur eine lingere Standzeit bewir-
ken, nicht mehr die notwendigen kritischen Tangentialspannungen im Hiill-
material erreicht, die - neben einer korrosiven Umgebung — erforderlich
sind, dass es zum Versagen des as-received Hiillrohres infolge Spannungs-
risskorrosion kommt. Um dariiber Auskunft zu erhalten, sind Spannungs-~
risskorrosionsexperimente mit vorgeschiddigten (pre-cracked) Zry-Hiillroh-
ren geplant, die auch bei relativ niedrigen Tangentialnennspannungen im
Hiillrohr, an den RiBspitzen hohe, lokale SpannungserhBhungen zur Folge

haben.

1.2,2 Einfluss von Jod auf die mechanischen Eigenschaften von innen

voroxidierten und/oder brennstoffhaltigen Zry-Rohrproben

Erste Experimente mit innen vorkorrodierten (ZrOz—Schicht £25 pm) oder
mit U02+X—Pu1ver (0/U = 2,03) gefiillten Rohrproben, die kein Jod ent-
halten, zeigen eine durch die Sauerstoffaufnahme bedingte deutlich grés-
sere Zeitstandfestigkeit als die Argon-Vergleichsproben, besonders bei
Temperaturen 2900°C (Abb.4235-29). Die Sauerstoffaufnahme hat eine starke
Versprddung des Zry-Hiillrohres zur Folge mit maximalen Berstdehnungen
von etwa 137 bei 1000°C (Abb.4235-29). Mit abnehmender Temperatur, d.h.
bei 900, 800 und 700°C, geht der Sauerstoffeinfluss auf die mechani-
schen Eigenschaften des Zry deutlich zuriick, da die Diffusionsgeschwin—

digkeit des Sauerstoffs im Zry und damit die Sauerstoffaufnahme stark
abnimmt (Abb.4235-32).

Die Gegenwart von Jod hat bei den voroxidierten und/oder brennstoffhal-
tigen Rohrproben bei 700 und 800°C jedoch wieder einen sehr starken Ein-
fluss auf die Berstdehnung, die stark zurilickgeht (Abb.4235-32a, - 32b).
Die Griinde fiir die Abnahme der Duktilit#t und damit Reduzierung der
Berstdehnung der Zry-Hiillrohre sind sehr wahrscheinlich in einer Riss-—
bildung der Oxidschicht auf der Hiillrohroberfliche zu suchen. Die Oxid-
schicht und die dazugehSrige sauerstoffstabilisierte o-Zr(0)-Phase sind
bei den voroxidierten Proben von Anfang vorhanden oder bilden sich bei

den Rohrproben,die o, 03—Pu1ver enthalten, wdhrend des Versuches. Wie
’
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chemische Analysen der Hiillrohrinnenoberfliche (AES) .zeigen, sind die
Randzonen stark sauerstoffhaltig und damit sprdde (siehe Abschnitt
1.2.3). Bereits bei geringen Verformungen des Hiillrohres reissen diese
spréden Schichten an vielen Stellen axial auf und bilden so scharfe Ker-
ben in der Hiillrohroberfliche. Diese Kerben fiihren einerseits zu einer
lokalen Depassivierung der Hiillrohrinnenoberfldche, da durch das Auf-
reissen der Deckschicht das metallische Zry freigelegt wird und anderer-
séits zu lokalen Spannungsspitzen am Rissgrund, die im Zusammenwirken mit
dem Jod ein beschleunigtes verformungsarmes Versagen des Hiillrohres in—

folge Spannungsrisskorrosion bewirken.

Bei 900 und 1000°C hat Jod dagegen bei den voroxidierten und/oder brenn-—
stoffhaltigen Proben eine Berstdehnung zur Folge, die grdsser ist als bei
den jodfreien Proben (Abb.4235-32c). Diese Ergebnisse sind iiberraschend,
da im Prinzip das gleiche Bruchverhalten gelten sollte wie bei 700 und
800°C. Eine Erkldrung fiir die grdssere Duktilit#t der sauérstoffhaltigen
und Jod gefiillten gegeniiber den jodfreien Zry-Rohrproben kann z.Zt. noch
nicht gegeben werden. Dazu sind weitere Untersuchungen sowie chemische

Analysen der Hiillrohrinnenoberfliche erforderlich.

1.2.3 Bestimmung der_ Sauerstoff-Randzonenkonzentration in Zircaloy-4-

In Hinblick auf die Mdglichkeit des Auftretens von Spannungsrisskorrosion
an der Innenseite von Zircaloy-Hiillrohren ist es von Interesse, ob nach
Einsatz mit UO2 an den Hiillrohren oberfldchlich durch Sauerstoff ver-
sprédete Zonen vorliegen kdnnen. Die {iber den Gesamtquerschnitt der Zir-
caloy-Hiillrohre mit Hilfe der Vakuum-Heissextraktion durchgefiihrten Sauer-
stoffbestimmungen geben keinen Hinweis auf die Hohe der mdglicherweise in
der Randzone auftretenden Sauerstoffkonzentration. Um Aussagen liber den
Konzentrationsverlauf des Sauerstoffs in den Oberflichenschichten der
Innenseite der Zircaloy-Hiillrohre machen zu k¥nnen, wurde die Auger-—

Elektronen-Spektroskopie (AES)-Profilanalyse zur Untersuchung verschiede-~

ner Proben eingesetzt.

Dieses Untersuchungsverfahren /12/ ist fiir den Nachweis von Sauerstoff gut

geeignet. Es besitzt einerseits eine sehr gute Nachweisempfindlichkeit fiir
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Sauerstoff. Andererseits ist eine Messung der Sauerstoff-Intensitidt auch
unter laufendem Oberflidchenabtrag durch Ar-Ionenbeschuss mdglich, so dass
die Messung nicht durch oberflichliche Kontaminationen verf#lscht wird.
Registriert man nun laufend widhrend des gleichmissigen Abtrags die Auger-
Intensit#dt des interessierenden Elements, so kann man bei Kenntnis der
Abtragsrate und durch Vergleich der gemessenen Auger-Intensitdt mit der

einer Probe bekannten Gehalts, Konzentrations-Tiefenprofile aufstellen.

Die Abtragsrate wurde empirisch bestimmt, und zwar bei einem Argon-Druck
von 5){10—5 Torr und einer Sputter—Energie von 2 kV und 30 mA zu 0,6 pm/h
flir sauerstoffarmes Zircaloy und zu 0,42 pm/h fiir eine sauerstoffreiche

Schicht (ca. 207 0).

Zur Messung wurde der Sauerstoff-Peak bei 510 eV herangezogen. Um den
gemessenen PeakhShen bestimmte Prozentgehalte zuordnen zu kdnnen, wurden
Vergleichsproben mit bekannten Sauerstoffgehalten unter gleichen Be-
dingungen analysiert. Diese Vergleichsproben waren durch Zusammenschmel-
zen unterschiedlicher Mengen ZrO2 und Zirkon-Metallpulver im Lichtbogen
und anschliessendes Homogenisieren bei 1300°¢ hergestellt worden. Die
Proben waren anschliessend mit Hilfe der Vakuum-Heissextraktion auf ihren
Sauerstoffgehalt untersucht worden. Die AES-Analyse ergab einen linearen

Zusammenhang zwischen Peakhthe und. Sauerstoffgehalt (Abb.4235-33),

Die zu untersuchenden Zircaloy-Hiillrohre wurden aufgeschnitten, vorsich-

tig plattgedriickt und anschliessend zur AES-Profilanalyse eingesetzt.

Nachfolgend sind die Untersuchungsergebnisse aus drei verschiedenen Ver-
suchsreihen wiedergegeben, in denen jeweils eine Hiillrohrprobe ohne UO2

und je eine mit st8chiometrischem UO,-Pulver (0/U = 2,003), iiberstchio-

2
metrischem UOz—Pulver (0/U = 2,05) und einem st8chiometrischen U02—Pe1—
let (0/U = 2,005) eingesetzt war. Die Berstdriicke wurden bei den drei
Versuchsreihen derart variiert, dass die Bersttemperaturen bei etwa

900, 920 und oberhalb 1100°¢C lagen.

Die Abbildungen 4235-34a-c zeigen den Verlauf der Sauerstoffkonzentration
in den Randzonen, jeweils von einer Versuchsreihe in einem Diagramm zu-
sammengefasst. Ausserdem sind die jeweiligen Versuchsdaten und die iiber
den Gesamtquerschnitt der Hiillrohre bestimmten Sauerstoffgehalte ange-
geben. Die Abbildungen 4235-34a-c geben die Einzeldiagramme der Proben

wieder, wobei hier neben dem Verlauf der Sauerstoffkonzentration auch
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die des Kohlenstoffs und Stickstoffs eingetragen ist. Da bei mehreren
Proben {iberraschend hohe Sauerstoffgehalte (ca. .20%) in den Randzonen
vorliegen, die verwendeten Vergleichsproben jedoch nur max. 97 Sauerstoff
enthalten, wurde versucht, auch fiir den hohen Konzentrationsbereich Ver~
gleichsproben herzustellen und zu messen. Es wurden Zircaloy-Bleche an
Luft oxidiert und anschliessend mit dem Rasterelektronenmikroskop und

der R8ntgen—Feinstruktur die Oberflichenschicht untersucht. Die Probe K
zeigte auf schwarzem Untergrund auf der Oberfliche ab und zu helle Punk-
te, wdhrend die Oberflidche der Probe g-durchgehend eine hellere Oberfli-
chenschicht aufwies. Die rasterelektronenmikroskopische Untersuchung
zeigte, dass eine keramische Oberfldchenschicht vorliegt und die Réntgen-—
feinstruktur-Untersuchung konnte den Nachweis fiir das Vorliegen von Zr0,
(267% Sauerstoff) erbringen. Die AES-Analyse ergab fiir die Probe A einen
Sauerstoffgehalt von ca. 237 in der Oberflichenschicht und fiir Probe B

einen solchen von etwa 25,5%.

Die in der Abbildung 4235-34 dargestellten Ergebnisse zeigeﬁ einen deut-
lichen Zusammenhang zwischen der StSchiometrie bzw. der Form des einge~
setzten U0, und der Hbhe der Sauerstoff-Randzonenkonzentration. Nach Ein-

2
satz mit {iberst8chiometrischem UOZ—Pulver enthidlt die Randzone in allen
Fillen um die 20 Gew.-% Sauerstoff. Die Dicke dieser sauerstoffreichen
Schicht ist in den drei Versuchsreihen unterschiedlich, sie nimmt mit

steigender Bersttemperatur zu:

Bersttemperatur Dicke der sauerstoffhal-
(oc) tigen Schicht .in pm
891 ca. 4
928 " 5,5
1100 . " 16

Nach Einsatz mit st8chiometrischem U02—Pu1ver treten vergleichsweise ge-
ringe ErhShungen der Sauerstoffkonzentrationen im Zry-Hiillrohr auf, nur

in einem Fall lag diese in einem kurzen Bereich bei ca. 187Z. Nach Einsatz
mit stdchiometrischen UO,-Pellets sind im Vergleich mit dem ohne uo,, ein-
gesetzten Zircaloy-Hiillrohr in der Randzone keine signifikaten Unterschie-

de zu erkennen.

+ . L3 [ . [
) bei 650°C im reinen Sauerstoffstrom oxidierte Zry—4~-
~ Rohrproben; Probe A schwach, Probe B stark oxidiert.
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2. 902/Zry-Reaktionsexperimente unter PCM-Bedingungen

2,1 Versuchsdurchfiihrung

Im Rahmen dieser out-of-pile Untersuchungen werden die chemischen Wechsel-
wirkungen zwischen dem UO2 und Zry systematisch bei Temperaturen zwischen
1000 und 1500°C untersucht. Unter PCM-Bedingungen ist der Aussendruck
(Systemdruck) deutlich gr8sser als der Gasdruck im LWR-Brennstab,das Zry-
Hillmaterial kollabiert daher auf den Brennstoff (Ap = 80 bar). Die Gliih-
experimente wurden deshalb bei hohen U02/Zry—Kontaktdrﬁcken durchgefiihrt.
Die Versuchsdurchfiihrung wurde bereits im 2.PNS-Halbjahresbericht 1976 be-
schrieben /11/. 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 /13,14/. Ziel die-
ser Untersuchungen ist es, die U02/Zry=Reaktionskinetik sowie den Einfluss
der chemischen Wechselwirkungen auf die mechanischen Eigenschaften des

Zry-4 zu ermitteln.

2.2 Versuchsergebnisse
2.2.1 QOZ/Zry—Reaktionskinetik

Das wesentliche Ziel der U02/Zry—Reaktionsexperimente ist die quantitati-

ve, analytische Beschreibung der chemischen Wechselwirkungen. Es ist des-

halb erforderlich, das Wachstum der bei der Reaktion iwischen dem UO2

und Zry entstehenden Phasen in Abhidngigkeit von der Temperatur und Zeit zu

ermitteln. Insgesamt bilden sich drei verschiedene Phasenbereiche, die

ausgehend vom U0, zum chemisch unbeeinflussten Zry-Hiillmaterial wie folgt

zusammengesetzt sind:

a) eine sauerstoffstabilisierte a-Zr(0)-Phase, die an den Korngrenzen
noch geringe Mengen a-Uran enthidlt

b) eine (Uran, Zirkonium)-Legierung, die zum {iberwiegenden Teil aus
Uran besteht

c) eine zweite reine sauerstoffstabilisierte a~Zr(0)-Phase im Zircaloy-4.

In Tabelle 4235-6 und Abb.4235-36 sind die Versuchsergebnisse der U02/Zry—
Reaktionsexperimente wiedergegeben. Die Tiefender verschiedenen Reaktions-

zonen wurden unter dem Lichtmikroskop an mindestens vier Stellen ausge-
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Specimen No|Temperature Time |Depth of Reaction Layers[um]
[ecy [(min] ‘

‘ I I1 ITI

29 1000 10 7 11 52
28 1000 20 10 15 65
27 1000 1 30 12 | 20 81
26 1000 60 22 28 108
33 1100 10 16 21 88
32 1100 20 28 37 137
31 1100 30 32 43 138
30 1100 60 - 38 48 184
24 1200 6 19 26 105
25 1200 10 25 34 | 148
56 1200 20 34 50 207
57 1200 30 44 62 260
58 1200 60 70 | 90 360
42 1300 3 32 40 | 130
13 1300 6 48 70 178
11 1300 10 50 70 200
12 1300 20 84 104 345
10 1300 30 82 {120 360
43 1300 ‘ 60 (148) |(164) | (380)
39 1400 3 53 64 180
41 1400 6 70 90 200
40 1400 10 96 114 270

34 1400 - 20 152 175 -
38 1500 3 90 151 | 227

37 1500 6 118 160 -

36 1500 10 162 218 -

35. 1500 20 290 404 -

Tabelle 4235-6:

Tiefe der verschiedenen Reaktionszonen nach den
UO0y/Zry-Reaktionsglilhungen unter PCM-Bedingungen
(Zry/U02-Kontaktdruck ca. 80 bar) in Abhingig-
keit von der Temperatur und Zeit. In der Tabelle
ist die Dicke von drei verschiedenen Phasenbe-
reichen dargestellt, die wie folgt zusammenge-
setzt sind (s. Abb. 4235-36):

I: o-2r(0) mit. geringen Mengen a-Uran
II: o-Zr(0) + (U,Zr)~Legierung
III: o0-Zr(0) + (U,Zr)-Legierung + a-Zr(0)
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messen. Sowohl in der Tabelle 4235-6 als auch in der Abb.4235-36 sind

die entsprechenden Mittelwerte fiir die Tiefe der Phasenbereiche a)= I,

a) + b) = II sowie fiir die drei Phasen a), b) + C) = III zusammen angegeben.
Oberhalb 1400°C war die Bestimmung des Reaktionsumfanges der Phase c)
schwierig, da sich tangentiale Risse bildeten. Ausserdem war die Phasen-
grenze zwischen dem 0-Zr(0) und dem Zry z.T. sehr unregelmissig ausge-—
bildet, infolge a=Zr(0)-Einwachsungen im o'~Gefiige (umgewandeltes B—Ge-

fiige) des Zry. In die Arrhenius-Darstellung der U02/Zry—Reaktionsex—
perimente (Abb.4235-36) sind zum Vergleich extrapolierte Daten aus der
Literatur von #hnlichen Experimenten bei tieferen Temperaturen einge-

tragen. Die Werte von L.N.Grossmann und D.M.Rooney /13/ zeigen keine so

gute Ubereinstimmung mit den eigenen Versuchsergebnissen wie die von
M.W.Mallett et al. /16/ (Abb.4235-36), obwohl diese von Versuchen unter-

halb 1000°C auf den hier untersuchten Temperaturbereich 1000 - 1500°C
extrapoliert wurden. L.N.Grossmann hatte dagegen Versuche bis zu 1200°C
durchgefiihrt. Zum Vergleich ist auch die Dicke der Doppelschicht
[a—Zr(0)+Zr02] von reinen Zry-4 Oxidationsexperimenten in Dampf von
S.Leistikow und G.Schanz /2/ in die Arrhenius-Darstellung (Abb.4235-36)
eingetragen. Man erkennt, dass die Dicke der entstehenden Reaktionszo-

nen bei den U02/Zry-Reaktionsexperimenten sowie den Zry/Dampf-Oxidations-
versuchen etwa gleich gross ist. Bei beiden Versuchstypen ist die Diffu-
sion von Sauerstoff in das Zry der geschwindigkeitsbestimmende Schritt

der Reaktion, trotzdem ergeben die U02/Zry—Reaktionsexperimente scheinbar
grossere Sauerstoffeindringtiefen in das Zry als die reinen Oxidations-
experimente. Die Ursache fiir diese zunidchst iliberraschenden Versuchsergeb-
nisse ist in der Festlegung der urspriinglichen U02/Zry—Phasengrenze nach

den Reaktionsgliihungen zu suchen. Es war deshalb erforderlich, geeignete
Experimente mit Wolfram—Markern (Dréhte, Bleche) an der UOZ/Zry—Phasen—
grenze durchzufiihren, um die Diffusionsdaten (Tabelle 4235-6, Abb.4235-36)
korrigieren zu konnen. Die Ergebnisse der ersten Marker-Experimente
mit 40 pm starken W-Drihten bzw. 25 pm dicken W-Blechen bei 1200°C/60 min
ergeben, dass ein Teil des Zr unter gleichzeitiger Reaktion mit dem UO2
aus dem Hiillmaterial herausdiffundiert, und es bilden sich o0-Zr(0) (Pha-
se a) sowie eine (U,Zr)-Legierung (Phase b), ein Teil des Sauerstoffs
des uo, diffundiert in das Zry unter Bildung von reinem o-Zr(0) (Phase c)

(Abb.4235-37). Die urspriingliche U02/Zry—Phasengrenze liegt nach diesen

ersten Untersuchuﬁgen offenbar im Bereich der (U,Zr)-Legierung (Phase b).
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Das hat zur Folge, dass die vorliegenden Diffusionsdaten zu korrigieren
sind. Die derzeitigen Versuchsergebnisse der UOZ/Zry—reaktionskineti—
schen Untersuchungen (Abb.4235-36) geben daher konservative Ergebnisse

wieder.

2.2.2 Bestimmung der Konzentrationéprofile von U, Zr und O iiber die

QOZ/Zry—Reaktionszone

Um Auskunft iiber die Elementverteilung {iber die Reaktionszone zu erhalten,
wurden analytische Untersuchungen mit der Mikrosonde (MS) und mittels

der Auger-Elektronen-Spectroskopie (AES) durchgefiihrt. Die Versuchsergeb-
nisse sind in Abb.4235-38 und 4235~39 wiedergegeben. Man erkennt, dass

die AES-Analyse zu exakteren Ergebnissen filihrt als die Mikrosonde. Die
(U,Zr)-Legierung (Phase b) enthdlt nahezu keinen Sauerstoff (1 - 2 Gew.Z),
der max. Sauerstoffgehalt in der reinen oa-Zr(0)-Phase (Phase c) variiert
zwischen 4 und 6 Gew.Z, d.h. diese Phase ist aufgrund des hohen Sauer-
stoffgehaltes stark versprddet. Die starke Versprddung der Phase c) ist
u.a, auch der Grund dafiir, dass es zu einef ausgeprédgten Rissbildung

wdhrend der Abkiihlung der Versuchsproben kommt.

2.2.3 Einfluss von simulierten Spaltprodukten auf die UOZ/Zry—Reaktionen

Dem Brennstoff wurden die simulierten Spaltprodukte Cs, J (in Form von
CsJ) und Te entsprechend eines Abbrandes von 5 At 7 bzw. 10 At 7 zuge-
geben. Der Fiillgasdruck betrug bei 20°C 1 bar. Gegeniiber friiheren Unter-
suchungen unterscheiden sich diese Experimente dadurch, dass neben dem
CsJ noch freies, elementares Cs dem UO2 zugegeben wurde, um die entspre-
chende Cs-Spaltproduktkonzentrationen zu erreichen. Im Hinblick auf die
Phasenbildung hat sich praktisch kein wesentlicher Unterschied zwischen
den Proben die Spaltprodukte enthielten und den spaltproduktfreien
Rohrproben ergeben. Was den Reaktionsumfang anbelangt, so konnen noch
keine sicheren Aussagen gemacht werden. Uberraschend war jedoch die Beo-
bachtung, dass bei Temperaturen 21200°C und einem simulierten Abbrand von
10 At Z das Zry-Hiillmaterial nicht mehr auf den Brennstoff kollabierte.
Offenbar ist unter diesen Bedingungen der Probeninnendruck durch die ver-—

dampfenden Spaltprodukte so gross, dass es selbst bei einem Aussendruck
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von 80 bar (Argon) nicht mehr zum Kollahieren des Hiillrohres kommt, Teil~
weise war sogar eine geringe Hiillrohraufweitung festzustellen. Weitere

Versuche sowie theoretische Abschitzungen des Hiillrohrinnendruckes sind

geplant.
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Abb.4235-36: Arrhenius-Darstellung der chemischen Wechselwirkungen

zwischen dem U0y und Zry und Vergleich mit extrapo-
lierten Daten aus der Literatur /15,16/. Zur Bestimmung
der tatsdchlichen Eindringtiefe des Sauerstoffs in

das Zry muss die urspriingliche UOy/Zry-Phasengrenze
bekannt sin, um die dargestellten Werte zu korri-
gieren.

I: o~Zr(0)

II: o-2r(0) + (U,Zr)-Legierung
ITI: o-Zr(0) + (U,Zr)-Legierung + oa-Zr(0)
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Metallographische Versuchsergebnisse von Experimenten
zur Bestimmung der urspriinglichen UO2/Zry-Phasengren-—
ze nach den Reaktionsglithungen mit Hilfe von Wolfram-
Markern (Draht bzw. Blech) zwischen dem UOp und Zry.
Versuchsbedingungen:

T = 1200°C, t = 60 min, Ap = 80 bar.

Das Zr diffundiert unter gleichzeitiger Reaktion mit
dem U092 in den Brennstoff. Nach Lage der W-Marker
liegt die urspriingliche Phasengrenze im Bereich der
o-Uran-Phase, die noch geringe Mengen Zr enthidlt.
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Abb.4235-39: Zuordnung von Mikrosonden—-Konzentrationsprotilen
von U, Zr und 0 zu den einzelnen Phasen nach der
U0y /Zry-Reaktionsgliihung bei 1300°C/10 min
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4235,4 Berstversuche an Zircaloy-Hiillrohren unter kombinierter

mechanisch-chemischer Beanspruchung

( L. Schmidt, H. Lehning, K. Miiller, IMF III
S. Leistikow, D. Jennert, IMF II )

1, Vorliufiges Testprogramm

Die Experimente dienen dem Zweck der Priifung des Dehnungs— und Berstver-—
haltens von indirekt beheizten, brennstoffgefiillten Zircaloy-Hiillrohren
( Brennstabsimulatoren ) in Wasserdampf unter den Druck- und Temperaturbe-
dingungen der 2, Aufheizphase eines DWR-Kiihlmittelverluststdrfalles sowie

den damit verbundenen oxidativen Einwirkungen von Brennstoff und Kiihlmittel.

Das Testprogramm sieht nunmehr zwei Varianten vor:

I, HeiBRstab
Temperaturrampe bis ca, 1.000°C mit anschlieBender schneller Abkiihlphase

bei abgeschalteter elektrischer Leistung und erhBhtem Dampfdurchsatz.,

Druck im Brennstabsimulator konstant bzw. als Zeitfunktion.

II. Normalstab
Temperatur auf ca. 700°C konstant bei einer Stableistung von ca. 15 W/cm

und erh8htem Dampfdurchsatz.

Druck im Brennstabsimulator konstant.

Der zweite Bedarfsfall hat sich erst in neuerer Zeit auf Grund von Versuchs-
ergebnissen ergeben, die zeigen, daB bei axial und azimutal gleichmiRiger Tem~
peraturverteilung der einsetzende Kriechverformungsvorgang nicht zur Aus-
bildung lokaler Beulenssondern zu einer rotationssymetrischen Aufweitung

iiber die gesamte Probenlidnge fiihren kann.Von der hier-&@ngewandten Simulation der
wahren Temperaturverteilung auf der Hiille eines Brennstabes durch indirekte
Beheizung wird begriindetermafen erwartet, daB sie andere, drtlich begrenzte

Dehnungs- und Schadensformen verursacht,
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Es ist notwendig, der Testphase II zunichst eine Vorversuchsphase zur ex-

akten meRtechnischen Erfassung der Versuchsrandbedihgungen vorzuschalten:

Bei niedriger Stableistung, beheiztem Dampffiihrungsrohr und geringem
Dampfdurchsatz ( HeiRdampf ) wird eine iiber den Umfang der Zircaloy-
Hille konstante Temperatur von ca. 700°C eingestellt,

Die Hiille wird mit einem konstanten Innendruck beaufschlagt.

2, Versuchseinrichtung

Die im vorangegangenen Halbjahresbericht kurz dargestellte Versuchsein-
richtung wurde teilweise schon fiir die II., Testphase modifiziert, Der prin-
zipielle Aufbau bleibt unverindert, hingegen miissen einzelne Anlagenteile
wie Dampferzeuger und Kondensator entsprechend gr8Ber ausgelegt werden, Die
Neukonstruktion des Kondensators erfordert aus Sicherheitsgriinden ein ge-
schlossenes Kiihlsystem, das auf Urankontamination aus den Brennstabsimula-
toren i{iberwacht werden kann. Es ist vorgesehen,einen vorhandenen Kiihlkreis
‘einzusetzen, der bei 4 m3/h Durchsatz eine Wirmemenge von 15 kW abfiihrt.
Fiir die I. Testphase bleibt die Teststrecke in ihrer bisherigen Ausfiihrung

mit pyrometrischer Temperaturmessung bestehen,

Die Teststrecke mit dem Brennstabsimulator muB fiir die II., Testphase umge-
staltet werden, da die zu erwartende unterschiedliche azimutale Temperatur-
verteilung mit der jetzigen pyrometrischen MeBanordnung nicht erfaBbar ist.
Hierzu miissen noch grundsitzliche Uberlegungen angestellt werden, weil auch
die Temperaturmessung mit auBen auf der Hiille aufgebrachten Thermoelementen
problematisch ist und grdRere MeBfehler nicht ausschlieBt. Bei der
L8sung dieses Problemes soll auf Erfahrungen und Ergebnisse zuriickgegriffen

werden, die im Rahmen des PNS-Vorhabens 4238 anfallen.

3. Vorversuche zur Temperaturmessung

Die Teststrecke ist mit drei iibereinander angeordneten Spektralpyrometern
ausgeriistet, Der MeBbereich liegt zwischen zunichst 555 und 1.012°C und kann
ohne grdBere Eingriffe auf 670 bis 1.290°C umgestellt werden. Die Pyrometer
haben einen oszillierenden MeBstrahl ( MeBfolge 162 Hz ) und einen Maximal-
wertspeicher, Dadurch wird beim Aufbeulvorgang, bei dem die Oxidschicht

aufreift und sehr kurzzeitig helle Stellen an der Oberfliche frei werden,
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mit groBer Wahrscheinlichkeit eine fehlerfreie Messung ermdglicht, Dieses
MeBverfahren setzt eine genaue Kenntnis der Emissionszahl unter Beriick-
sichtigung des Absorptionsvermdgens des HeiBdampfes und der Quarzglasfenster
in der gewdhlten Ordnung voraus, In einer der Teststreckengeometrie nachge-
bildeten Versuchs-Anordnung, Abb, 4235-40, wurde an einem Testpriifling, Abb,
4235-41, durch Vergleichsmessungen mit geeichten Thermoelementen die Emis-
sionszahl im Bereich von 500 bis 800°C bestimmt. In weiteren Versuchen

sollen h8here Temperaturen eingestellt werden, Es hat sich gezeigt, daB un-
mittelbar vor jedem Versuch die metallisch blanke Staboberfliche bei min-
destens 550°C in einer HeiBRdampfumgebung voroxidiert werden muB. Im Diagramm,
Abb, 4235-42,ist der zeitliche Verlauf der Oberflichenschwirzung durch Oxid-
bildung dargestellt, Die ermittelte Emissionszahl von 75 7 #dndert sich iiber
die vorgesehene Versuchszeit im Minutenbereich nicht mehr. Anderungen der
Emissionszahl von X 5 % ergeben z.B. bei einer Oberflichentemperatur von
800°C eine Abweichung, die innerhalb der MeBgenauigkeit einer {iblichen Thermo-

elementanordnung liegt,

4, Aktueller Stand des Vorhabens

- Die Konstruktion der Teststrecke ist abgeschlossen und die Fertigung in

die Wege geleitet,

- Fiir die Dampfversorgungsanlage konnte die Konstruktion des Damferzeugers
abgeschlossen und zur Fertigung gegeben werden. Uberhitzer, Kiihler und

Kondensator wurden spezifiziert.

- Die erforderlichen elektrischen Versorgungs—, Regel- und MeBeinrichtungen

wurden in Auftrag gegeben.

-~ Die Erweiterung der Speicherkapazitit der Datenerfassungsanlage ist weit-

gehend abgeschlossen.

-~ Zur pyrometrischen Temperaturmessung wurde eine spezielle Testanordnung
aufgebaut und weitere Vorversuche durchgefiihrt, In dieser Anordnung sollen

auch die elektrischen Innenheizer erprobt werden.

- Fiir die Brennstabsimulatoren konnte das Hiill- und Stopfenmaterial sowie
Aluminiumoxidpellets beschafft werden, Die Uranpellets wurden spezifi-
ziert und werden fiir ca. 40 Brennstabsimulatoren aus Bestdnden des PNS-

Vorhabens 4238 zur Verfligung gestellt,
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4236 Untersuchungen zum Brennstabverhalten .in der Blowdown-

Phase eines Kithlmittelverluststdrfalls
Out-of-pile Experimente mit elektrisch beheizten Einzelst#ben

(G. Class, D. Fompe, IRE; K, Hain, F. Briiderle, N, Paroth,
T. Vollmer, K. Wagner, RBT)

Mit Beginn des zweiten Halbjahres erfolgte die Aufnahme des Experimentier-—
betriebes mit der Versuchsanlage COSIMA. Obwohl noch weitere Schwierig-
keiten mit der elektronischen MeBwerterfassung und dem Interface fiir den
rechnergesteuerten Blowdown~Ablauf zu i{iberwinden wafen (und z.T. noch be-
stehen), wurde eine erste Serie von 12 rechnergesteuerten Blowdown-Ver-
suchen durchgefiihrt. .

Zugleich wurde ein Ventilsteuerprogramm fiir die Simulation
eines 2F-Bruches im kalten Strang zwischen Pumpe und Reaktordruckbehdl-
ter nach Vorausberechnung und anschliefender iterativer Verbesserung an-

hand der Versuchsergebnisse erstellt,

Auch die Entwicklung der SondermeBverfahren zur pyrometrischen Messung
der Hiillrohrtemperatur widhrend der Transienten und insbesondere das True-
Mass-Flow-Meter (IMFM) zur direkten Messung des transienten Zweiphasen-—
massenstromes in den Ausstrdmleitungen konnten bis zur Einsatzreife unter
Blowdown-Bedingungen gefiihrt werden. Fiir das TMFM bestitigte sich die aus
den kalten Luft-Wasser-Vorversuchen abgeleitete Erwartung einer MeRge-
nauigkeit von etwa + 5 7 fiir den Momentanwert (bezogen auf den Skalen-
endwert) und einer Reproduzierbarkeit des integralen Ausflusses von etwa
+ 3 7. Die Beeinflussung des TMFM-Nullpunktes wiZhrend der Blowdown-Tran-
siente durch die Temperatur- und Druckabhingigkeit des MeRsystems ist

von der gleichen GrdBenordnung wie die MeBgenauigkeit.

Soweit es die aufgezeichneten MeRdaten erlaubten, erfolgte mit dem fer-—
tiggestellten Rechenprogramm COSIMA-A eine Auswertung der ersten Ver-

.suche.

In den Experimenten erwies sich sowohl die Gesamtanlage wie auch der
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Simulationsbrennstab auf der Basis A1203—Pe11ets als voll funktions-
tlichtig. Stableistungen von iber 700 W/cm konnten ohne Schwierigkeiten
beherrscht werden. Die MeBergebnisse zeigen, daR mit dem gew3hlten An-—
lagen— und Steuerungskonzept die Einstellung von vorgew#hlten reaktor-
typischen Versuchsbedingungen in der Teststrecke mSglich ist. Die ge-
messenen Druck- und Hiillrohrtemperaturtransienten sind reproduzierbar
und konnten in befriedigendendem MaBe den vorgegebenen Referenzver-
ldufen angeglichen werden, wie aus den Abb. 4236-1 und -2 zu ersehen
ist, Die Abb. 4236-3 zeigt einen charakteristischen MeBwertverlauf des
TMFM am Unterplenum. Das zugehdrige Ventilsteuerprogramm, Abb., 4236-4,
148t die Reaktion des Leckmassenstromes auf Anderungen der Ventilstel-

lung deutlich erkennen.

Hinsichtlich der Nachrechnung der in der Teststrecke auftretenden Massen-
stromverliufe ist das Auswerterechenprogramm noch nicht fertiggestellt,
Diese Nachrechnung soll zur weiteren Uberpriifung der Ubereinstimmung der
Bedingungen in der Teststrecke mit den vorgegebenen Referenzverliufen
dienen, Es zeigte sich, daR beim Vorliegen ﬁoher Dampfgehalte in den
Ausstrdm-Nodes die Rechnung sehr empfindlich auf Anderungen der Leck-
massenstrdme in der Gr8Benordnung der TMFM-MeBRfehler reagiert. Liegt

der MeRwert bei hohem Dampfgehalt ein wenig zu hoch, dann wird wegen
der geringen Dichte des ausstrdmenden Mediums ein merklich zu groBer
Volumenstrom aus der Apparatur entnommen, wodurch der Druck in der
Rechnung relativ schnell abfillt, Die theoretischen Arbeiten werden
sich daher zunichst verstdrkt auf die Versuchsnachrechnung konzen-

trieren.

Nachdem Zu erwarten ist, daB in Kiirze
die Versuchsnachrechnungen befriedigend behefrscht werden, kann der
Versuchsbetrieb mit Brennstabsimulatoren mit Innendruck in naher Zu-
kunft aufgenommen werden. Diese Versuche dienen der Verifikation von
SSYST, womit erstmals COSIMA das eigentliche Versuchsziel erreicht
haben wird. Daneben sind Versuche mit dem Brennstab zur Messung der
Wirmeiibergangskoeffizienten am Brennstabsimulator durchzufiihren und es
ist die Entwicklung des Simulationsbrennstabes auf der Basis von Th02—
Ringpellets weiterzutreiben. In das noch zu prdzisierende Versuchspro-
gramm sollen u.U, auch PBF-bezogene (Power burst facility) Versuche

aufgenommen werden.
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4237 Untersuchungen zum Brennstabverhalten in der 2. Auf-
heizphase eines Kilhlmittelverluststtrfalles,
In-pile~-Versuche mit Einzelstdben im DK-Loop des FR2.
Nuklearversuche und Referenzversuche.

(B. Répple, K. Baumg&drtner, A. Griinhagen, G. Harbauer,
M. Hespeler, H, Junker, E. Karb, W. Knappschneider,

W. Legner, W. Leiling, H. Lukitsch, M. Priifmann,

K. Wagner, IT)

1. Referenzversuche

Mit Ricksicht auf die Prioritdt der Nuklearstabversuche, vor
allem wegen der umfangreichen Vorbereitungen fiir die Versuche
mit vorbestrahlten Stdben, wurden die Versuche mit elektrisch

beheizten Stidben auf eine BSS~Versuchsreihe beschridnkt zur

- weiteren Absicherung der Temperaturkorrekturwerte und der

Einengung der Bandbreite

- Ermittlung des azimutalen Temperaturprofils des Hillrohres

in der vorliegenden Versuchsanordnung

- Erprobung einer flir die Montage vorbestrahlter Priiflinge

entwickelten Dampfmischer-Konstruktion

- Erprobung einer beulfdhigen BSS-Version.

Der Korrekturwert von 75 K bei einer Stableistung von 50 W/cm
hat sich bestdtigt, die maximalen Abwéichungen von diesem Wert
lagen bei < 15 K gegenilber den friiheren Angaben von + 35 K.
Korrekturwerte bei anderen Stableistungen konnten wegen‘eines

Defektes an der Stabhiille des BSS 07 nicht gewonnen werden.

Am Umfang des Stabes wurden an gleicher axialer Position 3 TE
in die Wand eingebettet. Die damit am nicht deformierten Simu-
lator-Stab ermittelten Unterschiede der Wandtemperatur lagen

bei allen Leistungsstufen unter 10 K.
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Die neue Mischerkonstruktion zeigte im Betrieb keine Nachteile
im Vergleich zu der fritheren Ausfilhrung. Die neue Priiflings-
konstruktion hat sich ebenfalls bewdhrt und kann mit gerihgen

Abinderungen filir die Referenzstibe verwendet werden.

2. Nuklearversuche

Das vorgesehene Programm der Versuche mit frischen Nuklear=-
stdben war im 1. Halbjahr 1977 mit 3 Versuchen beendet worden,
die mit DampfbypaB gefahren wurden. Die Auswirkungen des BypaB-
Betriebes auf die Oxidation k&nnen erst bei den Nachunter-
suchungen festgestellt werden. Die flir die Oxidation geforderte
Menge von < 0,02 kg Dampf pro Stunde lieB sich technisch nicht
realisieren. Der tatsdchliche Durchsatz betrug ca. 0,3 - 0,5
kg/h. Der Kiihleffekt dieser Dampfmenge ist nicht vernach-

ldssigbar:

Im BypaB-Betrieb ergibt sich wdhrend der ersten 10 big 20
Sekunden der Transientenlaufzeit eine wesentliche Verringe-

rung der Aufheizgradienten (S. Abb. 4237.1).

Die weiteren Versuche wurden daraufhin wieder ohne DampfbypaB

gefahren.

Die Vorbereitung‘der'VerSQChé mit vorbestrahlten Priiflingen und
die Durchfiihrung der ersten Versuchsserie hatte im 2. Halbjahr
1977 zentrale Bedeutung.

Da vorbestrahlte Prﬁflinge‘nur in HeiBen Zellen gehandhabt
werden k&nnen, muBten fiir deren fernbediente Montage und In-
strumentierung schwierige technische Probleme bewdltigt werden.
Besonders die Ankopplung des Priiflings an den Probentridger und
an die DruckmeBeinrichtung, das kontrollierte AnschweiBen der
TE auf der Stabhiille sowie Kontrollmessungen und Dichtheits-
priifungen erforderten eigene, neu entwickelte Vorrichtungen
und Werkzeuge, deren Eignung in umfangreichen Tests vor Mon-
tagebeginn nachzuweisen war.
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Mit Hilfe dieser Einrichtung wurden finf Priiflingseinsédtze der
Abbrandstufe 20.000 MWd/tU montiert und instrumentiert. An-
schlieBend wurde das In-pile-Versuchsprogramm mit diesen St&ben
wie geplant durchgefilhrt und alle Stdbe nach dem Versuch
neutronen-radiografiert.

Im Unterschied zu den Versuchen mit frischen Brennstdben zeigte
sich bei allen vorbestrahlten Btdben stark fragmentierter
Brennstoff, der dort seine Pelletstruktur verliert und zu
K6rnern zerfdllt, wo im Verlauf der Transiente die ihn stiit-
zende Zry-Hiille aufbeult. Die HOhe der Brennstoffsiule ver-
ringert sich dabei je nach AusmaB der Aufbeulung: Die relativ
groBe und lange Beule bei Versuch F.1 (Abb. 4237-2) fiihrte zu
einer Verringerung um ~ 8 cm, die kleineren und auch kiirzeren
Beulen bei den Versuchen F.2 - F.5 nur zu rd. 2 cm Verkiirzung
(Abb. 4237-4).

Die Bersttemperaturen und -drilicke, wie auch die zeitlichen
Verlidufe von Hiilltemperatur und Innendruck, ergaben keine
Abweichungen gegeniiber den Versuchen mit frischen Nuklear-
priflingen (siehe Abb. 4237-3 und Tab. 4237-2).

3. Vorbestrahlung

Die Vorbestrahlung weiterer Stdbe im FR2 (zwei Einsédtze mit
je sechs Stdben flir Zielabbrand 35.000 MWd/tU) verlief ohne
Stérungen. Einer dieser Einsdtze hat inzwischen sein Abbrand-
ziel erreicht und wurde zum Jahresende ausgebaut.

4. Nachbestrahlungsuntersuchungen (NBU)

Die NBU in den HeiBen Zellen (HZ) wurden nach einer betriebs~-
bedingten Unterbrechung fortgefiihrt. Von den in die HeiBen Zellen
eingeschleusten 14 St&dben wurden bisher 8 Stiick zerstdrungsfrei
untersucht und - soweit vorgesehen - zur Anfertigung von Schliff-
proben zerschnitten sowie metallographisch aufbereitet. Einige
Werte aus der Nachvermessung sind in Tab. 4237-1 aufgefiihrt.
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5. Theoretische Arbeiten

Die Ubereinstimmung von Nachrechnungen (IKE) der Hiilltempe-
raturtransienten der BSS O5-Reihe mit den Versuchsdaten konnte
durch ver&nderte Modellannahmen fiir den Wdrmedurchgang in den

Ringspalten verbessert werden.

Mit der Annahme einer Wdrmedurchgangszahl von 0,5 statt 1,0
Watt/cm? K widhrend des Stationdrbetriebs ergibt sich durch

die erh8hte Wadrmespeicherung im Stab auch eine gr&Bere Tempe-
raturspanne zwischen Heizer und Hiille, die durch Abbau ge-
speicherter Wdrme wdhrend der ersten Sekunden der Transiente
zu einem steileren Temperaturanstieg fiihrt. Eine Verringerung
des Widrmedurchgangswiderstandes, die sich im Verlauf der
Transiente durch unterschiedliche thermische Dehnungen ein-
stellt, wird nach 8 Sekunden Transientenlaufzeit durch sprung-
weise Erh8hung des k-Wertes auf 1,0 Watt/cm? K simuliert.

Der mit diesen Werten berechnete zeitliche Verlauf der Hiill~
temperatur ergibt auch in den ersten 20 Sekunden der Tran-
siente eine akzeptable Anndherung an die gemessenen Daten.

Eine ausfilhrliche Beschreibung enthdlt [1].

Zur Verwendung bei den Wdrmeleitrechnungen an Brennst&dben und
Simulatoren wurden interessierende Stoffwerte zusammenge-
tragen und in [2] numerisch, grafisch sowie als Funktion dar-
gestellt.

Uber die In-pile-Versuche und ihre Ergebnisse wurde auf dem
PNS-Jahreskolloquium 1977 [3] und im Mai 1977 auf der inter-
nationalen Konferenz iiber Kernenergie und Brennstoffkreis-

lauf in Salzburg [4] vorgetragen.
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Priifling| Stablangung| UKB - UKRiB| RiBlinge| max. Rifbreite| (AU/U, ) max.
Nr. mm . mm mm mm
Al 5,53 30 19 1,3 0,64
AL2 | 467 - - - ~
A2.1 09 - | 220 35 9,0 0,43
A22 | -008 120 50 55 0,56
A2.3 745 135 19 45 0,35
Bl 313 270 41 95 025
B1.2 4,46 332 1 18 0,25
B1.3 |nichtermitt. | 262 36 85 033
Mefwerte aus zerstorungsfreier NBU Tab. 4237-1
grd/sec
1 ohne Bypal
16
8-- \
mit Bypal
L
-+ NTH= 40 W/cm
[ | o RB/IT-1977
PNS 4237
} + + t — }
10 20 sec 30

Temperaturgradient iiber der Zeit Abb. 4237-1
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spez. Stableistung (W/cm) | Form- Berstdaten Dauer Auf- |[Ldnge der
Ve | ibng | Tmnep R |aug empecfwen | PR (wmpruek|zemn- 1355500 |Skule:aus n-
stieg bei %Eﬁﬁﬁ | Radiografie
Mwd/t 650°C Pr M bar °c s [cm]
A 1.1 - 53,55 - 16,0-31,0 | 21,03 1,406 10,08|49,86|810 150,2 -
A 1.2 - 53,72 42,45139,5-41,0 | 63,17 1,055 7,7 - - 63,5 -
A 2.1 - 98,97 53,96(60,0-68,6 | 46,37 1,012 12,0 {87,98 820 41,8 -
A.2.2 - 73,47 40,59143,0-45,5 | 41,34 1,031 6,3 |58,36|860 64,6 -
A 2.3 - 26,42 42,82|36,6-45,5 | 34,94 1,017 8,3 |24,70(1015 52,7 -
B 1.1 - 58,06 40,11(46,0-59,2 | 42,84 1,010 |10,8 |[52,37|900 62,0 -
B 1.2 - 55,35 39,07{31,0-34,5 |23,47 1,011 5,3 }45,20|915 93,5 -
B 1.3 - 70,13 39,30(40,5-47,0 [ 35,44 1,010 8,0 |61,21|845 62,5 -
B 1.4 - - 41,74(33,5-37,5 | 25,72 1,023 8,0 - - 62,0 -
B 1.5 - 57,10 41,39({30,7-34,5 | 22,36 1,013 6,8 |44,67|910 115,1 -
B 1.6 - 88,51 40,75{29,0-31,5 |25,86 1,011 5,8 [79,58!825 98,0 -
B 3.1 - 89,73 39,70{34,5-36,8 |30,14 1,008 6,8 |79,321825 78,0 -
B 3.2 - 59,63 40,59(40,0-43,0 | 37,94 1,009 7,5 {50,101915 81,0 -
F1 20000 | 70,92 41,17{34,7-44,3 | 31,86 1,029 15,5 |56,48]830 83,5 41,5
F2 20000 | 60,95 40,42(29,4-33,3 |27,63 1,017 10,7 {53,42(893 %0,5 48,0
F3 20000 145,63 35,98136,4-38,8 |30,15 1,021 12,1 |42,40|932 70,0 47,5
F4 20000 (83,00 40,95(38,2-40,2 32,78 1,009 16,0 |72,41]835 71,2 46,8
F5 [20000 |70,75 |36,30(35,8-38,2 [29,74 1,020 120 60,42 |880 83,5 -

- 6LlE -
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4238 TUntersuchungen zum Brennstabverhalten in der Niederdruckphase eines
hypotetischen Kiihlmittelverluststdrfalles und zur Wechselwirkung
zwischen aufblihenden Zirkaloy—-Hiillrohren und einsetzender Kernnot-
kiihlung (REBEKA - Programm+))

(K. Wiehr, F. Erbacher, U, Harten, W. Just, H.J. Neitzel, P. Schidffner,
He, Schmidt, IRB)

1. Zielsetzung des Vorhabens ist die Erarbeitung experimenteller Informa-
tionen iiber den Aufblihvorgang von Zirkaloyhiillen wdhrend der Nieder=—
druckphase eines Kiihlmittelverluststdrfalles. Einzelstab— und Biindel -
experimente liefern MeBwerte zur Uberpriifung und Weiterentwicklung von
Rechenprogrammansdtzen des Codesystems SSYST zur Beschreibung des Brenn-—

stabverhaltens.

Im Berichtszeitraum lagen die Schwerpunkte auf der Durchfiihrung folgender

Arbeiten:

- Versuche an verkiirzten Brennstabsimulatoren
. unter simulierten Temperaturtransienten fiir Normal— bis HeiRst#be
. bei Variation der isothermen Starttemperatur zur Verdeutlichung des
Einflusses der azimutalen Temperaturdifferenz auf die Berstumfangs-

dehnung

- Vorversuche zum Blindelexperiment mit Fluten
. zur Bestimmung der Aufheizraten |
. zur Isothermie der Teststrecke
. zur Festlegung der Flutwassersteiggeschwindigkeit

. zur Bestimmung des Flutzeitbeginns bei 760°C Hillentemperatur

- Erstes Biindelexperiment mit 25 Brennstabsimulatoren voller Linge und

axialem Leistungsprofil sowie Fluten.

- Versuchsauswertung

+) REBEKA = reaktortypisches Blindel-Experiment Karlsruhe

bzw.,  reactor typical bundle experiment Karlstuhe
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1. Untersuchungen mit verkiirzten Brennstabsimulatoren

1.1  Versuchsdurchfiihrung

Die Versuche wurden mit einem verkiirzten Brennstabsimulator von 325 mm Linge
durchgefiihrt, Sie orientierten sich an Temperaturtransienten, wie sie fiir
einen Kiihlmittelverluststdrfall mit 2F-Bruch im kalten Strang errechnet
wurden, und zwar flir den Bereich zwischen Normal- und HeiBstab. Die erwar-

teten Temperaturverldufe wurden {iber eine Leistungssteuerung simuliert.

Den schematischen Aufbau des Priifstandes zeigt Abb. 4238-1., Die Abb. 4238-2
zeigt einen Versuchsverlauf fiir eine isotherme Starttemperatur von 300°c.
Geplottet sind 4 azimutale Hillrohrtemperaturen, der Immendruck und der da-

zugehdrige Spannungs— und Stromverlauf.

Die Mehrzahl der Versuche hatte eine isotherme Starttemperatur von 600°C.
Typisch fiir diese Versuchsserie ist das Aufheizen des Brennstabsimulators
auf etwa 620°C, das Abstellen der Leistung uund das Abwarten, bis bei etwa
600°C ein Ausgleich azimutaler Temperaturunterschiede auf der Hiille statt-
gefunden hat. Das Daﬁpffﬁhrungsrohr selbst ist nicht beheizt., Die abwirts-
gerichtete Dampfstrdmung hat eine Eintrittstemperatur von 150°C und eine
Geschwindigkeit von 0,6 m/s. Von diesem Zustand aus wird der Stab mit

einem Innendruck von 70 bar beaufschlagt und mit etwa 10 K/s aufgeheizt.
Mit Erreichen einer bestimmten Temperatur, z. B, 760°C, wird die Leistung
auf einen niedrigeren Wert heruntergeschaltet. Dampfkiihlung und Strahlungs-
verluste an das kdltere Dampfrohr entsprechen etwa der Wirmesenke in der
Flutphase. Die anstehende reduzierte Leistung, die Grofe der Wdrmesenke und
das sich daraus einstellende Temperaturplateau entsprechen etwa jeweils den

Verhdltnissen des zu simulierenden Brennstabes.

1.2 Ergebnisse

Die Temperaturverliufe in Abb. 4238-2 zeigen, daf bei vélligem Ausgleich
aller Temperaturunterschiede auf dem Hiillrohr bei etwa 300°C sich unter den
angegebenen Leistungs-Kiihlungs-Bedingungen wieder azimutale Temperatur-—
differenzen ausbilden kinnen. Selbst bei einer isothermen Starttemperatur

von 600°C ist dies noch der Fall.
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Ausgangsexzentrizititen in der Lage der Pelletsidule zur Zirkaloyhiille, d. h.
unterschiedlich grofe Spalte auf dem Umfang zwischen Pellets und Zirkaloy-
hiille, fiihren bei Aufheizung des Hiillrohres von innen und #uflerer Wirmesenke
zur Ausbildung von azimutalen Temperaturunterschieden auf der Hiille. Mit be-
ginnender plastischer Verformung wird dadurch eine Verbiegung des Hiillrohres
verursacht, Da die wirmere Seite des Hiillrohres an der Pelletsiule weiterhin
anliegt, die gegeniiberliegende kiltere Seite jedoch deutlich abhebt, fiihrt
dies zu einer VergridBerung der azimutalen Temperaturunterschiede auf der
Hiille, Je grdBer die sich ausbildende Temperaturdifferenz bis zum Berstzeit-
punkt werden kann, umso kleiner wird die entstehende Berstumfangsdehnung, da
die Wandstdrkenabnahme dann auf den heifen Teil des Hiillrohrumfangs lokal

begrenzt bleibt,

Abb, 4238-3 ist eine vereinfachte stilisierte Darstellung der Versuche. Die
Temperaturplateaus von 670 und 700°C liegen bereits oberhalb derjenigen, wie
sie filir Normalstibe erwartet werden. Selbst nach 10 Minuten Haltezeit sind
diese Hiillrohre nicht geborsten., — Mit zunehmender HBhe der Temperaturplateaus
werden die Zeiten auf diesen Niveaus immer kiirzer und wie Abb. 4238-4 zeigt,
nehmen die Berstumfangsdehnungen zu., Die abwirts gerichtete Dampfstrdmung
verschiebt das Dehnungsmaximum und die Berststellen aus der Stabmitte gegen

das untere Stabende bzw. den tiefer sitzenden Abstandshalter.

Umnfangsdehnungen gréBer als 33 7, was ein gegenseitiges Beriihren benachbarter,
aufblihender St#be bedeuten wiirde, sind aut eine relativ kurze Linge um die
Berststelle begrenzt. GroRe axial ausgedehnte Hiillrohrverformungen wurden in

keinem Fall beobachtet.

Abb. 4238-5 zeigt die Zusammenhinge zwischen der Versuchszeit, wihrend der
sich Temperaturunterschiede auf dem Umfang ausbilden kdnnen, der azimutalen
Temperaturdifferenz und der Berstumfangsdehnung. Die Versuchsfiihrung der drei
dargestellten Experimente war derart angelegt, daB sich unterschiedlich groRe
azimutale Temperaturunterschiede ausbilden kdnnen. Versuch 60 startet ab 300°C
isotherm in die Rampe und ab 760°C stehen erzeugte Wirme und HuBere Kiihlung

im Gleichgewicht. 92 Sekunden stehen bis zum Bersten zur Verfiligung, um azimu-
tale Temperaturunterschiede ausbilden zu kinnen. — Bei Versuch 61 ist diese
Zeit deutlich kiirzer, nur 57 s, da der Rampenstart .bei 600°C isotherm er-

folgt und das Bersten in einem Temperaturplateau von 785° geschieht, -
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Versuch 63 ist ein reiner Rampenversuch, bei dem jedoch das Dampffiihrungs—
rohr mit der gleichen Temperaturrampe beaufschlagt wird. Durch diese Prozef-
fihrung wird die Moglichkeit, daB sich auf der Zirkaloyhiille azimutale Tempe-—
raturunterschiede ausbilden k®nnen, weitgehend unterbunden, - Derartige adia-
bate Randbedingungen treten in keiner Phase eines Kiihlmittelverluststdrfalles
auf, sie stellen jedoch fiir das Verstdndnis des Verformungsverhalters der

Zirkaloyhiillrohre eine aufschlufreiche Versuchsfiihrung dar.

Die bei diesen Versuchsfiihrungen entstandenen azimutalen Temperaturdifferenzen
zum Berstzeitpunkt betragen 64, 18 und 3 K. Dazu gehSren Berstumfangsdehnungen
von 39, 67 und 83 7. Dies bedeutet: GroRe azimutale Temperaturdifferenzen
geben kleine Berstumfangsdehungen, kleine azimutale Temperaturdifferenzen

groBe Umfangsdehnungen,

Abb. 4238-6 zeigt Schnittbilder der Hiillrohre aus diesen drei Versuchen, im
oberen Teil an der Berststelle, darunter einen Schnitt 10 mm oberhalb der
Berstebene. Das Hiillrohr mit den groBen Temperaturunterschieden auf dem Um-
fang (Versuch 60) zeigt im Bereich der Berstmantellinie die gr&Bfte Hiillrohr-
wandstdrkenabnahme. Hier herrschten der enge Spalt, die hdhere Temperatur
und demzufolge auch die grdfte Verformung. Die gegeniiberliegende, kdltere
Seite zeigt praktisch noch die Ausgangswandstirke. Die Umfangsdehnung ent-—
steht also iiberwiegend durch eine 8rtlich auf einen Teil des Gesamtumfangs
begrenzte Wandstdrkenverschwdchung. Das Hiillrohr aus Versuch 61, das widhrend
des Versuchs die geringeren azimutalen Temperaturdifferenzen aufweist, zeigt
bereits eine gleichmidfigere Abnahme der Hiillrohrwandstdrke iliber den Umfang
und birst bei einer Umfangsdehnung von 67 7. Im Fall des Versuchs 63 mit
einer ganz geringen azimutalen Temperaturdifferenz findet die Wandstdrkenab-
nahme noch gleichmdfiger auf dem ganzen Umfang statt, und bis zum Bersten

werden hier 83 7 Umfangsdehnung erreicht.

Eine gleichmdfige Wandstidrkenverschwdchung auf dem Umfang liegt auch bei
direkt beheizten Hiillrohrexperimenten vor. Die Versuchsfiihrung des direkten
Beheizens verhindert die Ausbildung azimutaler Temperaturdifferenzen und

flihrt daher zwangsldufig zu den bekannten grofen Berstumfangsdehnungen.

In Abb. 4238-7 sind nun sidmtliche Hiillrohrberstexperimente eingetragen, bei

denen die azimutale Temperaturverteilung gemessen wurde. Aufgetragen ist
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die Berstumfangsdehnung iiber der azimutalen Temperaturdifferenz, Die Tendenz
ist deutlich zu erkennen: Kleine Temperaturdifferenzen auf dem Umfang geben
groBe Berstumfangsdehungen, grofe Temperaturdifferenzen kleine Umfangsdeh-

nungen. Die aufgezeigten Zusammenhidnge filihren zu folgenden Schliissen:

- Der Deformationsmechanismus und die maximal entstehenden Berstumfangsdeh-
nungen der Zirkaloyhiille werden mafgeblich von der Gr8Re der auftretenden

azimutalen Temperaturverteilung beeinfluBt.
- Experimente, bei denen durch die Versuchsfiihrung eine Ausbildung von azi-

mutalen Temperaturdifferenzen verhindert wird (z. B. durch Direktbeheizung)

fiihren zu unrealistisch groBen Umfangsdehnungen der Zirkaloyhiille.

2. Erster Out-of-pile-Biindelversuch

Der Biindelversuch, durchgefiihrt unter Versuchsrandbedingungen, die die Ver-
hdltnisse von mittelbelasteten Brennstiben in der Wiederauffiill- und Flutphase
eines Kihlmittelverlustst8rfalles eines Druckwasserreaktors simulieren,

sollte zeigen, ob mglicherweise Effekte auftreten, die von Einzelstabexperi-

menten nicht bekannt sind.

2.1 Versuchsaufbau

Abb, 4238-8 zeigt die Anordnung von 25 Brennstabsimulatoren im Biindel.
Sdmtliche Brennstabsimulatoren haben Original-DWR-Abmessungen, wobei das
axiale Leistungsprofil durch 7 Leistungsstufen simuliert wird. Das in den
St#ben eingeschlossene Helium ist auf einen mittleren radialen Spalt von
50 um, sowie das untere und obere Plenum in Originalvolumina verteilt. Die
Brennstabsimulatoren werden in einem diinnwandigen, l#ngs zugeschweiften
Kasten aus Inconel durch Original-Abstandshalter gefiihrt. Dieser Kasten
sitzt im Druckrohr der Teststrecke. Zwischen Elementkasten und Druckrohr

befindet sich als Zwischenisolation gesdttigter Wasserdampf.

Die #uBere Stabreihe im Blindel unterscheidet sich von den inneren 9 St#ben

im wesentlichen nur dadurch, daf sie Hiillen aus Inconel besitzt, die sich
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widhrend des Versuchs nicht verformen., Diese Stihe dienen der Simulation der

thermischen Umgebung,
Etwa 130 MeBstellen werden registriert, wovon 120 MeBstellen {iber eine

schnelle Datenerfassung aufgezeichnet werden. Davon entfallen auf die reine

Biindelinstrumentierung 83 Temperatur— und 9 DruckmeBfstellen,

2,2 Versuchsfiihrung

Abb., 4238-9 zeigt im unteren Teil des Bildes schematisch die Versuchsfiihrung.
Der obere Kurvenzug zeigt den typischen Verlauf einer Hiillentemperatur. Aus-
gehend von einen isothermen Zustand in der ganzen Teststrecke von 175°¢,

wird die Teststrecke bei leichter Dampfstr&mung durch Hochheizen der Brenn-—
stabsimulatoren auf etwa 520° C gebracht. Die elektrische Leistung wird
wieder abgeschaltet und der Innendruck von 70 bar aufgegeben. Zwanzig
Sekunden spiter wird das Druckaufgabesystem abgeschlossen. Nach etwa ! Minute
wird die elektrische Leistung auf die Brennstabsimulatoren wieder zugeschal-
tet und bleibt bis zum Versuchsende stehen. Die Wiederaufhéizphase beginnt,

und mit Einspeisung des Notkiihlwassers wird die Flutphase eingeleitet.

Temperatur— und Druckverliufe stellen sich nun bei anstehender Leistung
durch die Einwirkung des Flutens und das Verformen der Zirkaloyhiillen
v8llig selbstdndig ein. Die Verformung der Zirkaloyhiillen endet mit dem

Bersten, spdtestens jedoch mit dem Quenchen der Hiillrohre.

Die fiir das Experiment gewdhlten Versuchsdaten sind im oberen Teil der

Abbildung angegeben.

2.3 Ergebnisse

-~ Es konnte nachgewiesen werden, daf eine Stabreihe von Brennstabsimulatoren
ohne verformungsfihige Hiillen in einem Biindel ausreichend ist, um den
inneren Brennstabsimulatoren vorzutiuschen, sie befdnden sich in einem

groBen Biindelverband — auch in der Flutphase,
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- Abb. 4238-10 zeigt das Verhalten des Zentralstabes, der von der isothermen
Starttemperatur aus durch eine hhere Leistung etwas rascher aufgeheizt
wurde, um zum Flutbeginn eine um etwa 30 K hShere Hiillentemperatur aufzu-—
weisen. Dadurch sollte er sich bereits in der Wiederaufheizphase verformen
und kurz nach Flutbeginn als erster Stab im Biindel bersten. Die Hiille ver—
formte sich wie vorgesehen bereits in der Temperaturrampe, und auch stirker
als die der Nachbarstdbe, gekennzeichnet durch einen frithen Innendruckab=
fall bereits in der Rampe, jedoch platzte sie nicht als erste.VZum Flutbe~
ginn hatte diese Hiille wegen des groRen Spaltes nimlich keinen guten Wdrme—
kontakt zu ihrer Wirmequelle mehr, und diese filhrte beim Einsetzen des
Flutens wegen der relativ geringen Wirmekapazitdt der Zirkaloyhiille zu
einem Temperatureinbruch von 187 K. Die Hiillrohrtemperatur stieg zwar noch
einmal an, konnte jedoch an dieser Stelle keine Temperaturen mehr erreichen,
die noch zu gridBeren Verformungen hitten fijhren k8nnen. Das Wiederbenetzen
der Hiille erfolgte schlieBlich 240 Sekunden nach Flutbeginn — ohne Bersten,

. Der weitere Druckverlauf ist das Ergebnis des sich abkiihlenden Gases und

der sich verformenden Zirkaloyhiille,

- Abb., 4238-11 zeigt das Verhalten von zwei dem Zentralstab benachbarten
Stiben. Aufgetragen sind die Innentemperatur TI 22/1 und die in gleicher
Hohe aufen liegende TemperaturmeBstelle TH 22, die gleiche MeRstellenpaarung
des zweiten Stabes mit TI 29/1 und TH 29, sowie der Innendruckverlauf des
Stabes 22, Da die Hiillen zum Zeitpunkt des Flutbeginns weniger abgehoben
hatten, betrug der Temperaturabfall auch nur 90 K. Die Hiillentemperaturen
erreichten nach kurzer Zeit fast wieder ihren Maximalwert, um dann jedoch
unterschiedlich staik abzufallen. Dies ist auf unterschiedlich starke Ver-

formungen der Hiillen zuriickzufiihren.

Das Hiillrohr des Stabes 29 verformte sich st#rker, der Spalt zwischen
Wirmequelle und Hiille war grdfer und der Wdrmetransport zur Hiille geringer,
was bei gleichen Kiihlbedingungen fiir beide Hiillen einerseits zu einer
stdrkeren Abkiihlung der Hiille 29 fiihrte und andererseits zu einem stdrkeren
Ansteigen der Heizstabtemperaturen im Innern dieses Brennstabsimulators.
Die Hiille dieses Stabes 29 quencht friiher -~ 176. Sekunden nach Flutbeginn -
ohne zu bersten. Die maximale Umfangsdehnung betrug 32 7. Die Temperatur—
differenz zwischen Zirkaloyhiille und Heizstabhiille stieg bis zum Quench-

zeitpunkt auf 275°C an.
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Stab 22 .quenchte 197 Sekunden nach Flutbeginn. Er erreichte eine maximale
Umfangsdehnung von nur 11 7 sowie eine Temperaturdifferenz zwischen Zirka-

loy- und Heizstabhiille von nur 157°C.

Abb. 4238-12 zeigt den Druck— und Temperaturverlauf eines gehorstenen
Stabes. 105 Sekunden nach Flutbeginn barst die Hiille. Auffallend am Tempe~
raturverlauf ist das friihzeitige Wiederbenetzen der Hiille kurz nach dem

Bersten.

Abb, 4238-13 zeigt den Mittelteil der hichst belasteten Zone im Biindel. Es
gibt keine Stelle im Biindel, an der man nicht aus irgendeiner Richtung frei
zwischen den St#ben hindurchsehen kdnnte. Um die Abstandshalter liegen Zonen
geringster Umfangsdehnung, {iberwiegend verursacht durch die lokale Kiihl-
wirkung. Das Verformungsbild zwischen den Abstandshaltern zeigt eine Ver-
schiebung der maximalen Umfangsdehnungen in StrSmungsrichtung zum ndchst-
htheren Abstandshalter hin. Die beiden Berststellen sind deutlich zu er-

kennen,

Abb. 4238-14 zeigt die geborstene Hiille 67 in Seitenansicht und Draufsicht.
Das #uBere Erscheinungsbild ist aus Einzelstabexperimenten mit verkiirzten
Brennstabsimulatoren und mit Brennstabsimulatoren voller Linge bekannt und
148t auf groRe azimutale Temperaturunterschiede an der Berststelle schliefen,
was wiederum die geringen Berstumfangsdehnungen erkldrt. Das gleiche gilt

flir die geborstene Hiille des zweiten Stabes 76.

Abb. 4238-15 zeigt die Auftragung der Umfangsdehnung aller 9 Zirkaloy-
hiillen iiber der ganzen Stablidnge vbn 3,9 m. Unten im Bild ist die axiale
Leistungsverteilung im Stab angegeben. Die maximal aufgetretenen Umfangs-
dehnungen an den einzelnen St#ben liegen zwischen 8 und 32 7Z. Die dehnungs-

verhindernde Wirkung der Abstandshalter ist deutlich zu erkennen.

Nur zwei Zirkaloyhiillen kamen zum Bersten und erreichten Berstumfangsdehnungen
von 24,2 7 bzw. 30,6 7. Keine axial lang ausgedehnten Verformungen groRer

Umfangsdehnung waren aufgetreten.

- Die in der Wiederauffiill- und Flutphase entstandenen Verformungen in diesem

Experiment sind so gering, daf sich Stdbe aufgrund von Umfangsdehnungen
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nicht einmal h#tten berlihren konnen. Nur an einer Stelle trat Berilihrung

zweier St#be durch. eine Stabverbiegung auf,

- Die unter den eingestellten Versuchsbedingungen erzeugten Hiillrohrdefor-—

mationen fiihrten zu keinerlei Beeintrdchtigung der Kiihlbarkeit.
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Abb. 4238-10 Hiillentemperatur und Innendruck des Zentralstabes
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Abb., 4238~12 Hiillentemperatur und Innendruck des geborstenen Stabes 67
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Mittelteil der hdchstbelasteten Zone, Umgebungsstdbe entfernt
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Abb. 4238-14  Ansicht der geborstenen Hiille 67
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4239 Untersuchungen zum Einfluf der GrdRe und Form von Kijhlkanalblockaden
auf die Kernnotkiihlung in der Flutphase eines Kiihlmittelverlust-—

st6rfalles,

(P. Ihle, W. GOtzmann, G, Hofmann, H. Kreuzinger, S. Malang,
K. Rust, He. Schneider, IRB)

Ziel dieser Arbeit ist es, den EinfluB einer durch aufgeblihte Brennstab-

hiillen entstandenen Kiihlkanalblockade auf die Kiihlwirkung wéhrend der Flut-

phase zu bestimmen. Die GrdBe und die Form der Blockade werden variiert.

1. Arbeiten im Berichtszéitraum

Abgeschlossen wurden:
- Entwurf und Vergabe einer Ersatzteststrecke fiir die 5-Stab-Reihe.

- Entwurf und Vergabe von 2 Teststrecken fiir ein 5x5 Biindel
fiir Stdbe mit 3.90 m beheizter Linge.

- Erstellung eines Rechenprogrammes zur Reduktion und graphischen Dar-
stellung der MeB- und Rechendaten (DV-Programm)

- Vorversuche zur UmstrOmung von Teilblockaden in der 5-Stab-Reihe.

Begonnen wurden:
- Instrumentierung und Montage der 5-Stab-Reihemit hiilsenfdrmigen Blockaden
- Vorbereitung zur Instrumentierung der Stdbe und Teststrecken fiir das
5x5 Biindel
- Erweiterung des Priifstandes fiir das 5x5 Blindel incl. Strahlungsheizung
der Teststrecke

- Beschreibung des o.g. DV-Programms.

Fortgesetzt wurden:

~ Exweiterung des Rechenprogrammes HETRAP

- Auswertung der bisherigen Versuche

- Uberlegungen zur Erweiterung des Versuchsprogramms auf Biindel mit bis zu
50 Stdben.
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Die bisher durchgefiihrten Experimente mit der 5-Stab-Reihe mit Lochplatten
als Blockadesimulatoren gaben den Zielvorstellungen entsprechend:
- optischen Einblick in die Zweiphasenstrdmung

- qualitative Ergebnisse beziiglich Hiillrohrtemperaturtransienten.

2.1 Untersuchte Parameterbereiche:

— Anzahl der Sté#dbe 5

- Stabdurchmesser 10.75 mn
- Stabteilung 14,3 mm
~ beheizte Lénge der Stidbe 2,90 m
- hydraulischer Durchmesser der Anordnung 13.5 mm
- axialer Leistungsfaktor (cosinus stufenfdrmig) 1.33

- Kastenwandstdrke 6.5 mm
— axiale Blockadeldnge 23 mm

- zeitliche Anderung der Stableistung nach ANS Standard

variierte Werte:

- maximale Stableistung 22,5 - 27,5 W/em
- maximale Stabtemperatur bei Flutbeginn 550 - 800 °C

- max. Kastentemperatur . " " 400 - 550 °c

- Flutgeschwindigkeit (konst. in jedem Versuch) 1.5 - 7 cm/s

- Flutwassertemperatur( " noomn ") 40 - 80 °c

- Systemdruck " noon ") 2-4,5 bar

- Blockadetypen Lochplatten

- Blockadefaktor in allen Kandlen gleichmdBig: 0 %, 62 Z, 90 7,

und ungleichmidBig gesamt: 90 Z
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2.2 Gemessene Werte (jeweils 10 Werte/s) :

Hiillrohrtemperaturtransienten an bis zu 8 Stellen, lidngs eines Stabes

Kastenwandtemperaturen

Flutwassertemperatur am Blindeleintritt

Flutrate

Dampftemperatur nach Biindelaustritt
- ausgetragenes Wasser nach Blindelaustritt

- Driicke und Druckverluste

1

zugefiihrte elektrische Leistung

2.3 Berechnete Werte (ortsabhingig jeweils 10 Werte/s Problemzeit):

Staboberflidchentemperaturen

Stableistung

Wirmefliisse an der Staboberfliche

- gespeicherte Wirme im Stab

Flutgeschwindigkeit im kalten Biindel
- Wdrmelibexgangszahlen

- Vergleich Heizstab-Brennstab (Simulationsqualitit)

2.4 Ergebnisse

Die mit konstanter Einspeiserate geflutete und mit Gitterplatten blockierte
5-Stab-Reihe unterlag im o.g. Parameterbereich folgenden Warmeiibergangs—

verhdltnissen:

Vor der Blockade:

- Gleicher Wirmeiibergang wie in ungestSrtem Biindel bei gleichem &rtlichem

Kiihlmitteldurchsatz

Im Abstand von 50 mm vor der Blockade konnte noch kein Einfluf der strom-
abwdrts gelegenen Stdrstelle ermittelt werden, wenn alle Kandle gleichmiBig
versperrt waren. Weder Tropfenzerstdubung beim Aufprall auf die Gitterplatte,
noch Tropfenseparation in Bereichen kleiner Dampfgeschwindigkeit konnten

den Wdrmelibergang nennenswert beeinflussen. Letzterer Einfluf kann demzufolge
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nur bei gréBerer radialer Erstreckung von Blockaden ermittelt werden
(s. Pkt. 4).

Nach der Blockade;

- Gleicher oder besserer Wirmelibergang durch Tropfenzerstidubung gegeniiber
unblockierter Anordnung mit gleichem Brtlichem Kiihlmitteldurchsatz
(Abb. 4239-1 und 4239-2).

Dieser Effekt ist stdrker bei grtRerem Blockadefaktor.

Die Zerstidubung der Tropfen hat mehrere Ursachen:

Zertriimmerung beim Aufprall auf die Blockade, Zerplatzen im aus der Engstelle
austretenden Strahl und Zerkleinern von grtBeren Tropfen, die als Konglomerat
kleiner Tropfen von oben in Richtung Blockade wieder zuriickfallen. Bislang
konnte nur die gemeinsame Wirkung dieser Effekte ermittelt werden, die darin

besteht, daB bei zunehmendem Blockadefaktor der Wiarmeilibergang besser wird.

~ Die Verbesserung des Wirmeilibergangs hat unmittelbar nach der Blockade
ihr Maximum, ist aber noch nach ca. 1 m feststellbar. Dies gilt zu
Beginn der Flutphase. Gegen Ende der Flutphase f#llt bei Flutgeschwindig-
keiten um 2 cm/s die Stabtemperatur im oberen Biindelbereich sehr langsam
und steigt bei noch kleineren Flutgeschwindigkeiten sogar wieder an.
Dies ist darauf zurlickzufiihren, daB zu Beginn des Flutvorgangs am unteren
Biindelende und im Bereich hinter der Blockade gleichzeitig viel Widrme
ausgespeichert wird, so daR die Dampfproduktion und damit die Kiihlung

des oberen Biindelendes gegen Ende der Flutphase abnehmen (s. Abb. 4239-3).

- Flutgeschwindigkeit und Systemdruck verschlechtern mit fallenden Werten
allgemein den Wdrmelibergang wie in ungestdrten Anordnungen, verindern

jedoch den Kiihlmechanismus hinter der Blockade qualitativ nicht.

Diese hier gemachten Feststellungen gelten auch fiir die Gitterplatte, die.
in der 5-Stab-Reihe 2/3 der Unterkanile voll blockiert und nur an deren
beiden Schmalseiten 10 % des gesamten ungestSrten Strdmungsquerschnitts der
Anordnung freigibt (s. Abb. 4239-4). Zwei Effekte fiihren zu der intensiven

Kihlung nach der Blockade auch in den voll blockierten Unterkanidlen:
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- Die aus den beiden seitlichen Engstellen austretende Strdmung bildet hinter
der Blockade Wirbel mit intensivem Queraustausch zwischen den Unterkanilen.
- In die voll blockierten Unterkandle fallen nach dem oben beschriebenen

Mechanismus Tropfen in Richtung Oberseite der Blockade,

In dieser Anordnung sind die Einzelbeitrdge der beiden genannten Effekte zur
Kihlung noch nicht aus der Gesamtwirkung zu erkennen. Hierzu sind grdfere
Anordnungen und eine Variation der Querschnitte blockiert zu unblockiert er-—

forderlich (siehe Punkt 4).

3. Vergleich mit externen Arbeiten

Nach gegenwdrtigem Kenntnisstand sind zwei gegenldufige Effekte, die wHhrend
der Flutphase den Kiihlmechanismus im Bereich hinter der Blockade bestimmen,

qualitativ bekannt:

- Der hthere Strdmungswiderstand im blockierten Bereich fiihrt dort zu einer

Durchsatzverminderung und dadurch zu einer 8rtlich verringerten Kiihlung.

- Die Zweiphasenstrdmung erfihrt beim Passieren der Blockade und beim Riick-
strbmen hinter die Blockade eine Zerstdubung der Tropfen, die im allge-

meinen eine bessere Kiihlung hinter der Blockade bewirkt.

Welcher der beiden gegenldufigen Effekte bei den mdglichen Flut- und Geome-
triebedingungen iiberwiegt, ist nicht ausreichend bekannt. Uber den Kiithlmecha-
nismus vor der Blockade gibt es filir Nebelstr8mung bislang keine Aussagen,
Versuche in Blasenstrdmung und in einphasiger Strmung geben einen Aufschluf
{iber die Gr8e der EinfluBbereiche vor und hinter der Blockade /f1/, /2/; /3/,

/4/, kénnen jedoch keine Aussage lieferm zur:

- Tropfenzerstdubung, wirksam hinter der Blockade und bei Quer- und Riickstrdmung.
- Tropfenabscheidung vor der Blockade und
- zeitabhidngiger Dampfproduktion, die zusdtzlich beeinfluft wird durch unter-

schiedliche Zerstiuhung,
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Diese Effekte sind stark wirksam zu Beginn der Flutphase mit der ausgeprigten
NebelstrOmung. Dies zeigte sich bei den FLECHT-Versuchen /5/, bei den Unter-
suchungen der INC /6/ und den eigenen Ergebnissen aus der 5~Stab-Reihe mit
plattenférmigen Blockaden /7/ bis /11/. Ihre zeitabhingige Verinderung und
ihre Wirksamkeit bei den mSglichen Flut— und Geometrieparametern sind je-

doch zu quantifizieren.

4. Darstellung der offenen Probleme und Ausblick auf das weitere Vorgehen

Aufgrund der bisherigen Ergebnisse aus der 5-Stab-Reihe mit plattenfdrmigen
Blockaden bediirfen 3 Bereiche in einem Biindel voller Linge der niheren Unter-

suchung:

- Unmittelbar vor der Blockade,
Hier kann es bei kleinen Flutgeschwindigkeiten und grdferer radialer Er-
streckung einer Blockade mit groBem Blockadefaktor zu Tropfenseparation
kommen. Die in der Stauzone abnehmende Dampfgeschwindigkeit fiihrt zu ge-—

ringerem WassermitriB und grSBerer Dampfiiberhitzung.

—~ Nach der Blockade.
Die unter Punkt 2.4 beschriebenen Effekte hinter der Blockade - Wirbel-
bildung und Tropfenriickfall, jeweils verbunden mit Tropfenzerstdubung -
sind hinsichtlich ihres Einflusses zu trennen. Dies ist nur in gréBeren
Anordnungen mdglich, die grdBere Verh#ltnisse unblockierter zu blockier-
ter Bilindelquerschnitte erlauben.bei ausreichender GrdB8e des blockierten

Bereichs in radialer Richtung.

- Oberes Drittel eines Bilindelsvoller Linge, wenn die Blockade etwa in Kern—
mittenebene liegt. Bei kleiner Flutgeschwindigkeit und dennoch starker
Widrmeabfuhr aus dem Blindel - verursacht z. B. durch Blockaden - nimmt die
Dampfproduktion gegen Ende der Flutphase stark ab, Dies kann zu einem
Wiederansteigen der Stabtemperatur fiihren, wenn die Benetzungsfront das

obere Biindelende noch nicht erreicht hat.

In der laufenden Versuchsgruppe | mit fiinf nebeneinander angeordneten Stdben
(Reihe 1x5) wird unter Inkaufnahme starker Wandeinflilisse qualitativ durch

optische Beobachtung und quantitativ durch Temperaturmessung und Berechnung
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der Wirmeilibergangszahlen untersucht, welche Unterschiede im Vergleich zur un-
blockierten Anordnung sich im EinfluBbereich von plattenfdrmigen und keulen—
f8rmigen Blockaden ergeben., Bei den meisten Versuchen dieser ersten Gruppe

sind alle Kiihlkandle in der axialen Mitte gleichfdrmig bis zu 90 Z von Blocka-
dekdrpern versperrt. Das Prinzip der Versuchsanordnungen ist in Abb. 4239-5 dar-
gestellt,

In der Versuchsgruppe 2 wird in einer 5x5-Biindelanordnung nur ein Teil der
Kﬁhlkanéle durch Blockaden verengt, um die Umverteilung des Kiihlmittelstromes

in miteinander kommunizierenden, blockierten und freien Kiihlkandilen in die
Untersuchung einzubeziehen. Obwohl es zweifelhaft erscheint, daB im Zentrum

der relativ kleinen Gruppe von 3x3 verdickten Stdben eine deutliche Auswir-—

kung der Kithlkanalversperrung meBbar sein wird, wird von dieser Versuchsgruppe
AufschluB dariiber erwartet, mit welchen Temperaturen im Fall einer koplanaren
Blockade an 9 benachbarten Stiben zu rechnen ist und ob die h8chsten Tempe-
raturen dicht vor der Blockade oder eventuell weit hinter der Blockade auftreten,

wo sie nach den ersten Ergebnigssen der Versuchsgruppe 1 vermutet werden kénnen.

In der Versuchsgruppe 3 wird mit 25 St#ben in einer 5x5-Biindelanordnung unter
weitgehendem Verzicht auf die optische Zuginglichkeit aber bei wesentlich re-
duziertem WandeinfluB das quantitative Ergebnis aus der ersten Versuchsgruppe
pridzisiert; dazu werden bei zunichst nur geringer Variation der Versuchspara-
meter ein Biindel ohne Blockaden und mehrere Biindel mit gleichm#Big in allen
Kithlkanilen angebrachten, platten— und keulenf8rmigen Blockaden untersucht,

Es wird gepriift, ob die Verwendung einer vorgebbaren Druckdifferenz {iber die
Blindelldnge als weitere Flutrand bedingung neben dem bisher angewandten Zwangs-—

durchsatz praktisch durchfiihrbar ist und den Aussagewert der Ergebnisse erhdht.

Die Versuchsgruppe 4 soll Aussagen iiber die Wirkung von Teilblockaden grdRerer,
r.dialer Abmessungen ermdglichen und wird nach noch ausstehenden Uberlegungen

spezifiziert.



- 408 -

/1/ D. Kirsch,
"Untersuchungen zur Strdmungs— und Temperaturverteilung im Bereich lokaler
Kijhlkanalblockaden in Stabbiindel-Brennelementen', KfK 1794, Mai 1973,

/2/ J. M. Creer, D. S. Rowe, J. M. Bates, A. M. Sutey,
"Effects of Sleeve Blockages on Axial Velocity and Intensity of Turbulence
in an Unheated 7x7 Rod Bundle", BNWL 1965, Jan. 1976,

/3/ J. M, Creer, J. M. Bates,
"Effects of Sleeve Blockages on Air Velocity Distributions in an Unheated
7x7 Rod Bundle", BNWL 1975, Jan. 1976,

/4/ W. B, Hall, G, P. Ioannou, Z, T, Turner,
"Heat Transfer in the Vicinity of a Partial Flow Blockage in a Reactor
Core", I, Mech. E.-Tagung "Heat and Fluid Flow in Water Reactor Safety",
Sept. 1977, Manchester, GB,

/5/ F. F. Cadek, D. P. Dominicis, R. H. Leyse,
"PWR-FLECHT", Final Report, WCAP-7665, April 1971,

/6/ P.R., Davis,
"Experimental Studies of the Effect of Flow Restrictions in a Small Rod
Bundle Unter Emergency Core Coolant Injection Conditions", Nuclear
Technology, Vol. 11, (Aug. 1971) S, 551 = 556

/7/ P. Ihle, S. Malang, K. Rust,
"Thermohydraulic Tests with Bundles of Ballooned Rods Simulating the
Reflood Phase of a LOCA", ANS-Thermal Reactor Safety Meeting, July/Aug.
1977, Sun Valley, ID, USA.

/8/ 8. Malang, K. Rust,
"Heat Transfer Analysis of Experiments Simulating a Loss-of-Coolant
Accident (LOCA)", I. Mech. E.~Tagung "Heat and Fluid Flow in Water
Reactor Safety", Sept. 1977, Manchester, GB.



19/

/10/

/11/

409 -

P, Ihle, S, Malang, K. Rust, ‘

"Reflood Experiments with Bundles of Ballooned Rods", Symposium on the
Thermal and Hydraulic Aspects of Nuclear Reactor Safety, 1977 Winter
Annual ASME-Meeting, Atlanta, Ga., USA.

Y. Murao,
"An Analytical Study of the Thermo-Hydrodynamic Behavior of the Reflood
Phase During a LOCA", KfK-2545 (Dezember 1977).

H. Albrecht, M, Bocek, F. Erbacher, A, Fiege, M., Fischer, S, Hagen,

P. Hofmann, H, Holleck, E. Karb, S. Leistikow, S. Malang, G. Ondracek,
F. Thiiomler, K. Wiehr,

"Behavior of LWR Fuel Elements under Accident Conditions", Paper No.
TAEA-CN-36/124, vorgetragen auf der "International Conference on

Nuclear Power and its Fuel Cycle'", Salzburg, May 1977.



- 410 -

760.
500. -
o 3
2 250.1 4
E OHNE BLOCKADE x
sy 0. 60.  120.  180.
ZEIT 5 1S
| 85
2-¢ 35
\ MITTENEBENE — — —
750.4 B 1-¢-50
MM
500. -
é 250, -
E 62 % BLOCKADE IN MITTENEBENE
%, 0. 60.  120.  180.
ZEIT
- SYSTEMDRUCK 4 BAR
- FLUTGESCHWINDIGKEIT 6 CM/S
- BLOCKADEFAKTOR
IM BLOCKIERTEN FALL 62 %
IN ALLEN UNTERKANALEN
HOLLENTEMPERATUREN

OHNE BLOCKADE., MIT 62 % BLOCKADE

ABB

. 4239-1



- 411 -

750.
500. -
. ;
CEE 250. | 4
g OHNE BLOCKADE =
= 0. . : . .
-60. 0. 60. 120.  180.
49135
ZEITs gl o
2 35
MITTENEBENE — —-—
750. 1-9-50
MM
500. 1
é 250.
E 62 % BLOCKADE . IN MITTENEBENE
sy 0. 60.  120.  180.
ZEIT S
- SYSTEMDRUCK 4 BAR
- FLUTGESCHWINDIGKEIT 6 cm/s
- BLOCKADEFAKTOR
IM BLOCKIERTEN FALL 62 %
IN ALLEN UNTERKANALEN
HOLLENTEMPERATUREN ABB, U4239-1

OHNE BLOCKADE, MTT 62 % BLOCKADE



- 412 -

1000. - ° SYSTEMDRUCK 4 BAR

o FLUTRATE 6 CM/S

* BLOCKADEFAK TOR (M
BLOCKIERTEN FALL 62%
IN'ALLEN KUHLKANALEN

500.

HUELLTEMPERATUR C

|
l% +35 MM

MESSSTELLE 2 | X MIT BLOCKADE
0.+ ¢ OHNE BLOCKADE

MITTENEBENE —=-HiEE
1000. A *
I
41| =50 MM
E '
U1
MESS 1 [ MIT BLOCKADE
STELLE ® OHNE BLOCKADE
pray 0. 80. 120, 180. ZEIT S
HOLLENTEMPERATUREN ABB., U4239-2

UNMITTELBAR VOR UND HINTER DER MITTENEBENE
MIT UND OHNE GITTERPLATTE ALS BLOCKADE



- 413 -

20. - | SYSTEMDRUCK 4 BAR
62 % BLOCKADE FLUTGESCHWINDIGKEIT 6 cM/s
BLOCKADEFAKTOR
IM BLOCKIERTEN FALL 62 7%
15, 1 IN ALLEN UNTERKANALEN
i OHNE BLOCKADE
10.‘§ 29
N
AN S
5.
0. T 1 I T i L
-60. 0. 60. 120. 180, 240. 300.
15. 1 62 7% BLOCKADE OHNE BLOCKADE
62 % BLOCKADE
10. - 2 cM/s
bl W\} —_—
>
(@]
~
5.4~ "
ZEIT S
O. L I I I 1 | D
-60. 0. 60. 120. 180, 240. 300.

WARMEFLUSS AN DER STABOBERFLACHE
VOR UND NACH DER MITTENEBENE ABB, 4239-3



A -
| ! ¢ | ¢ +55 MM

1000. A

750.4 =
(&)
[ d
2 500. 1
<L
o
w
(a1
I 250.
'_-

0- T ¥ L] L] ¥ L T L] 4
-B60. 0. 60. 120. 180. 240. 300. 360. 420. 480.
ZEIT S

SYSTEMDRUCK 1.5 BAR
FLUTGESCHWINDIGKEIT 2 cM/s
BLOCKADEFAKTOR GESAMT
IM BUNDELQUERSCHNITT 90 7

MITTLERE UNTERKANALE
100 7 BLOCKIERT

HOLLENTEMPERATUREN BEI UMSTROMTER BLOCKADE

ABB. 4239-4

- 9y -



- 415 -

STABZAHL
PRO ANORDNUNG:
' ' UNGESTORTE
5, 25, 50 T T T T BRENNSTABGEOMETRIE
GESTORTE
BRENNSTABGEOME TRIE
(Y2 (2 (Y 2y
' ALLE KUHLKANALE
5. 25 TEILWEISE BLOCKIERT
EINIGE KUHLKANALE
(B), 25, 50 TEILWEISE BLOCKIERT

VERSUCHSPARAMETER: @ BLOCKADEFAKTOR
® BLOCKADEFORMEN : LOCHPLATTE
UND BEULE
© GROSSE DES BLOCKIERTEN
BEREICHES IM BUNDEL
© FLUTBEDINGUNGEN

VERSUCHSPRINZIP ABB, 4239-5
ZUR UNTERSUCHUNG DER EINZELEFFEKTE
BEIM FLUTEN EINES TEILWEISE BLOCKIERTEN KERNS



- 416 -

4240 Kernschmelzen von LWR

4241 Experimentelle Untersuchung der Abschmelzphase von UO,~Zircaloy-

2
Brennelementen bei versagender Notkiihlung
(S. Hagen, A. Griinhagen, H. Malauschek, H. Schiilken, K. Wallenfels,

RBT-IT)

Einleitung

Um die Verhdltnisse im Kern noch realistischer zu simulieren, wurden im

2. Halbjahr 1977 Abschmelzversuche mit Biindeln in Dampf durchgefiihrt, bei
denen der Zentralstab aus Vollpellets aufgebaut war. Dieser zentrale Stab
war von 7 Wolframstab-beheizten Brennstabsimulatoren umgeben. Die Anordnung
der Stdbe kann man aus dem Nummernfeld unter den Bildern erkennen. Dieses
Nummernfeld gibt auch an, von welcher Seite das Biindel jeweils fotografiert
wurde. Die achte mSgliche Nachbarposition des Zentralstabes wurde freige-

lassen, um die Temperaturmessung des Zentralstabes zu gestatten.

Bei dem friiher verwendeten Aufbau aus 3x3 beheiztem Kern und einer doppelten
Reihe von Reflektorstdben war fiir einen zentralen Stab mit Vollpellets bei
der verfiigharen maximalen Stromstidrke von 1500 Amp. nur eine Temperatur von
1700 °C zu erreichen. Es muBte daher eine Anordnung geschaffen werden, die
geringere Strahlungsverluste aufweist. Hierfiir wurde ein Keramikfaserschirm
aufgebaut. Er besteht aus einem inneren Zylinder von 2,5 cm Zirkonoxid-

Faser und einem duBeren Zylinder mit 5 cm Aluminium—Silizium—-Oxid-Faser. Die
Faser hat eine St#rke von ca. 4 = 5 1 und ist zu einem Material mit iiber

90 % Porositdt verpreBt. Das oxidische Grundmaterial liefert die hohen Schmelz-
temperaturen und die Bestindigkeit gegen eine oxidierende Atmosphire, wihrend
die Faserform eine ausreichende Thermoschockunempfindlichkeit und eine gute
Isolationswirkung ergibt., Mit dieser Anordnung wurden Biindelversuche mit
Temperaturen bis 2100 °C am Vollpelletzentralstab durchgefiihrt. Es wurden
Experimente mit 30 cm und 50 cm langen Stiben gefahren. Die Blindelversuche

an 30 cm langen Stiben wurden mit unterschiedlichen Temperaturanstiegen

zwischen 4 °C/sec und 0,25 °C/sec aufgeheizt. Es sollte damit der EinfluB
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der unterschiedlich starken Oxidation auf das Abschmelz- und Erstarrungs—

verhalten untersucht werden. Das Dampfangebot bei den Versuchen betrug

25 g/min.

Die Experimente haben gezeigt, daB je nach dem Oxidationsgrad sich drei

Bereiche fiir das Verhalten der Hiille einteilen lassen. Fiir jeden Bereich

ist ein typisches Experiment in den Abb. 1 - 3 wiedergegeben.

1. Bei groBen Aufheizgeschwindigkeiten ist die Oxidschichtdicke des

Zircaloys beim Erreichen seiner Schmelztemperatur noch so diinn, daB
die Schmelze die Haut an vielen Stellen durchdringen kann. Es baut
sich kein Druck im Innern der Oxidhiilile auf.

Die Oxidschicht dient der Schmelze als Skelett, an dem das Schmelzgut
haftet, und damit ldnger fiir Wechselwirkungsprozesse zur Verfiigung

steht.

Die Abb., 1 zeigt Aufnahmen von verschiedenen Seiten des mit 4 °C/sec
auf 2050 °C aufgeheizten Biindels. Besonders das mittlere Bild, in dem
die St#be 33, 32 und 31 wiedergegeben sind, 148t die verformte Oxid-

haut mit der daran haftenden erstarrten Schmelze gut erkennen.

Bei mittleren Aufheizgeschwindigkeiten und mittleren Schichtdicken
schlieBt die Oxidschicht die Schmelze aus Restzircaloy und aufgeiastem
o, ein, bis der Druck so grof wird, daB die Hiille versagt und das
Schmelzgut austritt. Beim Abkiihlen bilden sich Risse in der Hiille und

die Oxidschicht platzt teilweise ab.

In der Abb, 2 sind Aufnahmen eines Biindels wiedergegeben, das mit
2 °C/sec auf 2000 °c aufgeheizt wurde. Hier hat sich schon eine beim
Aufheizen formstabile Hiille ausgebildet, die beim Abkiihlen aber

ihren Zusammenhalt verliert.

Bei so langsamem Aufheizen, daB die Zircaloyhiille bis zum UO2 hin
durchoxidiert, ist kein metallisches Zircaloy zum Schmelzen beim Er~
reichen von 1850 °C mehr vorhanden. Die Schmelztemperatur des ZrO2
liegt bei 2650 °C und die niedrigste Schmelztemperatur fiir Misch-
kristalle im System Zro, bei 2500 °C. Unter diesen Bedingungen wird

es also erst zwischen 2500 und 2650 °C zum Schmelzen des Stabes kommen.
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In dem mit 0,25 Oc/sec auf 2050 °c aufgeheizten Biindelversuch (Abb. 3)
bleiben die voll durchoxidierten Hiillen auch beim Abkiihlen als nicht
geplatzte und gerissene St#be stehen. Nach dem Ausbau zeigte sich, daB
bei den Stdben 18, 19, 25, 26, 32 und 33 nur die nach auBen gewandten
Seiten voll durchoxidiert waren. Trotz des an den AuBenwandungen im
UberschuB8 vorhandenen Dampfangebotes ist nicht geniigend Dampf zwischen

die Stidbe diffundiert.

Die inneren Seiten waren im mittleren Bereich weggeschmolzen (Abb. 4).

Das linke Bild zeigt die Linge des Schmelzbereiches. Die rechte Ver-
groBerung zeigt das angeschmolzene Innere des Biindels. Die Bruchkante

der entfernten Stdbe zeigt die vBllige Durchoxidation der Hiille auf der
AuBenseite. Die entstandene Schmelze hatte sich am unteren Ende dieses
Bereiches zwischen den St#ben gesammelt. Der Weg fiir den entstehenden
Schmelzklumpen nach unten zwischen die Stdbe muf durch erstarrtes Schmelz-
gut versperrt gewesen sein, denn die angesammelte Schmelze hat sich ihren
Weg zwischen den Stdben 19 und 26 zur AuBenseite des Biindels gebahnt

(Abb. 33 3. Bild). Das Austreten der Schmelze erfolgte schlagartig in

einem AusstoB.

Im Reaktor hdngt der Grad der Oxidation von der Position im Kern ab,

da mit ihr auch die Aufheizgeschwindigkeit schwankt. Im Zentrum ist

die Anstiegsrate am grdften und nimmt nach auBen hin ab. Ferner wird

die Oxidation stark durch die Notkiihlbedingungen bestimmt, da durch die
zur Verfligung stehende Wassermenge sowohl der Temperaturanstieg als auch

das Dampfangebot beeinfluBt wird.

Im Zentrum der mit verschiedenen Temperaturanstiegsgeschwindigkeiten auf-~
geheizten Biindel befand sich jeweils ein aus Vollpellets aufgebauter Stab.
Das Abschmelzen dieser St#be bestdtigt das schon an Einzelstabversuchen

gefundene Verhalten, daB der Schmelzangriff auf das UO2 durch das Zircaloy
unter den verschiedenen Bedingungen jeweils beim Vollpellet und beim Ring-

pellet des Brennstabsimulators mit W-Heizer das gleiche ist,

Vergleicht man das Eindringen der Schmelzfront bei nebeneinander stehen-
dem Vollpellet— und Ringpelletstab vom gleichen Ausgangspunkt her, so ist
das Eindringen am Ringpelletstab stirker. Dieses ist auch verstidndlich,

da die Temperatur im Ringpellet vom Rand zum Zentrum ansteigt und damit
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insgesamt hdher liegt als im benachbarten Vollpellet. Die hdhere Tempe-

ratur ermdglicht eine stirkere Diffusion des Zircaloys ins U02.

Zur Stabilitdt der Vollpelletstdbe hat sich folgendes ergeben: Wie die
Abb. 1, 2 und 3 (Bild ganz links) zeigen, blieb der Zentralstab bei
allen Aufheizgeschwindigkeiten mit den 30 cm langen Biindeln bis nach
dem Versuch als SHule stehen., Bei den spdter besprochenen Biindeln mit
50 cm langen Biindeln blieben die Zentralstdbe beim Aufheizen ebenfalls
als Sdule stehen, stiirzten aber dagegen am Ende des Abkiihlvorganges ab.
Der abgebrochene Stab blieb in zwei bis drei Bruchstiicken an der Isola-

tion hidngen.

Zum Abstiirzen ist aber zu bemerken, daB der Zentralstab auf einer Seite
keinen Nachbarstab hatte. Dieser war weggelassen worden, um die Tempera-
tur des Zentralstabes messen zu kdnnen. Nach dieser Seite konnte der
Zentralstab ausweichen. Im kompletten Biindel hitte der Stab nur 3 mm

Platz filir eine seitliche Verschiebung der S#ule.

Betrachtet man die Abbildungen der in Wasserdampf mit den verschiedenen
Anstiegsraten aufgeheizten Biindel in Bezug auf das Erstarrungsverhalten
der entstehenden Schmelze innerhalb des Stabverbands, so bestdtigt sich
die bei den Biindelversuchen in He und in Sauerstoffmangel gefundene
Neigung der Schmelze zum Hingenbleiben zwischen den Stiben. Es zeigt
sich, daB diese Tendenz zunimmt, je sti#rker die Oxidation der Stdbe fort-

geschritten ist. Dies hat 3 Ursachen:

1. VergrdBert sich der Durchmesser des Stabes durch die Oxidation und

verringert damit den Spalt zwischen den St#ben.
2. Die Oberflidche der Stidbe wird rauher.

3. Das 0xid im Vergleich zum Metall wird weniger leicht aufgeschmolzen

und bildet eine Matrix, an der das Schmelzgut hingenbleibt.

Um weitere Aussagen i{iber das Erstarrungsverhalten zu gewinnen, haben wir
Experimente mit lidngeren Biindeln (50 cm) durchgefiihrt, bei denen sich
nur der obere Bereich des Biindels innerhalb der Keramikfaser-Isolation
befand (Abb. 5). Der Aufbau dieser Biindel bestand wieder aus einem zen-—

tralen Vollpelletstab und 7 umgebenden beheizten Brennstabsimulatoren.
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Um den EinfluB des Abstandshalters zu bestimmen, wurde der Versuch unter
sonst gleichen Bedingungen mit einem zusdtzlichen Abstandshalter am
Zentralstab durchgefiihrt. Die Temperaturen am Zentralstab im heiBen Be-
reich der Abschirmung lagen bei 2120 und 2040 °C. Dicht unterhalb der

Abschirmung betrug die maximale Temperatur ca. 1400 °C.

Bei beiden Versuchen kam es zum Schmelzen auf der Innenseite der Stibe
mit der Ausbildung von erstarrtem Schmelzgut zwischen den Stdben am
unteren Ende des isolierten Bereiches., Die Untergrenze des Erstarrungs-—
bereiches lag 2 - 3 cm iiber dem Ende der Keramikisolation. Der Schmelz-~
klumpen im Biindel mit Abstandshalter war deutlich gréfer und ist in

der Abb, 8 wiedergegeben.

Trotz dieser Ausbildung von Schmelze tropfte bei beiden Versuchen widhrend
des Aufheizens kein Schmelzgut in den unteren Bereich. Eine Ausnahme

machten nur einige Schmelztropfen, die beim Abschmelzen des Abstandshal-
ters im Bereich des Kanals an der Position 24 aus deﬁ isolierten Bereich

herausfielen.

Diese Versuche deuten also darauf hin, daB unter entsprechenden Be-
dingungen es mdglich ist, daB praktisch das gesamte entstehende Schmelz-
gut im Bereich des Kerns hingen bleibt, Zur Bewegung von Material aus
dem Bereich der Isolation kam es erst beim Abkiihlen des Blindels. Es
platzten Stiicke von den Stdben ab, die danach auf die untere Elektrode

fielen.

Die Versuche mit Abstandshalter bei Temperaturen unterhalb der Schmelz-
temperatur des Zircaloys haben gezeigt, daBf durch die Oxidation der An-
griff des Inconels auf das Zircaloy weitgehend vermieden wird. Es kommt
zur Ausbildung einer stabilen Oxidschicht auf der ganzen Stablinge, die
den EinfluB des Inconels in diesen Temperaturbereich voll unterdriickt.

Der grbBere Schmelzklumpen im Biindelversuch mit dem Abstandshalter zeigt
aber, daf der EinfluB des Abstandshaltermaterials nicht ganz verschwindet.
Ferner konnten wir durch das TemperaturmeBloch im Faserschirm feststellen,
daB der Zentralstab zuerst im Bereich des Abstandshalters abbrach. Das
Gebiet des Abstandshalters stellt den schwichsten Bereich des Bremnstabes

dar,
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PNS 4321

ABB. 4241-1
IN DAMPF MIT 4 0C/SEC AUF 2050 °C ZENTRALSTABTEMPERATUR AUFGE-

HEIZTES BUNDEL. DER ZENTRALE VOLLPELLETSTAB IST VON 7 BEHEIZTEN
BRENNSTABSIMULATOREN UMGEBEN. KERAMIKFASERISOLATICN.
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31 17 33 32 31 19 26 33 17 18 19
PNS 4321 it
ABB. 4241-2

DIE VIER SEITEN EINES IN DAMPF MIT 2 OC/SEC AUF 2000 OC ZENTRAL~-

STABTEMPERATUR AUFGEHEIZTEN BUNDELS., DER ZENTRALE VOLLPELLETSTAB

IST VON 7 BEHEIZTEN BRENNSTABSIMULATOREN UMGEBEN. KERAMIKFASERISOLATION.
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ANORDNUNG DER KERAMIKFASERISOLATION FUR DIE FOL-

GENDEN BUNDEL MIT 1/2 M STABEN.

ABB. 4241-5|
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33 26 19 19 18 17 17 31 31 32 33
32 25 18 26 25 18 25 32 25 26
31 17 33 32 31 19 26 33 17 18 19
PNS 4321
ABB. 4241-6

DIE VIER SEITEN EINES IN DAMPF MIT 0,5 °c/SEC AUF 2120 °c
ZENTRALSTABTEMPERATUR AUFGEHEIZTEN BUNDELS (ZENTRALER VOLL-

PELLETSTAB, 7 BEHEIZTE STABE). DIE KERAMIKFASERISCLATION UMGIBT
NUR DAS OBERE ENDE DES BUNDELS (ABB. 5).



33 26 44 19 18 17 1;

31
32 1
; 25 1g 26 25 18 25 3,
I 33 32 31 9 26 3,
ABB. 4241-7

BUNDEL, DAS IN DAMPF MIT 0,5 0C/SEC AUF 2040 oC AUFGEHETZT
WURDE., KERAMIKFASERISOLATION IM OBEREN BEREICH DES BUNDELS (ABB. 37).
AUF DEM ZENTRALEN VOLLPELLETSTAB BEFAND SICH EIN ABSTANDSHALTER.
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4243 Untersuchung der Freisetzung von Spalt- und Aktivierungsprodukten

beim Kernschmelzen

(H. Albrecht, V. MatschoB, K. Nolte, H. Wild, IRCH)

Einleitung

Die im vorausgehenden Halbjahresbericht (1) beschriebenen Freisetzungs-
experimente bilden den AbschluB der Stufe I des Versuchsprogramms, in der
Schmelzproben von 30 g Corium E zum Einsatz kamen. Dabei wurden Frei-

setzungsdaten fiir folgende Elemente bestimmt:

Cr, Mn, Fe, Co, Se, Zr, Mo, Cd, Sn, Sb, Te, I, Cs und U.

Urspriinglich war vorgesehen, in dieser Versuchsstufe noch weitere Spalt-
produkte einzusetzen (z.B. Ru, Ag, Ba, Ce, Nd) und insbesondere den Ein-
fluB der Wasserdampfatmosphidre auf die Freisetzung genauer zu untersuchen.
Es hat sich jedoch gezeigt, daf im Temperaturbereich 2500-2900°C eine Be-
einflussung der Freisetzung durch Wechselwirkungseffekte zwischen dem ThOz—
Tiegel und der Schmelze nicht auszuschlieBen ist, wobei sich besonders das

grofe Oberfldchen/Volumen-Verh#ltnis der Schmelzproben auswirkt.

Deshalb sollen nach dem Umbau der Schmelzanlage SASCHA (Installation eines
Hochfrequenzgenerators mit wesentlich erhdhter Leistung)

alle weiteren Versuche mit Schmelzgutmassen von mindestens 100 g (Versuchs-
stufe II) bzw. 1 kg (Stufe III) durchgefiihrt werden. AuBerdem wird die
Freisetzung in Zukunft hauptsichlich im Temperaturbereich 1500-2500°C be-
stimmt, so daB wegen des kleineren 0/V-Verhiltnisses und der niedrigeren
Maximaltemperaturen auch lingere Haltezeiten der Schmelze mdglich sind

als bisher (ca. 3 min bei 2800°C).

Wegen des erwdhnten Umbaus der Schmelzanlage waren im 2. Halbjahr 1977
keine Freisetzungsversuche mdglich. Es wurden jedoch folgende, fiir das

weitere Versuchsprogramm wichtige Arbeiten durchgefiihrt:

a) Entwicklung und Einbau einer neuen Transport— und Filterstrecke fiir
* die in den Versuchsstufen II und III zu erwartenden hdheren Aerosol-

strdme. Sdmtliche Rohre, Ventile, Filterhalter etc. wurden von NWIO
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auf NW40 umgestellt. Die effektive Flidche der Membranfilter wurde

von 15 auf 60 cm2 erweitert.

b) Umstellung der Auswertungsprogramme fiir die y-Spektren von einer
IBM-GroBrechenanlage auf eine Laboranlage mit PDP-Rechner., Da pro
Freisetzungsversuch etwa 50 y-Spektren (teils on-line, teils off-
line gemessen, vgl. (1)) anfallen und dabei hiufig wechselnde Kali-
brierungen von 3 Ge(Li)-Detektoren ben8tigt werden, erweist sich
die Auswertung 'vor Ort" als wesentlich rationeller. Durch die Neu—
entwicklung zusétzlicher Rechenprogramme (z.B. fiir die Aufstellung
einer Aktivitdtsbilanz nach den Freisetzungsversuchen) wurde das

Auswertungsverfahren weiter automatisiert.

¢) Auswertung einer ersten Serie von 3 Versuchen zur Bestimmung der
aerosolphysikalischen Eigenschaften der Freisetzungsprodukte. Die
Durchflihrung und Auswertung dieser Versuche wird im folgenden aus-

fiihrlich beschrieben.

1. Ziele der Aerosol-Experimente

Die aus der Kernschmelze freigesetzten Produkte kondensieren in der ver-
gleichsweéise kalten Atmosphire sehr schnell und bilden ein Feststoff-
aerosol, dessen Partikelgridfenverteilung in zweifacher Hinsicht eine
wichtige Kenngr8Be darstellt. Zum einen bendtigt man die GrSBenvertei-
lung dieser als Kondensationskerne wirkenden Aerosolpartikeln als Ein-
gangsparameter fiir weiterfiihrende Rechnungen und Experimente, die den
Ablauf der Wasserdampfkondensation im Reaktorgebiude beschreiben sollen.
Zum anderen beeinflussen die Partikeln durch ihre Sedi-
mentation den zeitlichen Verlauf der luftgetragenen Aktivitdtskonzen-

tration im Reaktorgebdude.

Die Untersuchung der Eigenschaften von Kernschmelzen-Aerosolen stellt
somit eine wichtige Ergidnzung der bisherigen Freisetzungsversuche dar.

Folgende Gesichtspunkte werden dabei als besonders wichtig angesehen:

- Erzeugung des Aerosols unter mbglichst realistischen Bedingungen

-~ Untersuchung der Massen- und GrdRenverteilung sowie der Form der

Aerosol-Partikeln
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- Bestimmung der Abhingigkeit dieseér Eigenschaften von den EinfluBgrdfen

Zeit, Temperatur und Atmosphire
- Bestimmung der chemischen Elementzusammensetzung der Aerosolpartikeln.
Im folgenden werden erste Ergebnisse der Untersuchung der Partikelgrdfen-
verteilung mit der Aerosolzentrifuge nach Stdber (2) mitgeteilt. Zur Ele-

mentanalyse wurden R6ntgen-Mikroanalysen in einem Raster-Elektronenmikros-

kop durchgefiihrt.

2, Kalibrierung der Aerosolzentrifuge

Die Kalibrierung der Aerdsolzentrifuge wurde in Zusammenarbeit mit de Labora-

torium flir Aerosolphysik und Filtertechnik (3) durchgefiihrt.
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Abb. 4243-1: Kalibrierkurven der Aerosolzentrifuge

Das Gerdt wurde mit monodispersen Latex-Partikeln zwischen 0,176 um und

5,2 um ¢ geeicht. Abbildung 1 zeigt die so gewonnene Kalibrierkurve im Ver-
gleich zur Kalibrierkurve der Laborversion der Zentrifuge im Institut fiir Aero-
biologie nach Stdber. Es sind dabei neben den MeBpunkten fiir die Einzel-

partikeln auch Messungen von Mehrfachpartikeln verwendet worden, deren aero-
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dynamische Durchmesser mit den von St8ber angegebenen Formfaktoren be-
stimmt wurden. Diese Messungen filigen sich sehr gut in die Kurve ein.
Die senkrechten "Fehlerbalken'" zeigen die Breite des Niederschlages auf
dem Band fiir die betreffenden Partikeln an. Die Messungen waren sehr
gut reproduzierbar. Die Kalibrierung mit den 5,2 um-Partikeln erwies sich
als etwas komplizierter als mit den kleineren Partikeln. Der Nieder-
schlag erstreckte sich nicht — wie aufgrund einer einheitlichen Teil-
chengrdBe erwartet - auf einen eng begrenzten Bereich des Bandes, son-
dern auf eine Zone von 4 cm Breite. Deshalb wurde der Durchmesser der
abgeschiedenen Partikeln mit dem Lichtmikroskop an den verschiedenen
Stellen untersucht., Diese Punkte sind mit waagrechten Fehlerbalken ein-

gezeichnet, entsprechend den Fehlern in der Partikelgrdfenbestimmung.

Sehr deutlich ist der Unterschied der beiden Kalibrierkurven fiir den Proto-
‘typ und fiir die k#ufliche Version der Zentrifuge. Man findet eine Ver-
schiebung zum doppelten Durchmesser hin. Beide Kurven gelten fiir 10 1/min
Gesamtgasdurchsatz von 3000 U/min. Man sieht also, daB fiir jedes Gerit

eine individuelle Kalibrierung ndtig ist, In die Abbildung ist ebenfalls eine
MeBkurve eingetragen, die mit Kernschmelzen-Aerosolen gewonnen wurde.

Dabei wurde der geometrische Durchmesser der kugelfdrmigen Partikeln be-
stimmt. Im mittleren Bereich von ca. 0,2 um bis 0,5 um wurde die Kurve
interpoliert, da hier keine Kugeln, sondern kompliziert geformte Aggre-—
gatpartikeln vorlagen. Man kann aus der Differenz zwischen der Kalibrierkurve
und der MeBkurve auf die Dichte des Partikelmaterials schliefen. Es han-

delt sich hier um eine problemspezifische Kalibrierkurve nach Stoke'schen

Durchmessern.

3. Versuchsaufbau

Die Aerosole aus der Kernschmelze wurden mit der Schmelzanlage

SASCHA erzeugt. Als Ausgangsmaterial diente inaktives Corium-E. Die Aero-
solzentrifuge wurde parallel zur Filterstrecke (Abb. 4243-2) aufgebaut. Der
Druck gegeniiber dem Atmosphdrendruck am Ort der Probenahme wurde mit einem
Prizisions-Differenzdruckmanometer iiberwacht und bis auf + 5 mm Wasser-—
sdule konstant gehalten. Der Luftdurchsatz durch die Schmelzanlage betrug

5 1/min. Davon wurde ein Teilstrom von 0,2 1/min abgezweigt und {iber die

Zentrifuge geleitet. Bei zwei Versuchen wurde die Zentrifuge ! bzw. 10 min




- 433 -

1. Zentrifuge 6. Filter

2. Spiralband 7. Manometer

3. Versuchskessel - 8. HF -Spule

4. Glas- Absaug- System 9. Corium - Schmel ze
5. Regel - Ventil 10. HF - Generator

Abb. 4243-2: Prinzipskizze zur Partikelgr8Benmessung mit der Aerosolzentrifuge

lang wdhrend der Aufheizphase und einmal wihrend der gesamten Versuchs-
dauer von 15 min betrieben. Auf das Abscheidungsband aus Aluminium wur-,
d:n im erwarteten maximalen Niederschlagsbereich 8 Priparattrdger (Grids)

fiir die nachfolgende elektronenmikroskopische Untersuchung aufgeklebt.

Nach der Beaufschlagung wurde das Abscheideband in dquidistante, 5 cm
lange Stiicke zerschnitten. Diese wurden unter einem o—-Z#hlstand ausge-
messen. Die o-Aktivitit rilihrt vorwiegend von den Zerfallsprodukten der
Thoriumkette her. (Das Tiegelmaterial bestand aus Thoriumdioxid). AuBer-
dem wurden die Proben elektronénmikroskopisch (mit Raster- und Trans-
missions-Elektronenmikroskop) sowie rdntgenemissionsspektroskopisch unter-—

sucht.
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4. Ergebnisse

Als wichtiges Ergebnis kann festgestellt werden, daB sich die Spiralzen-
trifuge zur Untersuchung von Aerésolparametern,von Aerosolen aus

Kernschmelzen gut eignet.
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Par tikeldurchmesser
Abb. 4243-3;: o-Zdhlrate von Kernschmelzen—Aerosolen in Abhingigkeit vom

Partikeldurchmesser

Aus den bisherigen Versuchen ergaben sich folgende Betriebserfahrungen:

—~ Die Beaufschlagungsdauer von 10 Minuten wihrend der Aufheizphase er-
bringt bei den gegebenen Versuchsbedingungen einen sehr gut auswert-
baren Niederschlag auf dem Spiralband. Hingegen stellte sich heraus,
daB der Niederschlag bei 1 Minute Betriebsdauer zu gering bleibt,
widhrend die Beaufschlagung {iber die gesamte Versuchsdauer von 15 Mi-

nuten einen zu dichten Niederschlag hervorruft.
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- Bel der Auswertung der elektronenmikroskopischen Prédparattriger
stellte sich heraus, daB die Stdrung der Strdmungsverhiltnisse durch’
die um 150 um i{iber dem Abscheideband erhabenen Priparattridger auf
die GroBenseparation der Aerosolpartikel einen vernachlidssigbaren

EinfluB hat.

Durch die Messung der a~Aktivitidt wird eine Verteilung der Aerosolpopula-
tion iiber dem Partikeldurchmesser gewonnen. Die MeSkurve (Abb. 4243-3) zeigt
daB es sich dabei um eine trimodale Verteilung handelt, Die Maxima der

Verteilung ergeben sich nach Abbildung | entsprechend einem Stoke'schen

Durchmesser zu 0,18 um, 0,35 um und 1,0 um.

Fraktion der kleinen Partikeln Fraktion der mittelgroBen Partikeln

1 45Ky 2HM 00 D14

—

1 um Fraktion der groBen Partikeln

AbB. 4243~4 ¢ Kernschmelzen Aerosole
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Da selbst bei der erhShten Belegungsdichte die Selbstabsorption wihrend

der o~Zihlung vernachlissigbar ist, konnten die angefiihrten Ergebnisse

durch die Ausmessung des Aluminiumbandes von demjenigen Experiment, bei

dem sich die Beaufschlagung filir elektronenmikroskopische Aufnahmen als

zu dicht erwiesen hatte, in der Lage der Maxima in vollem Umfang repro-
duziert und bestdtigt werden. Die elektronenmikroskopischen Aufnahmen von

den Maxima der Verteilung zeigen (Abb. 4243-4), daB es sich dabei um Partikeln
unterschiedlicher geometrischer Struktur handelt, Die kleinen und die

grofBen Partikeln haben eine kompakte, zum Teil nahezu kugelfdrmige Ge-

stalt, wdhrend die mittlere Partikelfraktion aus koagulierten Partikeln

besteht.

Zr U CrMn Fe Fe Ni

Abb, 4243-5: Rontgenemissionsspektrum einer 3,0 um Partikel
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Berechnet man aus dem Verhiltnis-des Stoke'schen und des aerodynamischen
Durchmessers (Abb.4243~1) die Dichte der Partikeln, so ergeben sich Werte zwi-
schen 3 g/cm3 und 5 g/cm3. Diese Werte sind im Vergleich zu den theoreti-

schen Dichten der hier vorliegenden Metalloxide etwas geringer.

Das 1dRt angesichts der teilweise kompakten‘Form der Partikeln auf Hohl-
rdume schlieBen. Uber Dichteabweichungen von Kondensationsaerosolen haben
auch andere Autoren (4) bereits berichtet.

Da an den Enden jeder Verteilung auch bei starker Beaufschlagung die Be-
legungsdichte nicht so hoch ist, konnte auch die Tatsache der unterschied-
lichen geometrischen Struktur durch die elektronenmikroskopische Unter—
suchung der groBen Partikelfraktion des stark beaufschlagten Abscheidungs-

bandes bestdtigt werden.

Von mehreren Einzelpartikeln aus jedem der drei verschiedenen Maxima wur-
den Rdntgenemissions-Spektren aufgezeichnet (Abb.4243-5), Als iiberraschendes
Ergebnis dieser Analyse ergab sich, daR in jeder der drei GrdBenklassen -
dieselbe Elementzusammensetzung nachgewiesen wurde. AuBer Zirkon wurden
alle Elemente der Ausgangszusammensetzung des Schmelzgutes gefunden:

U, Fe, Cr, Ni, Mn.

Fiir eine quantitative Analyse konnen jedoch diese Spektren aus zwei Griin-
den nicht herangezogen werden: Zum einen kann die quantitative Zusammen-
setzung von Partikel zu Partikel variieren, zum anderen dringt der Primér-
Elektronenstrahl nur etwa 0,5 um tief in. die Partikel ein, so daR bei einer
grofen Partikel eine mdglicherweise innerhalb der Partikel vorhandene
unterschiedliche quantitative Zusammensetzung ﬁicht voll erfaft werden

kann.

DaB Zirkon trotz intensiver Suche nicht gefunden wurde, 13Rt die Aussage

zu, daB der Massenanteil unter etwa 0,1 7 liegen muf. Dieser SchluB wird

durch aktivierungsanalytische Untersuchungen bestdtigt (1).

Die Partikelzahlvérteilung (Abb. 4243-6) 148t ebenfalls deutlich die drei Maxima
erkennen. Verstindlicherweise sind die Maxima zu kleineren Durchmessern hin
verschoben - im Vergleich zu der Aktivititsverteilung (Abb. 4243-3), Die Maxima
der Partikelzahlverteilung liegen bei 0,17 pym, 0,30 uym und 0,73 um.

Bei einem Vergleich der Abbildungen 3 und 6 zeigt sich, daB die Aktivi-
tdtsverteilung ein oberflidchenproportionales MeBsignal darstellt. Demm es

gilt:
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Abb, 4243-6: Mit der Aerosolzentrifuge abgeschiedene Partikeln in Ab-
hidngigkeit vom Durchmesser
A =K -+N d2
n n n
An = Aktivit#dt an der Stelle n
L = Anzahl der Partikeln an der Stelle n
dn = Durchmesser der Partikeln an der Stelle n

Unter der Voraussetzung, daB die Proportionalititskonstante K unabhidngig

vom Durchmesser ist, folgt daraus:
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Tab.4243-1: Berechnung der Werte fiir K~

d A N K
(unﬂ (ipnﬂ (P/cmz) - (ipm/p)
0,15 85,5 3,7 .10/ 0,10.1073
0,17 144,5 4,6 107 0,11.1072
0,18 158 3,85.107 0,12:1072
0,23 110 1,5 .10’ 0,13.1073
0,24 88,5 1,4 .10’ 0,11-1073
0,30 161 1,75-107 0,10.107
0,35 174 1,12+107 0,12:107°
0,50 9,5 3,5 .10° 0,11-107%
0,64 127 2,9 -10° 0,10.10“3
0,73 210 3,6 .10° 0,11.1073
1,0 238,5 2,3 -10° 0,10-1072
2,3 63 9,8 .10 0,12.1073

K = 0,11-10'3

In Tab,42431 ist die Konstante K fiir 12 Durchmesserwerte ausgerechnet.

Dabei wurden die Anfangspunkte, Maxima, Minima, und Endpunkte der Kurven
herausgegriffen. Die gute Konstanz von K beweist die Tatsache, daB die
a-Aktivitdt an der Oberfldche der Partikeln konzentriert ist. Dieser Effekt
ist fiir weitere Untersuchungen zur Aktivititsverteilung bedeutsam, da er
anzeigt, daB eine Aktivitdtsverteilung nicht ohne weiteres massenproportional

angenommen werden kann.

5. Diskussion der Ergebnisse

Von mehreren Autoren (5-20) wurde {iber das Verhalten von Reaktorbrennstoff-
Aerosolen berichtet.In Tab.4243-2 ist ein Uberblick iiber eine Literaturaus-
wertung zusammengestellt, die die wichtigsten Angaben {iber die Aerosolerzeu-
gung und die gemessenen Partikeldurchmesser enth#lt. Die Zielsetzungen

standen in den Jahren vor 1969 hauptsichlich unter dem Gesichtspunkt der
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Filtrationsm8glichkeit von nuklearen Aerosolen. Bis auf die beiden zu-
letzt bekannt gewordenen Arbeiten (19,20) bestand die Zielrichtung der
Arbeiten nach 1970 vorwiegend in der Untersuchung des Verhaltens nukle-
arer Aerosole im Reaktorcontainment. Die Erzeugung der Aerosole ‘erfolgte
dabei nicht unter den Randbedingungen des Kernschmelzens. Dies war nur
bei der vorliegenden Arbeit sowie bei den Arbeiten von Dahlgren et al.
(19) und Powers (20) der Fall. Dabei kann fiir ein wichtiges Ergebnis
dieser Arbeiten eine Ubereinstimmung festgestellt werden: die GrbRenver-

teilungen sind multimodal (KFK: trimodal).

Die Auswertung der frilheren Arbeiten zeigt, daR die Ergebnisse sehr stark
von den jeweils gewdhlten Methoden und Parametern abhingen. Da diese
wiederum problemorientiert nach den jeweiligen Erfordernissen der ge-
setzten Ziele ausgewdhlt werden, kdnnen die Ergebnisse nur in sehr be-
grenztem Umfang fiir Vergleiche herangezogen werden. Dabei fidllt beson~
ders auf, daB fast alle Autoren die GrdBenverteilung der Aerosolpartikeln
durch eine logarithmische Normalverteilung darstellen. Diese mathemati-.
sche Form mit einem Maximum kann prinzipiell auf jedes der im vorliegen-

den Fall einer trimodalen Verteilung vorhandenen Maxima angewandt werden.

Eine in sich geschlossene Erkldrung fiir die Entstehung einer trimodalen
Verteilung kann aufgrund der bisher durchgefiihrten Experimente noch

nicht gegeben werden. Zwar kann man die Entstehung der mittleren Partikel-
fraktion wegen der geometrischen Struktur der Partikeln einem nach der
Kondensation ablaufenden Koagulationsvorgang zuschreiben. Es ist aber er-
staunlich, daB eine weitere Fraktion von Partikeln mit einem Durchmesser -
maximum von 0,73 um und einer kompakten geometrischen Form auftritt, die
ebenfalls einem abgeschlossenen Kondensationsvorgang entspricht.

Weitere offene Fragen ergeben sich aus den Ergebnissen der Rbntgenemissions-
Spektren, in denen stets alle Elemente der Ausgangszusammensetzung gefunden
wurden., Diese Tatsache ist insofern bedeutsam, weil somit die unterschied-
liche geometrische Struktur der Partikeln bisher nicht als Folge einer
unterschiedlichen Elementzusammensetzung erklirt werden kann.
Mdoglicherweise ergibt die quantitative Analyse aber doch gewisse Unter-
schiede in der Zusammensetzung verschieden..grofler Aerosolpartikel. Zur
Klidrung dieser offenen Fragen sind weitere Aerosoluntersuchungen notwendig.
Da sich die Auswertung von inaktiven Niederschlidgen auf dem Metallband

der Aerosolzentrifuge als sehr zeitaufwendig erwies, sollen .in Zukunft v.a.
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Reaktorbrennstoff-Aerosole

Mittlerer | MeRmethode | Art der Ver—|Aerosol Er- T Atmosphiére| Lit.—|Jahr
Durchmes- teilung zeugungs-— Zitat
ser Methode
(hm) °c
0,10 K.A, K.A. Elektrische | K.A, |Luft 5 1962
Heizung
0,02 Filter 1l.-n. Reaktor- >900 |Helium 6 1964
Abscheidung Transiente :
5,0 Filter- 1,-n. Graphit- >900 |K.A. 6 1964
Abscheidung Verbrennung
0,03 K.A. 1,-n, Reaktor | ~2800 |Argon 7 1964
Transiente
, . 1i
0,015-1,5 | Filter- 1l.-n. In-pile- >2700 gsftu$;s— 8 1965
Abscheidung ‘Schmelzen serd;mpf
0,01-1,0 | Filter K.A. Induktions— | 2800 [Luft 9 |1965
Abscheidung Heizung
0,14 Thermal- 1.-n. Licht- K.A, [Luft 10 1968
Prizipitator Bogen
0,18 Electrical Self-Pre- Licht- K.A. |K.A. 11 1968
Particle “serving Bogen
Counter
1,0-3,0 Impaktor K.A. Licht- K.A. [Luft 12 1968
Bogen
0,10 Thermal- l.-n. Widerstands-| 2700 NZ’ Argon 13 1968
Pridzipitator Heizung
0,20 Impaktor K.A, Licht- K.A, [K.A, 14 1970
Bogen
0,30 Impaktor K.A. K.A. K.A. |[K.A, 15 1970
0,35 Point—-to- l.-n. StoRstrom 2800 N2 16 1974
Plane
0,10 Zentrifuge K.A, StoRstrom 2800 N2 17 1974
0,2-1,5 Impaktor K.A. K.A. K.A. [K.A. 18 1976
<10 K.A. multimodal |K.A. 1400 [K.A. 19 1977
0,30-0,50 | K.A. multimodal K.A. K.A. |K.A. 20 1977
K.A. = keine Angaben

l.n.

logarithmisch-normal
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Versuche mit aktivem Fissium durchgefiihrt werden; dies erspart die Rént-
genemissionsanalyse und erlaubt sogar eine quantitative Bestimmung der
Elementverteilung in den Partikelfraktionen. AuBerdem ist der Einsatz
eines 8-stufigen Kaskaden-Abscheiders vorgesehen, der eine einfachere
(wenn auch grobere) Erfassung der GrdRenverteilung der Aerosolpartikeln
gestattet.

Weitere wichtige Informationen {iber die Aerosol-Eigenschaften werden
durch eine Variation der Schmelzbedingungen erwartet. Daher sollen z.B.
die Versuchsatmosphire und die Aufheizgeschwindigkeit variiert und die
Aerosolproben bei verschiedenen Temperaturintervallen der Schmelze ent-

nommen werden.
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4244 XKonstitution und Reaktionsverhalten von LWR-Materialien beim

Coreschmelzen

(H. Holleck, A. Skokan, K. Biemiiller, Ch., Gosgnach, H. Janzer,

K. Schifer, G. Schlickeiser, H. Strdmann)

Abdampfverhalten von Corekomponenten aus einer Corium E-Schmelze

Das Abdampfen von Komponenten aus der Schmelze dndert die Zusammenset-—
zung, entzieht der Schmelze Wirme und Wirmequellen und bewirkt eine Ak-
tivititsfreisetzung in das Containment, Erste Versuche deuteten darauf
hin, daf beim Aufschmelzen von Corium E Gewichtsverluste bis zu 30 7
auftreten [1]. Diese hohen Abdampfverluste lassen sich jedoch nicht plau-
sibel erkldren. In Experimenten mit definierten Parametern und unter Be-
riicksichtigung der Tiegelreaktionen wurde deshalb das Abdampfverhalten

aus Corium E in Abhingigkeit von dey Zeit bei Temperaturen von etwa

3000 K bestimmt. Nur diese hohen Temperaturen gewidhrleisten ein voll-
stindiges Aufschmelzen der Proben, was darauf hindeutet, daR der Schmelz-
punkt von Corium E h8her liegt als bisher angenommen (v 2700 K). Abb.
4244-1 zeigt die Abdampfverluste von Corium E bei etwa 3000 K in Abh#ngig-
keit von der Zeit. Es wurde eine groBfe Zahl metallischer und keramischer
Phasen auf ihre Gehalte an Eisen, Chrom, Nickel, Zirkon, Uran Thorium und
Sauerstoff nach bestimmten Schmelzdauern untersucht. (Die metallischen Pha-
sen wurden nach kombiniertem S#ure-Schmelzaufschluf in schwefelsaurer L&-
sung unter Verwendung der Réntgenfluoreszenzspektrometrie analysiert, die
keramischen Phasen nach Aufschluf mit Borax. Die Sauerstoffbestimmungen
wurden mit Hilfe der Vakuum-HeiBextraktion durchgefithrt.) Die Abdampfver-
luste betragen bei 5 Minuten Haltezeit knapp 2 Gew.Z, bei 10 Minuten knapp
4 7, und nehmen mit der Zeit linear zu. Die Abdampfverluste aus den Schmel-
zen sind im wesentlichen durch Verdampfung von Stahlbestandteilen und von
an sie gebundenen Elementen gegeben, Um dies zu verstehen, kdnnen bei den
komplexen Schmelzen nicht ohne weiteres die Dampf- und Partialdriicke der
reinen Komponenten oder Verbindungen herangezogen wetrden. Dennoch sind in

Abb. 4244-2 auch die Dampfdriicke dieser reinen Komponenten angegeben (aus-
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gezogene Linien). Ausgehend von diesen Werten soll das Abdampfvers
halten, so wie es sich hier darstellt, qualitativ erliutert werden.
Betrachtet man die Dampfdriicke der reinen Komponenten in der Metall-
schmelze, so erkennt man, daB die Driicke z.B. bei 3000 K fiir Chrom
oberhalb von | bar, fiir Eisen und Nickel bei l‘bar, fiir Uran und
Zirkonium 2 Gr8fRenordnungen niedriger liegen, daB weiterhin bei der
gleichen Temperatur die Gesamtdampfdriicke, d.h. die Summe aller
Partialdriicke fiir die Oxidschmelze um 3 bis 5 GrbBenordnungen nie-
driger liegen. Beriicksichtigt man, daB die Komponenten in L8sungen
vorliegen und postuliert man in erster Ndherung eine ideale L3sung,

so kann man die Dampfdriicke berechnen und erhdlt bei Kenntnis der
Zusammensetzung der Schmelzen die gestrichelten Dampfdruckkurven,

die fiir Chrom, Nickel, Uran, Zirkon, z.B. um eine Gr8Benordnung nie-
driger liegen als die der reinen Elemente. In #Zhnlicher Weise werden
auch die Dampfdriicke der oxidischen Komponenten erniedrigt. Ein Ver-
gleich zwischen den errechneten U02—Partia1drﬁcken fiir zwel Zusammen-—
setzungen einer Oxidschmelze mit dem expetrimentell bestimmten Wert'
flir eine bestimmte Zusammensetzung zeigt befriedigende Ubereinstim-
mung. Die Stahlkomponenten bleiben auch bei diesem Modell die Elemente
mit dem weitaus h&chsten Dampfdruék, und wenn man berlicksichtigt,

daR die Abdampfgeschwindigkeit proportional dem Dampfdruck und umge-
kehrt proportional der Wurzel aus der Massenzahl ist, so unterstreicht
dies die Aussage, daf das Abdampfen zumindest bis zu dem Punkt, wo
alles Zry oxidiert ist, im wesentlichen von der Metallschmelze ausgeht,
Da die Kenntnis des Abdampfverhaltens vor allem im Hinblick auf die
Spaltproduktfreisetzung wesentlich ist, sind hier gezielte Untersu-

chungen im Gange, um die abdampfenden Spezies genauer zu kennen.

Spaltproduktverteilung in Abh#ngigkeit vom Oxidationsgtad der Schmelze

Die Kenntnis der Verteilung der Spaltprodukte als Hauptwdrmequellen in
den Schmelzen ist fiir die Beschreibung des Ablaufes eines hypothetischén
Kernschmelzunfalles von groBer Bedeutung. Die Verteilung in nicht oxi-
dierten Kernschmelzen wurde schon friiher beschrieben [2]. Mit fortschrei-
tendem Oxidationsgrad der Schmelze treten neben den Corekomponenten

auch zunehmend Spaltprodukte in die Oxidschmelze iiber. Einen ersten Uber-—



- 447 -

blick iiber die Reihenfolge dieses Ubertritts in Abh#ngigkeit vom Sauer-—
stoffpotential der Schmelze gibt Abb. 4244-3. Die Oxide der Seltenen Er-
den und Erdalkalimetalle sind so stabil, daB diese Spaltprodukte immer

in der Oxidphase auftreten werden. Das Verhalten von U und Zr ist sehr
empfindlich vom Oxidationsgrad abhingig., Die Spaltprodukte Mo und Tc
werden erst spidter etwa gleichzeitig mit den Stahlkomponenten oxidiert

und die Platinmetalle bilden keine stabilen Oxide, kdnnen aber bei ho-

hen Temperaturen (besonders Ru) in Sauerstoff absublimieren. Wenn man
davon ausgeht, daB die Kernschmelze beim Durchschmelzen des RDB noch me-
tallisches Zry enthdlt, so ist dadurch das Sauerstoffpotential in der
Schmelze auf einen sehr tiefen Wert festgelegt, d.h. die Oxidation der
Corekomponenten und Spaltprodukte, die weniger stabile Oxide bilden,

wird sich erst vollziehen, wenn der RDB durchgeschmolzen ist und die Core-
schmelze mit Beton reagiert. Die Spaltprodukte, die in dieser Oxidations-
phase oxidiert werden kdnnen und sich dann in der Oxidschmelze 18sen,

sind Mo und Tc. Gezielte Experimente, die die Verteilung der Spaltprodukte
in Abhingigkeit vom Oxidationsgrad belegen sollten, wurden vorerst ohne
Beton durchgefiihrt. Hierbei wurde Tc durch Mo simuliert. Im Vergleich zu
der aus Abb. 4244-3 hervorgehenden Reihenfolge der Oxidation der Spalt-
produkte ergaben sich geringfiigige Anderungen, die durch die Reaktionen
in dem komplexen Vielstoffsystem begriindet sind. So wird Fe zumindest
teilweise vor Mo oxidiert, da es in der Schmelze an Cr gebunden ist. Die
Oxidation von Mo wird demgegeniiber verzdgert, da es in der metallischen
Schmelze offensichtlich mit den Platinmetallen in metallischer L8sung ge-
bunden ist. Da sowohl die Stahlkomponenten wie auch Mo bei der Aufldsung
von Beton oxidiert werden, miissen Stichproben an betonhaltigen Schmelzen
diese Aussagen belegen und zus#itzlich kliren, welche Elemente immer in me-

tallischer Form verbleiben.

Untersuchung der Wéchselwirkung:im komplexen System Kernschmelze + Spalt-—

produkt + Beton

Die Versuche in diesem komplexen System bestdtigten die zuvor an den Sy-
stemen Kernschmelze + Spaltprodukte und Kernschmelze 4 Beton gewonnenen Be-
funde [2,3]. Dariiberhinaus ergaben sich zusitzliche Befunde zur Spaltprodukt-—
verteilung bei der Erstarrung der oxidischen Schmelze. Abb. 4244-4 zeigt

Schliffbilder eines Schmelzversuches an einer homogenen Pulvermischung
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(Corium (A+R), 20 7 Abbrand simuliert, + Karbonat-Beton, 2 : 1) im Wolfram-
tiegel. Die Verteilung der Spaltprodukte, von denen aus dem gesamten Spek-
trum nur eine repridsentative Auswahl in Stellvertretung fiir die iibrigen
chemisch #hnlichen eingesetzt wurde, ist in Konzentrationsprofilen iiber

die oxidischen Phasen und die metallischen Einschliisse der erstarrten
Schmelze in Abb. 4244-5 zu erkennen: Mo (stellvertretend iuch fiir Tc) und
Ru (als Vertreter auch der {ibrigen Platinmetalle Rh und Pd) werden zusam—
men mit Fe, Cr und Ni in der Stahlschmelze nachgewiésen, die {ibrigen in

der Oxidschmelze., Diese Verteilung gilt fiir die Wechselwirkung von Kern-
schmelze mit Beton, gleichgiiltig ob der Betonzuschlég hauptsichlich Sili-
kat oder erhebliche Anteile an Karbonat enthilt. Im vorliegenden Fall ent-
hielt der Betonanteil Karbonatzuschlag. Hier zeigte sich anhand der unter-
schiedlichen Profile z.B, fiir Uran und Zirkon in der erstarrten Oxidschmel-
ze, daB beim Erstarren dieser Schmelze eine Differentiation in mehreren
Phasen erfolgte. Unter Hinzuziehung von rdntgenographischen Phasenanalysen
konnten die Hauptphasen Ca2U04, CaZZrO4, Ca-chromat und UO2 ermittelt werden.
Die Profile der Spaltprodukte zeigen, daB Neodymoxid (als Reprdsentant fiir
alle tibrigen 3-wertigen Seltenen Erden) und Ceroxid in der uranhaltigen
Phase auftreten, wdhrend Strontiumoxid (und damit wahrscheinlich auch Bari-
umoxid) in der zirkonhaltigen Phase vertreten ist. Bei den Proben, die Be-
ton mit Silikatzuschlag erhalten, wurde diese Differentiation nicht beob-
achtet, Hier erstarrte die Oxidschmelze stets - auch bei sehr geringen Ab-
kilhlungsgeschwindigkeiten (1K/min) - als homogenes Glas, evtl. mit kristal-
linen UO,—-Ausscheidungen.

2

Materialkundliche Auswertung der Thermitversuche

Es wurde Probenmaterial aus Schmelzversuchen untersucht, die an anderer
Stelle mit geziindeten Al/Fe-oxid-Thermitmischungen in Betontiegeln durch-
gefiihrt wurden [4]. Von den geschnittenen Tiegeln der Versuche A, C, D, E,
F und I wurden Proben aus dem Bereich der Oxidschlacke und z.T. aus dem
metallischen Regulus genommen und auf ihre chemische Zusammensetzung und
ihren Phasenbestand untersucht. Die Entnahmestellen der Proben sind in
Abb. 42446 angegeben., Die Proben Cl und DI sind auch dem metallischen
Regulus der entsprechepden Tiegel, die anderen Proben sind aus der oxidi-

schen Schlacke entnommen. Zur Charakterisierung der Proben dienten chemi-
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sche Analysen (Tab. 4244-1 und 4244-2), metallographische bzw. kera-
mographische Anschliffbilder zur Bestimmung des Gefiiges (Abb. 4314-7
bis 4244~9), Mikrobereichsanalyse (Abb. 4244-10)und r8ntgenographische

Beugungsuntersuchungen zur Phasenanalyse.

Ergebnisse:

a) Metallische Proben aus dem Regulus

Die chemischen Analysen der Proben Cl und DI (Tab. 4244-1) zeigen, daR
die metallische Schmelze praktisch kein Al enthilt. Der Cr-Gehalt in
Probe DI lag in der Ausgangsmischung bei 10 7Z. Er ist durch Oxidation
auf einen Wert von ungefdhr 3,4 7 abgesunken, widhrend sich der Ni-Ge-
halt (in der Ausgangsmischung 5 %) nicht veridndert hat. Die Anschliff-
bilder (Abb. 4244~7) zeigen zahlreiche kleine mehrphasige Oxideinéchlﬁs—
se, die widhrend ihres Aufstiegs durch die dichtere metallische Schmelze
eingefroren wurden. Mikrobereichsanalysen haben gezeigt, daB die hell-
graue Phase in dem groBen EinschluB in Abb. 4244-7, die vor allem in
einem sichelfdrmigen Bereich am linken oberen Rand konzentriert ist,
Fe-oxid ist, Die dunklen Phasen enthalten vor allem Ca-silikat, dane-

ben nur in sehr geringen Anteilen auch Al-oxid.

b) Oxidische Proben aus der Schlacke:

Ergebnisse der chemischen Analysen:

Die chemischen Analysendaten (Tab. 4244.-1) zeigen, daB die Proben I, I2
und I3 erhebliche Mengen an Magnesium enthalten, das weder in der Ther-
mitmischung noch in dieser GrSRenordnung im Betontiegel vorhanden war.
Die Ursache fiir den hohen Mg-Gehalt ist offensichtlich ein starker An-
griff der MgO-Auskleidung des Kessels, in dem die Schmelze geziindet
wurde. Dadurch enthielt die Oxidschmelze, die in den Betontiegel gegos-
sen wurde, einen hohen Magnesiumanteil. Fiir die restlichen (nicht auf Mg
analysierten) Proben wurde in Tab. 4244~2, in der die Umrechnung der Ele-
mentanalysen auf Oxidanteile dargestellt ist, der MgO-Anteil analog zu

den Befunden an I1, I2 und I3 proportional zum AléO -Gehalt angenommen.

3
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Der dann resultierende Rest auf 100 7 wurde in Tab. 42442 mit Aus—
nahme der Proben Il, I2, und I3, die auf Si analysiert wutrden, als
SiO2 angenommen.,

Die Proben Al und El, die aus der Kontaktzone zwischen Schlacke und
Tiegel stammen und - da die Grenze sehr scharf ist - sowohl Schlacken-
als auch Tiegelmaterial enthalten (vgl. Abb. 4244-9), weisen einen

geringen A120 -Gehalt (5 %) und entsprechend einen hohen SiO,-Gehalt

(75 %) auf (vgl. Tab. 4244-2). Bei den iibrigen Proben schwanﬁt der
A1203—Geha1t zwischen 35 und 60 Z, der SiOz-Gehalt zwischen 38 und

15 %. Diese Streubreite ist durch Inhomonititen bedingt. Der Ca0-Ge-
halt ist an den SiOz—Gehalt gebunden, da beide Oxide aus dem Tiegel-
material stammen. Der Fe-Gehalt (Tab. 4244-1 und 4244-2) ist im we-
sentlichen auf metallische Einschliisse zurlickzufiihren, da diir eine
Berechnung als FeO die Sauersfoffkonzentration (Tab. 4244-1) nicht
voll ausreicht. Es k&nnen nur Spuren an oxidiertem Eisen in der Oxid-
schmelze vorhanden sein. In den Proben aus‘dem Tiegelversuch D (D2 und
D3) wurde ein Cr203—Gehalt von ungefdhr 8 7, dagegen kein Nickelge-
halt nachgewiesen, Aus den Proben, die nicht aus der Kontaktzone ent-—
nommen wurden, ergibt sich nach diesen Befunden (Tab. 4244-2), daR
die oxidische Thermitschmelze (A1203 + MgO + Fe~Einschliisse) zwischen

v 17 und v 45 Gew.Z-Tiegelmaterial (SiO, + Ca0) aufgenommen hat. Die

geringsten Anteile an aufgeldstem Tiegeimaterial enthalten die Proben
aus dem Tiegelversuch I, bei dem die metallische Thermitschmelze nicht
mit der oxidischen zusammen in den Tiegel gegossen wurde. Dieser Be-
fund erklédrt sich aus dem in diesem Versuch raschen Temperaturabfall
der Schmelze, der durch die fehlende Reaktionswérme aus der Metall-

Wasser—Reaktion bedingt ist.

Ergebnisse der Phasen— und Gefligeuntersuchungen:

Die Schlacke besteht aus einer feinstkSrnigen Grundmasse aus einem
Gemenge verschiedener Ca-Mg-K~Al-Silikate, z.T. bei hohem SiOz-Ge—
halt glasartig, in der metallische Eisen-Tr6pfchen und im wesentli-
chen zwei Typen von grdBeren oxidischen Ausscheidungspartikel einge-

schlossen sind (vgl. Abb. 4244.-8 und 4244-10).Bei den beiden oxidi-
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schen Ausscheidungstypen handelt es sich um Spinelle der Zusammen—
setzung (Mg, Fe)[Al, Cr;lzo4 (im Anschliffbild durch die isometrische
Form der Schnitte mit 60°- und 120°-Winkel zu erkennen) und stenge-—
lige (Al, Cr)-oxidkristalle., Diese beiden Phasen weisen in diesem Sy-
stem die héchsten Erstarrungstemperaturen auf und sind daher als

idiomorphe Erstausscheidungen aus der Schmelze auskristallisiert.

Die Probe El aus der Kontaktzone Tiegel/Schmelze enthalt noch einen
Bereich des nicht aufgeschmolzenen Tiegelmaterials (Abb., 4244-9),

Hier zeigt sich, daB der Ubergang sehr scharf ist.
Literatur:

[1] P, Hofmann, H, Holleck, C. Politis, A. Skokan:
Konstitution und Reaktionsverhalten von LWR-Komponenten
beim Coreschmelzen
KfK 2242, Februar 1976

[2] PNS-Halbjahresbericht 1976/11
KfK 2435, S. 412

[3] PNS-Halbjahresbericht 1976/I
REK 2375, S. 415

[4] dieser PNS-Halbjahresbericht 1977/II
Kap, 4246 (Perinic u.a.)
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Tab.4244~ 1:Chemische Analysenwerte der Proben aus der Schlacke

und dem Metallregulus

Al Ca " Fe Mg Mn Cr Ni Si 0 H z

Al 2,6 7,1 6,8 0,3 — 47,9 0,07 64,8
c2 21,3 A 11,8 0,3 — 38,4 0,1 76,3
c3 21,3 JANA 11,7 0,3 — 41,2 0,05 78,9
D2 25,6 2,8 3,9 0,1 5,7 39,9 0,05  78,0.
D3 23,4 2,5 6,0 5,5 41,6 0,06 79,1
El 2,5 6,5 8,9 — 44,8 0,1 62,8
E2 24,7 3,9 11,0 0,3 —_ 43,5 0,1 83,5
Fl 19,0 4,2 9,6 0,1 — 41,7 0,08 74,7
F2 18,1 4,4, 10,6 0,1 — 41,1 0,1 74,4
11 32,5 1,3 5,6 11,0 0,1 — > 7,0 34,8 0,07 92,4
12 26,5 3,5 5,7 9,0 0,2 — > 11,0 41,2 0,20 97,3
i3 28,4 2,4 6,7 10,0 0,i — 9,0 36,7 0,24 93,5
¢l 0,1 Rest — s 1,5

DI 0,2 Rest 3,4 ; 4

D2 Tr 0,1 Rest . 0,05

= iS% -



Tab4244.~2: Chemische Zusammensetzung der Proben aus der Schlacke, errechnet aus den

Analysenwerten in Tabelle 1.

A1,0, Ca0 Fe MgO Mno Cr,0, sioz 5,0

Al 4,9 9,9 6,8 (1,5)" 0,4 — (75,9 0,6
c2 40,2 6,2 11,8 z,n’ 0,4 — (28,6)%" 0,9
c3 40,2 6,2 11,7 (12,n* 0,4 — (28,97 0,5
D2 48,4 3,9 3,9 (14,5)* 0,1 8,3 (20,5)%F 0,5
- D3 44,2 3,5 6,0 (13,37 0,1 8,0 (26,57 0,5
El 4,7 9,1 8,9 (,u* 0,1 — (75,00"" 0,9
E2 46,7 5,5 11,0 (14,007% 0,4 — 21, )" 0,7
F1 35,9 5,9 9,6 (10,8)* 0,1 — (36,8)"F 0,9
F2 34,2 6,2, 10,6 (10,37 0,1 — 37,17 0,9
I1 61,4 1,8 5,6 18,2 0,1 — 15,0 0,6
12 50,1 4,9 5,7 14,9 0,3 — 23,5 1,8
13 53,7 A 6,7 16,6 0,1 — 19,2 2,2

- £G% -

+ Nicht auf einen Analysenwert bezogen, sondern errechnet unter der Annahme, daB der MgO-
Gehalt proportional dem Al _O_-Gehalt (30 7) ist, wie gemessen in den Proben Il, I2, I3.
Diese Annahme ist vertretbar, da das MgO mit dem oxidierten Teil der Schmelze aus dem
Futter des Kessels, in dem die Thermitmischung geziindet wurde,in die Schmelze gelangt ist.

++ Rest, als Si0O, angenommen.

2



Abb, 4244-1:

Abb. 4244-2:

Abdamp fverluste
von Corium E bei
3000 K als Funk-

tion der Zeit.

Dampfdriicke ein-
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nenten (ausgezo-
gene Linie) und
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in idealer L8sung

(gestrichelt).
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Abb.4244-3: Bildungsenthalpien der Oxide von Corekomponenten
(strichpunktiert) und Spaltprodukten (ausgezogene

Linie, schematisch).
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Abb.4244-4; Schmelzprobe aus Corium A+R (mit Spaltproduktanteil entspre-—
chend 20 7 Abbrand) und Beton (mit Karbonatzuschlag) im Wol-
framtiegel;
oben: Schliffbild
unten: Probenstrombild (Mikrosondenuntersuchung) mit Angabe

der Lage der Konzentrationsprofile in Abb, 5
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Abb, 4244~5: Mikrobereichsanalyse:

Konzentrationsprofile der Hauptkomponenten und Spaltprodukte

tiber die Oxidphasen und metallischen Einschliisse der in Abb.4
gezeigten Schmelzprobe
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Tiegel A

7//////

C1

Tiegel C

F1
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Tiegel E

Tiegel F

Schiacke: O—1-D2

Tiegel D

Tieget I

Abb.4244-6: Probeentnahmestellen der Proben aus den geschnittenen Tiegeln A,C,D,E,F und I
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Abb.4244-7¢ Schliffbilder der metallischen Probe Cl
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Abb, 4244-8: Schliffbilder der oxidischen Probe D3



Magnesium
Abb. 4244-10:

Silizium

~ Kalium Calcium

Mikrobereichsanalyse der Probe D3; Kantenlinge des Bildausschnitts: 100 um
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4246 Experimente zur Wechselwirkung zwigchen Stahlschmelzen
und Beton
- Betontiegelversuche mit Thermitschmelzen -
(D. Perinic, B, Kammerer, H. KnauR, A, Mack, B. Stuka,
RBT/IT)

1. Betontiegelversuche mit Thermitschmelzen

Im Berichtszeitraum wurden die im April und Mai 1977 durchge-
fihrten Betontiegelversuche mit Thermitschmelzen ausgewertet

und die Ergebnisse in einem Bericht zusammengefaBt.

Es wurden insgesamt neun GroBversuche durchgefiihrt. Eine Uber-

sicht der wichtigsten Daten ist aus der Abb. 4246-1 ersichtlich.

1., Betontiegeldaten

1,1 Beton

Die Betontiegel wurden in Anlehnung an die Spezifikation des
Reaktorbetons der Firma Hochtief fiir den Bereich unterhalb des
Reaktordruckbehdlters beim KKW Biblis hergestellt.

Zusammensetzung der Betonbestandteile vor dem Abbinden:

Portland Zement PZ 350 F 330 kg/m® Beton ... 14,3

oo

Rheinsand O...2 mm 750 kg/m® Beton ... 32,6 %
Rheinkies 2...8 mm 450 kg/m® Beton ... 19,6 %
Rheinkies 8...16 mm 600 kg/m® Beton ... 27.1 %
Wasser 170 kg/m® Beton ... 7,4 %

Ein Segment des Tiegelbodens (Tiegel E) wurde chemisch analy-
siert. Die Ergebnisse der Analyse kOnnen der Abb. 4246-2 ent-
nommen werden.
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Die Betondichte wurde. an einem Bodensegment des Tiegels I von
rund 1 1 Inhalt gemessen. Die Probe hatte nach einer Trocken-
lagerung von 2 Monaten die Dichte von 2,34 kg/l. AnschlieBend
wurde die Probe ca. 3 h unter Wasser gelagert. Dabei ist die
Dichte auf 2,43 kg/l angestiegen. Man kann von der Annahme
ausgehen, daB die mittlere Betondichte bei allen Versuchen
aufgrund der Alterung der Tiegel unter Wasser rund 2,4 kg/l
betragen hat.

Alle Tiegel wurden mindestens vier Wochen naBgelagert. Der
Innenraum der Tiegel wurde mit Wasser gefiillt, wobei liber

die Tiegel Plastiksdcke gestiilpt wurden. Damit konnte sicher-
gestellt werden, daB die Tiegel bis zu Beginn der Versuche
mit Wasser ges8ttigt waren.

— . — — o — ¥ By P Sy ST S, W e o

| Als AuBengeometrie der Tiegel wurde im Hinblick auf die spdter
vorgesehene induktive Beheizung der Schmelze eine stehende
zylinderform gewdhlt (Abb. 4246~3 ). Wegen des Ankoppe-
lungswirkungsgrades soll dabei das Verhdltnis des Induktor-
querschnitts zum Schmelzbadquerschnitt nicht grofer als 2
sein. Daraus folgen verhdltnismdBig diinne Wandstirken. Zum
Schutz des Induktors bei einem m8glichen Ausbruch der Schmelze
wurde eine Zweischalenkonstruktion verwendet. Der Betontiegel
wird von einem Asbest-Zementrohr umgeben. Der Zwischenspalt
(10 mm) wurde bei den Tiegeln B, E, F und G mit einer hoch-
schmelzenden keramischen Watte (Saffil) ausgestopft.’Die

Watte soll gewisse Warmedehnungen der Betontiegel nicht be-
hindern und gleichzeitig als thermische Bariere dienen. Bei
Tiegel A wurde der Spalt leer belassen. Der Tiegel D wurde
ohne Spalt hergestellt, wobei jedoch das Asbestzement-

rohr zur Kompensation der Tangentialspannungen geschlitzt
wurde. Die Tiegel C, H und I wurden ohnevAsbest-Zementrohre

eingesetzt,
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Wegen der spdter vorgesehenen induktiven Ankoppelung der
Schmelze kommt eine Stahlbewehrung nicht in Frage. Alle
Tiegel (auBer Tiegel C) wurden mit einem Glasfaser-Gitter-
gewebe bewehrt. Die Bewehrung wurde in die &uBere Randzone
einbetoniert. Diese Bewehrungsart konnte bisher sowohl in
Kleinversuchen mit Coriumschmelzen bis zu 500 g als auch

"bei den EingieBversuchen mit GrauguBschmélzen bis zu 160 kg
zum Teil erprobt werden. Die Glasfasergewebeschicht wurde
jedoch gegeniiber den frilheren. Versuchen wesentlich verstdrkt.
Bei den Kleinversuchen wurden nur eine Lage, bei den GrauguB-
versuchen vier Lagen und bei den Thermitversuchen zehn Lagen
des Glasfasergitters einbetoniert.

Technische Daten des Gewebes:

Hersteller: Leuze & Rilling GmbH, Wannweil

Gewebe-Nr. 11229

Bahnbreite: 1600 mm

Maschenweite: 20 mm

Kett- und SchuBf&den 3 x 0,5 mm, wobei der Kettfaden wesentlich
geringere Dichte aufweist (Abb. 4323-4).

Das Gewebe ist mit einem Acryl-Mischpolymerisat gegen Alkali-

und S8ureangriff impr&dgniert.

Das Gittergewebe wurde vor dem Eingiefen des Betons in die
Form kreuzweise eingelegt. Wdhrend der Verdichtung wurde da-
rauf geachtet, daB deren urspriingliche Lage weitgehend erhal-
ten geblieben ist.

Die Abb. 4246~4 zeigt das einbetonierte Gewebe in einer Bruch-
fldche des Tiegels I.
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Der Tiegel C wurde mit Stahl bewehrt. Es wurden etwa die
gleichen Bewehrungsstdbe und soweit mdglich auch die gleichen
Stababstdnde wie im Fundament des KKW Biblis eingehalten.

Mit diesem Tiegel sollte der EinfluB der Stahlarmierung auf
die Schmelzbadausbreitung untersucht werden, um festzustellen
inwieweit sich der Versuchsablauf von demjenigen in glasfaser-
bewehrten Tiegeln unterscheidet.

2. Schmelze

Um m&glichst hohe Temperaturen der Schmelzen zu erreichen,
wurden die Schmelzen im Thermit-Verfahren dargestellt. Es
handelt sich dabei um die aluminothermische Reaktion des
Aluminiumpulvers mit einer Mischung aus verschiedenen Eisen-

oxiden:

8 Al + Fe3O4 —> 9 Fe + 4 A1203
2 Al + Fe203 —2 2 Fe + A1203
2 Al + 3 FeO —> 3 Pe + A1203

In einem der Versuche wurde eine andere Reaktionsmischung mit
Zusatz von Nickel und Chrom. zur Simulation einer Edelstahl-
schmelze verwendet. Ni und Cr wurden dabei in metallischer
Form zugemischt. Nach Ablauf der Reaktion, bei welcher max.
Temperaturen von 3 000° C erreicht wurden, erfolgt eine
rasche Segregation aufgrund der groBen Dichteunterschiede

zwischen der oxidischen und metallischen Phase.

Bei Versuchen mit Ausgangsmassen von ca. 250 kg betrug die
Zeitdauer zwischen Ziinden des Thermitpulvers und Abstich des
Reaktionstiegels etwa 30 s. Aufgrund der raschen Segregation
flieBt aus dem Tiegel zuerst die metallische Schmelze (3fl o]
5,8 g/cm?®) und anschlieBend die spezifisch wesentlich leichtere
oxidische Phase (9f1122,3 g/cm?®) heraus. Trotz der zum Zeit-
punkt des Abstichs praktisch abgeschlossenen Segregation lie-
gen weder die metallische noch die oxidische Phase in v8llig

reinem Zustand vor. Die metallische Phase beinhaltet Anteile
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des nichtoxidierten Aluminiums, wobei die oxidische Phase eine
Mischoxidschmelze aus Al-, Fe-, Ni-, Cr- und Si-Oxiden dar-
stellt.

Die chemische Analyse der beiden Thermitmischungen in Ausgangs-
zusammensetzung ist aus der Abb. 4246~5 ersichtlich.

3. Versuchsaufbau

Alle Tiegel (auBler Tiegel E) wurden mit heiBer Thermit-Schmelze
geflillt, die zuvor in dem h&her angeordneten Reaktionstiegel
aus Thermitpulver dargestellt wurde. Der Reaktionstiegel mit
dem kompletten Aufbau wurde von der Firma Elektro-Thermit GmbH,

Essen leihweise zur Verfiligung gestellt,

Die Prinzipskizze, Abb. 4246-6 , verdeutlicht den Querschnitt .
des Tiegels., Zundchst ist der Stahlblechmantel mit einer
Schicht aus gestampftem Klebsand ausgekleidet. Darauf ist das
eigentliche Tiegelfutter aus einer dicken Magnesit-Schicht
(MgO) gestampft. Der obere Teil des Tiegels besteht aus ge-
stampftem Klebsand.

Den unteren TiegelabschluB bildet ein gesinterer keramischer
Bodenstbpfen, dessen Abstichbohrung vor jedem Versuch mit einem
Stahlstift und etwas Klebsand mit Asbest verschlossen wird.
Durch Einschlagen des Stahlstiftes wird der Tiegel abgestochen.
Der Reaktionstiegel wiegt etwa 1900 kg. Er ist verwendbar fiir

Thermitmassen bis zu 800 kg.

Uber eine schwenkbare Rinne flieBt die Schmelze in den tiefer
angeordneten Versuchstiegel. Durch seitliches Schwenken der
Rinne k&6nnen bei einem Abstich zwei Versuchstiegel mit Schmelze

beaufschlagt werden.
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4. MeB- und Uberwachungstechnik

Die bei den Versuchen eingesetzten MeB— und Uberwachungsge-

rite wurden in der Abb. 4246-7 zusammengestellt.

| ——— o — b (", W, S Vo o S e

Als Beispiel wird hier der Versuch B beschrieben.

Versuchsdatum: 19.4.1977
Thermitmasse im Reaktionstiegel: 250 kg

In den Betontiegel wird Fe- und Oxidschmelze eingegossen.

Tiegelinnendurchmesser: 380 mm

Tiegelinnenhdhe: 500 mm

Zeit
o" Ziindung im Reaktionstiegel

25" Abstich. Nach dem Auftreffen des GieBstrahles
steigen sofort dunkle Rauchschwaden auf, die den

Tiegel einhiillen. (Tiegel nicht mehr sichtbar.)

45" Spritzer erkennbar.
50" Starker Rauch. Tiegel nur z.T. erkennbar.
59" Tiegel geflillt. Nachlaufende Schmelze l&duft liber den

Tiegelrand. Starkes Kochen und Auswurf von Schmelzgut.
1'12" EingieBvorgang beendet.

1'15" Schmelze kocht. Durch hochperlendes Gas entstehen
Fontdnen auf der Schmelzenoberflidche (HShe ca. 50 cm
1) 3 - 5 cm). Starker Auswurf.

1'30" Font&nenaktivitdt klingt ab. Schmelze wird dick-

fliissiger. Erste Blasen erkennbar.

2'5" Nur noch vereinzelte Spritzer, die wenig Masseverlust
im Tiegel verursachen.

2'20" Oberflédche ist bis ca. 20 cm unter die Tiegelober-

kante abgesunken. Keine nadelfSrmigen Spritzer mehr.



Zeit
2'40"

2'55"
3'5"
3'20“

3'45"

4!45"

4 |»50"

5'20"

6'15"

6'50"
7'35"
8'5"

10'5"

10'40"

11'5"
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Gassonde wird 20 cm liber der Tiegeloberkante einge-

schwenkt.

Gassonde wird zuriickgezogen.

Starke Bewegungen auf der Schmelzenoberfléche.
Dunkle Schicht schwimmt auf der Schmelze.

Teigiger Zustand der Schmelze. Auf der Oberfléche
pulsierende Blasen, die durch aufsteigendes Gas
aufgebldht werden und bei einem maximalen Durch-
messer von d/2 (d = Tiegelinnendurchmesser) zer-
platzen. Beim Zerplatzen der Blasen entstehen

gelbe Stichflammen bis zu 0,5 m HOhe.

Frequenz der Blasenpulsation 2 - 3 Hz. Fldchenhafte

Verbrennung liber dem Schmelzbad.

Oberflache wird ruhiger. Schwimmende Kruste bildet

sich aus.

Auf der Oberfldche 4 - 5 pulsierende Blasen. Blasen-
entstehungsort bleibt konstant,

Keine Einzelblasen mehr. Gesamte Oberflidche wird
rhythmisch hochgew&lbt.

Kruste bildet sich stdrker aus. Risse sind erkennbar.
Beim AufreiBen der Kruste entstehen Stichflammen.

Schmelze unter der Kruste ist noch fllissig.

Schwache Bewegung der Oberfl&dche. Vereinzelte Stich-

flammen.
Keine'Bewegung der Oberfldche mehr erkennbar.

Schwache Flammen am Rande der Schmelzbadoberfléche.
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5., Auswertung und Ergebnisse

Im folgenden wird der &duBerliche Zustand der Tiegel nach den

Versuchen beschrieben:

Die Asbestzementrohre sind bei keinem der Versuche gerissen.
AuBen weisen sie aufgrund der Einwirkung von Schmelzenspritzern
an verschiedenen Stellen schuppenartige Abplatzungen auf. Die

Dicke der abgeplatzten Schichten betrdgt max. 5 mm.

Die Betontiegel selbst sind an mehreren Stellen unregelm&fig
gerissen. Die Querrisse verlaufen in H8he der unteren Schmelz-
badfront. Die RiBbreite betrédgt an der &duBeren Oberflédche des
Tiegels max. 2 mm. In der Regel ist sie jedoch kleiner. An der
AuBenfldche ist der Beton durch Spritzer bzw. durch herunter-
laufende Schmelze nur geringfiigig - bis zu einer Tiefe von

max., 3 mm - angegriffen.

Bei allen Tiegeln sind die obere Stirnflédche des Tiegels und
die Innenwand mit erstarrtem Auswurf bedeckt. Die Oberfliche
dieser Schicht ist vorwiegend oxidisch und vereinzelt mit gut

erkennbaren Metallspritzern ilberdeckt.

Die Kruste des Schmelzbades selbst ist oxidisch, wobei auch
hierin bei z2inigen Versuchen kleinere metallische Spritzer
auszumachen sind. Die Form und die Beschaffenheit der Kruste

variiert von Versuch zu Versuch sehr stark.

Als Beispiel wird hier der Tiegel B beschrieben.

Die Oberflidche des erstarrten Auswurfs auf der oberen Stirn-

flidche und an der Innenwand des Tiegels ist vorwiegend oxidisch.
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Die Metallspritzer sind kleiner als die oxidischen.

Die Schmelzbadkruste ist oxidisch. Sie liegt mit ihrem
Rand rund 250 mm unterhalb der Tiegeloberkante. In der
Mitte ist die Kruste aufgebldht. Sie ist dort um rund 45 mm

hSher als am Rande.

5.2 Tiégeltrennen, Untersuchung der Tiegelschnitte

v — - — —— gt Syt - ot P T

Zur Herstellung von axialen Tiegelschnitten wurde die gleiche
Technik angewandt, die bereits bei den frilheren GrauguBver-
suchen erprobt wurde. Dabei handelt es sich um eine mobile
Trennanlage, die aus einem hydrostatischen Antriebsaggregat

und der eigentlichen Trenneinheit besteht. Die Trenneinheit
wird auf dem Tiegel mit Diibeln befestigt. Sie besteht aus

einer hydrostatischen Vorschubeinrichtung und einer hydro-
-statisch angetriebenen diamantbestlickten Trennscheibe. Mit
dieser Trennscheibe kann der Beton, das Asbestzementrohr und
der oxidische Schmelzkuchen ohne Schwierigkeiten getrennt werden.
Die Trennung der Metallreguli ist jedoch nicht m&glich, da die
Diamant-Schneidkanten der Scheibe vom Metall verschmiert werden.
Deshalb wird der Trennvorgang in Einzelschnitten um den Metall-
regulus herum durchgefilhrt, der selbst ganz erhalten bleibt.

*
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Nach der Trennung der Tiegel wurden die Schnitte durch direkte
Messungen und anhand von Fotoaufnahmen quantitativ ausgewertet.
Die axialen und radialen Eindringtiéfen der Schmelze, der Ver-
lauf der Schmelzfront sowie die Reguluskontur wurden am Schnitt
direkt vermessen. Die dehydrierten und die zum Teil dehydrierten
zonen wurden mit Hilfe von Diapositiv-Projektionen im MaBstab

1 ¢+ 1 aufgezeichnet. Aus den in dieser Weise gewonnenen Zonen-

grenzen- und Fldchendarstellungen wurden unter Annahme einer

2

Erstarrter Schmelzkdrper bestehend aus Metall- ung Oxidanteil
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rotationssymmetrischen r&umlichen Geometrie die entsprechenden

Volumen bestimmt.

Der Verlauf der Schmelzfront konnte mit einer Genauigkeit von

+ 2,5 mm wiedergegeben werden.

Als dehydrierte Schicht wird hier die Betonschicht bezeichnet,
die an der geschmolzenen Zone anliegt und bei Berilihrung zer-
bréckelt. Sie hebt sich durch ihre graue Fdrbung deutlich von
der ndchsten Schicht des Betons ab. Die Genauigkeit der Be-

stimmung des Grenzfldchenverlaufs betrdgt + 5 mm.

Als zum Teil dehydrierte Schicht wird hier diejenige Beton-
schicht bezeichnet, die noch eine gewisse Festigkeit aufweist,
sich aber in ihrer Fédrbung deutlich von der dehydrierten Schicht
und von dem restlichen Beton unterscheidet. Ihre Fédrbung ist
gelb-brdunlich. Die Genauigkeit der Bestimmung ihres Grenz-

fldchenverlaufes betrdgt + 10 mm.

Durch unterschiedliches Schrumpfverhalten ist zwischen Metall-
regulus und Beton ein Spalt von rund 5 mm entstanden. Nur bei
Tiegel A ist der Spalt bis zu 10 mm breit, was mdglicherweise
auf die bei diesem Versuch eingefilillte gr&Bere Metallmasse
zurlickgefliihrt werden kann (Abb. 4246-8 ).

Den Ubergang von der Metallschmelze zum Beton bildet eine 2-3
mm dicke aufgeschmolzene, glasartige, anthrazitfarbene Schicht

(Abb. 4246-8 ).

Alle Betontiegel sind gerissen. Die RiBbreite in der Schmelz-
frontfléche liegt immer unter 0,5 mm. An der TiegelauBenwand
erreicht die RiBbreite maximal 2 mm. Charakteristisch sind
die Vorzugsrichtungen der ausgebildeten Risse im Beton. Sie

verlaufen nach auBen hin senkrecht zur Regulusflé&che.
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Die Metallreguli (auBer Tiegel D) haben eine genarbte und
gldnzende, jedoch nicht metallisch blanke Oberfldche. Die
Reguli zeigen lokal auch nach viermonatigem Witterungsein-
fluB keine Korrosionserscheinungen, da sich wdhrend der Er-
starrung eine dichte oxidische Schutzschicht ausgebildet hat.

Diese Schutzschicht ist in ihrer Oberfl&chenfdrbung hellgrau.

Die Kontaktfldche des Metallregulus zum Beton stellt einen
Negativabdruck des Betons mit der gut sichtbaren Kieselstein-
struktur dar - ein Anzeichen dafilir, daB die Schmelzfront die
Beontstruktur nicht gleichfdrmig angreift. Ein derartiges
Fortschreiten der Schmelzfront erklédrt sich mOglicherweise
daraus, daB zuerst die zementgebundene Sandschicht zwischen
den einzelnen Kieselsteinen aufschmilzt und anschliefend
diese selbst durch die Schmelze herausgesplilt, hochgeschwemmt

und aufgelbst werden.

Die Zahlenwerte flir Eindringtiefen der Schmelze sowie iber die
dehydrierte und die zum Teil dehydrierte Zonen sind in den
Tabellen Abb. 4246~9 und 4246-10 dargestellt.

Die radialen bzw. axialen Eindringtiefen der Schmelze wurden
in Form der maximalen Abstinde der Schmelzfront von den ur-

spriinglichen Tiegelkonturen eingetragen,

Die St#drken der dehydrierten bzw. zum Teil dehydrierten Zonen
wurden senkrecht zur Schmelzfront gemessen und nach radialer

und axialer Ausdehnungsrichtung gesondert ausgewiesen.

Als Beispiel wird hier der Tiegel B beschrieben.

Der Regulus hat keine stark ausgeprédgte Birnenform, er ist je-
doch im unteren Teil deutlich erweitert. Die untere Oberfliche
des Regulus ist metallisch, dagegen haftet der seitlichen

Fliche eine Betonschicht an. Die Kruste ist oxidisch.
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Die Oberflédche des Metallregulus ist ungleichf6rmig genarbt,
wobei die Kieselabdrilicke gut erkennbar sind.

Der erstarrte Auswurf auf der oberen Stirnfléche des Tiegels
ist bis zu 35 mm und an der Innenwand bis zu 20 mm dick. In
den. Spalt zwischen Betontiegel und Asbestzementrohr ist aus-
geworfene Schmelze bis auf 30 mm tief eingedrungen.

Zwei seitliche Thermoelemente sind fest in den Regulus einge-
gschmolzen, Sie liegen in der oxidischen Zone rund 90 mm ober-

halb des Metallregulus.

Die Eindringtiefe betr&dgt axial 52 mm und radial 27 mm (Abb.
4246 -11) .

5.3 Temperaturverldufe

5.3.1 Tiegel B (Abb. 4246.-12, 4246.-13)

Thermoelemente:

Die TE sprechen in der Reihenfolge 4, 1, 5, 2, 6, 3 an, Alle

TE auBer 4 zeigen ausgeprédgte Haltestufen bei ca 1000 C. Wegen
der hohen Wirmestromdichte in Tiegelwandn&he wird die Halte-
stufe von TE 4 schnell {iberfahren. Die TE 4, 1, 5 und 2 steigen
nach Uberschreiten der 100° c-Stufe mit ca. 280° C/s bis zur
Zerstbrung zwischen 1300 - 1400° C. TE 6 erreicht nach 30 min
einen Maximalwert von 600° C, TE 3 nach 60 min einen Maximal-
wert von 550° C. TE 6 und 3 sind nach 11 h auf 30° C abgekiihlt.

Pyrometer:

Beide Pyrometer zeigen synchronen Verlauf der Oberfldchentempe-
ratur an. Die durch Rauchwolken geschwdchte Intensitdt des
GieBstrahles (@ ca. 15 mm) reicht fiir die Pyrometermessung in

den ersten 20 s nicht aus.



- 475 -

Nach 20 s wird kurzzeitig eine GieBSstrahltemperatur wvon
max. 3000° C gemessen., Der sprungartige Abfall der Pyrometer-
anzeige wird durch Rauchschwaden verursacht.

Nach der Auswurfphase (90 s) sinkt die Temperatur auf 1400° ¢
ab. Die Temperaturschwankungen werden durch dunkle Schichten
auf der Schmelzenoberfldche verursacht, die zeitweise von den
aufsteigenden Blasen weggesplilt werden. Beim Absinken der
Schmelzenoberfldche (2 - 3 min) kiihlt die Oberfl&dche auf 1200°C
ab. Danach folgt eine lineare Temperatursenkung. 15 min nach
Eingiefbeginn wird die Ansprechgrenze des Quotientenpyrometers

von 1100O C unterschritten.

5.4 Fortschirttsgeschwindigkeit der Isothermen und der
Schmelzfront

Die Geschwindigkeiten der 100° C~-, der 800° C-und der Schmelz-
front sind als Funktion der Schmelzbadtemperatur in den Abb.
4246-14, -15, -16 aufgetragen.

Die Schmelzbadtemperatur wurde durch Bildung des integralen
Mittelwertes aus der Oberfl&chentemperatur (Pyrometermessung)
ermittelt. Aufgrund der Tauchsondenmessungen liegt die Schmelz~
badtemperatur ca. 300° c tiber der pyrometrisch gemessenen Ober-
fldchentemperatur. Bei der Ermittlung des integralen Tempera-
turmittelwertes wurden die Pyrometerkurven bis zum Abstich-

beginn extrapoliert.

Fiir die Bestimmung der.Schmelzfrontgeschwindigkeit wird der
Versagenspunkt der im Beton eingebetteten CrNi-TE benutzt.
Die Versagenstemperatur liegt zwischen 1300 - 1400° cC. sie
wird von den TE mit steilem Temperaturanstieg durchfahren.
Beim Abschmelzen der MeBstelle lduft die Thermospannung an

die obere Grenze des SchreibermeBbereichs (100 mV).
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5.5 Massenbilanzen

Eine eindeutige Bestimmung der Schmelzgutmassen im Tiegel als
Funktion der Zeit war bei den Versuchen durch direkte Messung
nicht mbglich. Flir die Anfangs- und Endzust&dnde konnten nur
folgende Massen durch direkte Messung bestimmt werden:

- Ausgangsmasse der Thermitmischung vor der Reaktion.
- Ausgangsmasse des Tiegels.
- Masse des Tiegels mit Schmelzgut nach dem Versuch.

Durch Planimetrierung der Tiegelschnitte konnte auBerdem das
Volumen des geschmolzenen - und des dehydrierten Betons und
somit auch der Wasserverlust sowie die Masse des Schmelzkuchens
anndhernd bestimmt werden. Zur Aufstellung von genauen Massen-
bilanzen als Funktion der Zeit fehlen jedoch Angaben, wie z.B.
zeitliche Massenzunahme wihrend der EingieBzeit und Massenab-
nahme wdhrend der Versuchsdauer sowie eine genaue Kenntnis

der eingegossenen Schmelzmasse und der Endmasse des Schmelz-
kuchens. Die Bestimmung der Masse des Schmelzkuchens (speziell
des Metallregqulus) kann spdter durch direkte Wdgung nachvoll-
zogen werden, sobald die Auswertung der Tiegelschnitte end-
gliltig abgeschlossen ist.

Trotz der grundsdtzlichen Schwierigkeiten wurde so genau wie
méglich versucht, durch Auswertung des Filmmaterials und
Rechnung eine Massenbilanz zu erstellen. Fiir den Tiegel B
ist die Massenbilanz aus der Abb. 4246 =17 ersichtlich.

5.6 Kérperschallmessung

Die absolute Anzahl der "burst" Signale pro Zeiteinheit wurden
bei den Tiegeln C, D und E mit etwa 1000 pro Sekunde gemessen.
Die Signaldichte klingt mit einer Zeitkonstante von o =
00,0214 s-1 ab. Bei Tiegel I, mit der rein oxidischen Schmelze,
ist die Anfangsdichte der Signale kleiner und nimmt auBerdem
schneller ab als bei Versuchen mit der metallischen Schmelze.
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5.7 Dampfdetektion

Der Dampfdetektor wurde nur im Tiegel F eingesetzt. Dabeil
sollte untersucht werden, wie schnell der Wasserdampf durch
die Tiegelwand dringt. Der Tiegel F hat mit 130 mm die gréBte
Wandstédrke aller eingesetzten Betontiegel.

Der Dampfdetektor hat bereits 11 s nach dem ersten Kontakt
der Schmelze mit dem Tiegel angesprochen.

5.8 Gagprobenahme

Die auf Gasmduse gezogenen Gasproben wurden gaschromato-
graphisch analysiert. Die MeBSgenauigkeit betr&gt + 3 - 5 %.
Bei allen Proben wurde eine fast luftdhnliche Zusammensetzung
nachgewiesen. Der Anteil des Wasserstoffs betrug zwischen O %
bei Tiegel B und 0,76 % bei Tiegel D. Der Kohlendioxidanteil
wurde mit 0,0245 und 00,3600 % nachgewiesen.

Trotz des geringen axialen Abstandes von 200 bis 300 mm der
Gaseinlass6ffnung von der Tiegeloberkante wurde offensichtlich
bei allen Versuchen hauptsidchlich Umgebungsluft eingesaugt. Ver-
mutlich ist die Turbulenz der Konvektionsstrdmung der umgebenden
Luft iliber dem Tiegel so intensiv, daB es bereits in einem Ab-
stand von weniger als 300 mm zu einer Vermischung und Verdin-
nung der Abgase kommt.

Flir spdtere Versuche soll eine neue Gasprobenahmesonde ent-
wickelt werden, die eine Absaugung der Abgase direkt iber

der Oberflédche der Schmelze im Tiegelinneren ohne Fremdluft
ermbglicht. Die Peripherie, d.h. Gasmduse mit Absperrarmaturen
und Vakuumpumpe, haben einwandfrei funktioniert.

Mit den im Gasstrom des Probennahmesystems eingebauten Thermo-
elementen wurden Gastemperaturen von max. 120° ¢ gemessen.



Tiegel Versuchstag Bewehrung Asbestzement- Spaltfiillung Schmelze Innere Ziindmasse
: rohr ‘ Form / kg /
A 18.4.1977 Glasfaser ja Luft Eisen Zylinder 500
B 19.4.1977 Glasfaser ja SAFFIL Eisen, Zylinder 250
Schlacke
C 2.5.1977 Stahl nein - Eisen, Zylinder 250
Schlacke
D '3.5.1977 Glasfaser ja ohne Spalt, Eisen, Zylinder 250
Rohr getrennt Chrom,
Nickel,
Schlacke
E 9.5.1977 Glasfaser ja SAFFIL Eisen, ‘Zylinder 60 + 40
Schlacke flach
F 20.4.1977 Glasfaser ja SAFFIL Eisen, Zylinder 250
Schlacke tief
G 10.5.1977 Glasfaser ja SAFFIL Eisen, Halbkugel 100
Schlacke
H 11.5.1977 Glasfaser nein - Eisen; Zylinder
Schlacke 400
I 11.5.1977 Glasfaser nein -- Scklacke Zylinder
Abb. 4246-1
PNS BETONTIEGEL - VERSUCHE MIT THERMITSCHMELZEN GEK
4246
TECHNISCHE DATEN ZU DEN VERSUCHEN RBT/IT

- 8L% -
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Untersuchungsergebnis Proben-Nr,

Datum:

9.9.71

Aufiraggeber:| Bezeichnung der Probe:

H.Perinic Betonprobe E

Die ¥robe enthilt:

S0, : 61,18 %
Ca (OH) )+ Caco, : 27,96 %
Fe,0, ' 1,54 %
A1,0, : 4,06 %
MECO, : 0,75 %

Leopoldshafen, den 16.9.77 . OI/( !
{

Aacaniw

o
L Bau- und Betriebs-Gesellschaft m.b.H.
VL

N\

KERNREAKTOR FRZ

Karlsruhe RB/B

Abb. 4246-2

PNS
4246,

BETONTIEGEL - VERSUCHE MIT THERMITSCHMELZEN

CHEMISCHE ANALYSE DES BETONS

GFK
RBT/IT
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p 10 Lagen Glasfaser-
e gittergewebe -
§ % /Asbes’czementrohr‘
3 L |
| / LY Saffil - Watt
" A S 3 E | __— Saffil - Watte
| AR,
— X
1 o‘ e
I télNickelchrom-Nick'el
¢ 580 Thermoelemente
]| 9600 ¢1mm
& a‘
uw
o o }
e @
i . l Betontiegel B
. Abb. 4246-3
PNS BETONTIEGEL - VERSUCHE MIT THERMITSCHMELZEN GFK
4246 | TIEGEL B - MASS-SKIZZE RET/IT
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Abb. 4246-4

PNS
4246

BETONTIEGEL - VERSUCHE MIT THERMITSCHMELZEN
TIEGEL I - BODENSEGMENT MIT GLASFASERBEWEHRUNMG

GFK
RBT/IT
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Unlersuchungsergebnis Proben-Nr,
Datum: Auftraggeber: Bezeichnung der Probe:
15.9.77 H.Perinic Thermit-Proben
Thermit Thermit (Ni,Cr)
510, 2,50-% 0,14 %
Fe (gesant) 59,75 % 44,70 %
Al 14,38 % 18,81 %
Cr - 16,11 %
Ni - 4,15 %

. [f"
Leopoldshafen,den 23.,9,77 //(\ ’

adad
o KERNREAKTOR FR2
— Bau- und Betriebs-Gesellechaft m,. b, H,
TN Karlsruhe RB/B

~E —

Abb, 42465 |
PNS BETONTIEGEL - VERSUCHE MIT THERMITSCHMELZEN GFK
4246 CHEMISCHE ANALYSE DER THERMITMISCHUNG IM RBT/IT

AUSGANGSZUSTAND
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| 6900~ 1
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gestampft

1800

Magnesit
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Abstichstift
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Schamott-
Steine

800 —e—t=— 800
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Tiegel  Aufhdangevorrichtung ~ Schamottstein  Sand

Abb, 4246-6

PNS BETONTIEGEL - VERSUCHE MIT THERMITSCHMELZEN 6FK
4246 SCHMELZANLAGE, PRINZIPSKIZZE RRT/IT




Tiegel A B Cc D E F G H I
Thermoelemente im Beton axial 3 * 3 .3 3. 3 3 3 3 3
Thermoelemente im Beton radial 3 * 3 3 3 3 3 3 3 3
The'fmoelémente an der Bewehrung - - 3 - - - - - -
Eintauchthermoelemente -- - - 1 5 - 3 - 4
Pyrometer 2 2 2 2 2 2 2 1 1
Dampfdetektor - - - - - 1 - - -
Korperschall-Aufnehmer | - - 1 v 1 1 - 1 1 1
Gasprobe -~ 1 1 1 1 1 1 1 -
Gasthermoelemente -- 2 2 2 2 2 2 2 -
Kinokamera 2 2 2 2 2 2 i 2 2
Fernsehkamera - - 1 1 —_— -— - - -
Fotokamera 1 1 1 1 1 1 1 1 1
* wegen Durchschmelzen der Thermoelementleitungen ausgefallen

L _Abb, 4246-7 ‘
PNS BETONTIEGEL - VERSUCHE MIT THERMITSCHMELZEN GFK
“2e TABELLARISCHE UBERSICHT DER MESS- UND OBERWACHUNGSGERATE RBT/IT

~ 8% -
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Abb. 4246-8

PNS
4246

BETONTIEGEL - VERSUCHE MIT THERMITSCHMELZEN
REGULUSSPALT, ANTHRAZITFARBEHNE. SCHMELZSCHICHT

GFK
-RBT/IT




Tiegel

max. Eindringtiefe Verhdltnis

max. Stdrke der dehydrierten max. Stdrke der zum Teil

der Schmelze " axial : radial Betonschicht dehydrierten Betonschicht
axial radial axial radial axial radial
/ mm / / mm / / mm / / mm / / mm / / mm /
A 42 52 : 0,81 : 48 35 56 >Tiegelrand
B 52 27 1,93 50 60 63 ?Tiegelrand
C 59 53 1,11 57 45 132 >Tiegelrand
D 48 23 . 2,08 35 70 70 ?Tiegelrand
E 78 23 3,39 50 40 74 35
F 39 38 1,03 60 50 7Tiegelrand >Tiegelrand
* *
G 45 45 1,00 25 - 40 30 35
H 61 36 1,70 37 51 52 44
I 5 12 0,42 42 43 62 "?Tiegelrand
*) gemessen in Richtung 45° von der Mittellinie
Abb. 4246-9
PNS BETONTIEGEL - VERSUCHE MIT THERMITSCHMELZEN GEK
4246

EINDRINGTIEFEN DER SCHMELZE, DEHYDRIERTE ZONEN

RBT/IT

~ 98% -



Tiegel Metall-

Regulus geschmol- dehy-

axial

radial

geschmol- dehy-

ﬁbérgangsgebiet Gesamtvolumen
geschmol- dehy-

geschmol- dehy-

Gesamtmasse
(Beton § = 2,4)
geschmol-dehy-

zen driert zen driert zen driert zen driert zen driert
kg dm? dm? dm?® dm? dm?® dm? dm? dm? kg kg

A 147,80 3,11 4,73 14,01 18,12 0,70 3,30 17,82 26,15 42,77 62,76
B 81,74 3,60 4,73 10,78. 21,47 0,58 4,12 14,96 30,32 35,90 72,77
C 58,90 3,32 5,25 13,91 19,93 1,12 2,61 18,35 27,79 44,04 66,70
D 73,93 3,29 4,21 9,02 24,96 0,62 2,54 12,93 31,71 31,03 76,10
E 47,00 5,67 6,23 4,60 14,85 0,57 1,54 10,84 22,62 26,02 54,29
F 80,69 3,09 3,79 11,68 17,98 1,05 2,76 15,82 24,53 37,97 58,87
G 45,70 3,40 3,18 5,96 11,86 - - 9,36 15,64 22,46 36,10
H 41,90 3,02 3,49 10,56 17,51 0,59 0,99 14,17 21,99 34,01 52,78
I 81,50% 0,196 4,23 2,30 15,44 0,33 0,61 2,83 20,28 6,78 48,67
* oxid ¥ = 2,92 g/cm>

Abb. 4246-10
PNS BETONTIEGEL - VERSUCHE MIT THERMITSCHMELZEN
' GFK
4246

GESCHMOLZENER UND DEHYDRIERTER BETON: VOLUMEN UMD MASSEN

RBT/IT

- (8% =
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[~>1500°C &
[~1500°C.5
620°C &
—>1500°C 1)
[—>1500°C 2
— 580°C .3
. 10cm
B
Urspriingliche Kontur
Schmelzfront
———————— Konturen der erstarrten Schmelze
————— Kontur der dehydrierten Zone
—————— —— Kontur der z.T. dehydrierten Zone
TE in die Schnii(ebene’eingezeichnet
Abb. 4246-11
PNS BETONTIEGEL - VERSUCHE MIT THERMITSCHMELZEM GFK

4246 TIEGEL B - SKIZZE DES TIEGELSCHNITTS | RBT/IT
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Abb, 4246-13
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Geschw. d. 100°C-Isothermen
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PNS BETONTIEGELVERSUCHE MIT THERMITSCHMELZEN GFK
4246 GESCHWINDIGKEIT DER lOO"C—ISOTHER!"‘.E IM BETON RBT/IT




Geschw. d. 800°C-Isothermen

[g[l’]_] s 1§ 1 1 [ T | 4 1 1 I 1 LB ] T l 1 LI | 1 | i L L
min
+ Schmelzbadtemp. = pyrometr. gem. Oberfldchentemnp. + 300K
O = axiale Messwerte
5L © = radiale Messwerte -
a
L _
0
] o 0
3t ° = 4
o o @
0 o ®
2k o ¢ ° .
¢ °
o e O . ®
1+ o ® [ ] -
L 1 ,e®, 0 ] ] 1 1 ] ) ) ! 1 1 ] 1 ! ] | L 1 \
1500 2000 2500 3000 [K]1 integr Mittelwert d. Schmelzbadtemperatur t

Abb. 4246-15

PNS
4246

BETONTIEGELVERSUCHE MIT THERMITSCHMELZEN
GESCHWINDIGKEIT DER 800°C-ISOTHERME. IM BETON

GFK
RBT/IT

- 6% -



Schmelzfrontgeschw.

Ei‘n_ T T T T | T T T T l T 1 ) T 1 ] 1 T 1
[min]
6 — —
+Schmelzbcldtemp. =pyrometr. gem. Oberfldchentemp. +300K
0= axiale Messwerte
5| @ = radiale Messwerte _
LI o -
a
m]
3 - D aand
m]
B
® [ ]
2 u] a ® =
o ®
®
o B | o °
1 o e -
]
&)
1o ) . ] 1 1 1 1 | L 1 ] 1 I I 1 1 1 i ] \ ]
1500 2000 2500 "~ 3000(K1] Schmelzbadtempemtur"’

Abb, 4246~16

integr. Mittelwert d.

PNS
4246

BETONTIEGELVERSUCHE MIT THERMITSCHMELZEN
GESCHWINDIGKEIT DER SCHMELZFRONT -IM BETON

GFK
RBT/IT

- €6% -



- 494 -

150 T T

T 1 T { 1 i T T 1 7 i 1

tkal| G
I Schmelzgutmassen im TiegelB '
- -13000
100t
. Metall
R - 2000
- Oberfldchentemperatur
50
i -~ .
s o o— — — i ey S s S,
/
/
/
i i 1 1 1 1 t ! | 1 | I T O I | 1

1
10 20 30 40 650 60 70 80 90 100 MO(sl120 3 4 S[minl

Eingiefien

© Fillen | Auswurf ,

Abb, 4246-17

- PNS BETONTIEGELVERSUCHE MIT THERMITSCHMELZEN GFK
4246 SCHMELZGUTMASSEM IM TIEGEL B RBT/IT
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4247 Hydrodynamische und thermische Modelle zur Wechselwirkung einer

.Kernschmelze mit Beton

(H. Alsmeyer, W. B. Murfin, M. Reimann, IRB)

1. Problemstellung

3ei einem Kilhlmittelverlustst8rfall eines Leichtwasserreaktors wird die
Nachzerfallswidrme durch die Kernnotkiihlung abgefiihrt. Bei einem hypothetischen Ver-
sagen dieser Kiihlung wiirde der Reaktorkern niederschmelzen und nach Durch-
schmelzen des Druckbehilters auf das Betonfundament des Sicherheitsbehilters

‘lieRen.

Jm die Wechselwirkung einer Kernschmelze mit Beton quantitativ zu erfassen,

ist es notwendig,

die thermo- und fluiddynamischen Vorgiinge in der Schmelze,

1

- die stoffliche Wechselwirkung in der Schmelze,

- den Wérmeﬁbérgang von der Schmelze zum Beton und ‘

- die Von der libertragenen Wdarmemenge abhéngige Betonzerstdrung
zu untersﬁchen. Dies sind im einzelnen schon recht komplexe Vorginge, die
sich zudem noch stark gegenseitig beeinflussen. Deshalb ist ein stufenweises
Jorgehen und eine gute Abstimmung zwischen Modellentwicklung und Versuchs-
srogrammen erforderlich. Dabei steht die Notwendigkeit grdBerer Versuche mit
netallischen und oxidischen Schmelzen auf Beton (Simulationsversuche PNS 4246)
wuBer Zweifel. Da jedoch solche Versuche relativ aufwendig sind, ist es nicht
ndglich, das weite Parameterfeld der mdglichen Zusti#nde mit Simulationsver-

suchen abzudecken.

Jeshalb ergibt sich die Notwendigkeit, nach einer ersten Identifikation der
Jorgdnge in Simulationsversuchen, Einzelphdnomene in {iberschaubaren, leicht
1andhabbaren Modellexperimenten zu untersuchen. Nach der Konzipierung von
cheoretischen Modellen fiir diese Einzelphinomene werden Giiltigkeit und

irenzen der Modelle in quantitativen Modellversuchen {iberpriift. Die i{iberpriiften,
theoretischen Modelle werden in Rechencodes zusammengefaBt. Mit diesen Rechen-
:odes kann das sinnvolle Zusammenwirken der Modelle und die Ubertragbarkeit

ler Modellvorstellungen auf den Kernschmelzenfall durch Nach- bzw. Voraus-

erechnung von Simulationsversuchen gepriift werden.
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In den folgenden Abschnitten werden die im Berichtszeitraum durchgefiihrten
Modell- und Rechencodeentwicklungen beschrieben und einige Ergebnisse disku-

tiert,

.......

2. Ergebnisse des Betonzerstdrungsmodells und des Filmmodells

Die bisherigen Ergebnisse der Modellentwicklung /1, 2/ wurden in zwei Rechen-
programmen zusammengefaBt. Mit dem Programm BEZENT kann die Bezonzerstdrungs-
enthalpie in Abhdngigkeit von der Betonzusammensetzung berechnet werden. Das
"Programm FILM beschreibt zur Zeit die Wechselwirkung einer heiBen Schmelze
mit einer horizontalen Betonfliche, wobei die Existenz eines durchgehenden
Dampffilmes zwischen Schmelze und Beton vorausgesetzt wird und die Schmelze

zundchst als isotherm angesehen wird.

Das quasistationire Betonzerstdrungsmodell wird allgemein fiir n Schichten ent-
wickelt, wobei an den Grenzen zwischen den Schichten durch chemische oder
physikalische Umwandlungsprozesse Wirme verbraucht wird. Der Gewichtsanteil

der die Schicht i durchstrémenden Gase seill)gi und die Porositdt des Betons ¢gi'

Mit der Ldsung der quasistationdren Energiegleichung folgt fiir die Abschmelz-

geschwindigkeit:
o/
= =5 (M
PRAH,
mit der Betonzerstdrungsenthalpie
AHb = d —‘wgo)pbhdo * (pc)eff o (Tdo B Too) (2)
wobei
obei | wgi.gb
(pc)eff i~ Psi %si (]-.¢gi)4-pgi cgi ¢gi (1+¢ .P .)’
g1 g1 (3)

kegr 1 = Kgp (17 0gg) * kg Ogg

ist und die Temperaturdifferenz Tdo - T, mit der Rekursionsformel

VaiPpPai * Tg; " Top) (09 gp 5

—

T L] T . i bt
di-1 oi=1 Tdiﬂl‘ Tdi +

CONTIE )

berechnet werden kann.
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Das Rechenprogramm BEZENT behandelt die thermische Zersetzung von Betonarten
mit den Komponenten Ca(OH)Z, CaCO3, SJ’._O2 und freiem Wasser, woraus durch che-
mische Reaktionen im fest/fliissigen Zustand zusitzlich Ca0 und gegebenenfalls
CaSiO3 (Wollastonit) und als gasfdrmige Zersetzungsprodukte Wasserdampf und
G0, entstehen., Es wird vereinfachend vorausgesetzt, daB die auftretenden
Phasenwechsel wie auch die chemischen Zersetzungen und Umsetzungen bei defi-
nierten Temperaturen ablaufen. Tabelle 1 enthdlt die bei den entsprechenden
Temperaturen auftretenden Reaktionen und die entsprechenden Reaktionswirmen.
Weiter sind in dieser Tabelle die ausgew#dhlten typischen Zusammensetzungen
fiir silikatischen und karbonischen Beton angegeben. Die exotherme Bildung von

Wollastonit kann zusitzlich zugelassen werden.

Der Enthalpieverlauf im Beton in Abhingigkeit von der Temperatur kann fiir die

Schicht j durch

P g 3
"'5;*""* (T, = T,,.) + AHi} (5)

H, = Y

i=n-1
berechnet werden. Der erste Term in der Klammer charakterisiert die Aufheizung
des Betons und der zweite Term die auf die Betonmasse bezogene chemische
Reaktionswidrme, Daraus ergibt sich ein stufenfdrmiges Enthalpieprofil. Anderer-
seits kann der Enthalpieverlauf aus den Messungen der spezifischen Wirmekapa-—
zitdt von Peehs /3, 4/ durch

T
H(T) = [ c_ (T) dT (6)
T, P

ermittelt werden. Die Messungen wurden bis zu Temperaturen von 1100°C durchge-
fiihrt, Aus den Messungen geht hervor, daf die chemischen Reaktionen jeweils
in einem Temperaturintervall erfolgen. Ein Vergleich zwischen gemessenen und
berechneten Enthalpieverliufen wird in Bild 1 fiir silikatischen Beton und in
Bild 2 fiir karbonatischen Beton durchgefiihrt. In diese Bilder sind auch die
aus Plasmaversuchen ermittelten integralen MeBwerte der Zerstdrungsenthalpie
/3/ eingetragen. Fiir silikatischen Beton ist die Ubereinstimmung zwischen die-
sem Mefwert und dem (ohne Wollastonitbildung) berechneten Wert gut, wobei das
fiir trockenen Beton berechnete Enthalpieprofil durch die ausgewerteten cp-
Messungen noch gestiitzt wird. Fiir karbonatischen Beton stimmen die ausgewertete.
cpﬂMessungen /4/ ebenfalls mit dem berechneten Profil fiir trockenen Beton

iberein, der integrale MeBwert der Betonzerstdrungsenthalpie liegt aber fiir
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diese Betonart drastisch unter dem berechneten Wert. Die hohe Differenz zwi-

schen Rechnung und integralem MeBwert ist auch nicht durch die exotherme Wolla-
stonitbildung erklirbar, die ebenfalls bei den Rechnungen beriicksichtigt werden
konnte. Weitere experimentelle Untersuchungen von karbonatischem Beton zur In-

terpretation dieser Diskrepanz erscheinen notwendig.

Aus dem Filmmodell folgt fiir den Wdrmeilibergang von einer heiflen Schmelze zu

einer horizontalen, abschmelzenden Betonoberfliche

1/4
Gr Pr Ste 1
Nu = 0.431 [T — } (N
cond wgo 1+ Nucond./Nurad
mit
Q/A - a \
Nu = — 5
kg (Tl Tdo)
gpo (p, - p) a
or = g "1 Pg . P (8)
} ] R
g2
uoA
Pr:Ste = . (% ?bT y J
g 1 do

Im Rechenprogramm FILM wird die BetonzerstSrungsenthalpie als Eingabeparameter
gehandhabt, Das Programm ermdglicht die Berechnung der Betonzerstdrungsgeschwin-
digkeit in Abhdngigkeit von der Schmelzbadtemperatur; es ist besonders geeignet,
um Parameterstudien durchzufiihren. So kann zum Beispiel der Einfluf der Beton-
zerstdrungsenthalpie und des Gewichtsanteils der gasftrmigen Zersetzungsprodukte
auf die Zersetzungsgeschwindigkeit untersucht werden. Da die Ubereinstimmung
zwischen Mefwerten und berechneten Werten fiir die Betonzefst6rungsentha1pie

von silikatischem Beton gut'ist, kann die Berechnung der Wechselwirkung von

silikatischem Beton, dessen ZerstSrungsenthalpie H = 2075 J/g ist, mit

silik,
einer Stahlschmelze als Referenzbeispiel aufgefaBt werden und mit den Ergeb-

nissen filir karbonatischen Beton verglichen werden. Als Zerstdrungsenthalpie

bl = 1445 J/g, und zum
anderen der Wert der BEZENT-Rechnungen, Hkarb 9 = 2591 J/g, verwendet. Die

wird dafﬁr zum einen der MeBwert von Peehs /3/, Hka

Ergebnisse der FILM-Berechnungen sind in Bild 3 wiedergegeben. Im oberen Teil
des Bildes ist der spezifische Gasmassenstrom und im unteren Teil die Zer-
setzungsgeschwindigkeit iiber der Schmelzentemperatur aufgetragen. Man erkennt,

daB durch den erhdhten Gewichtsanteil der gasformigen Zersetzungsprodukte bei
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karbonatischem Beton ein dickerer Gasfilm ausgebildet wird, der den Wirmeiiber-
gang verschlechtert. So ist trotz der geringeren Zerstﬁrungsénthalpie Hkarb.l
die Betonzerstdrungsgeschwindigkeit nahezu die gleiche wie bei silikatischem
Beton, wobei‘jedoch etwa der dreifache Gasmassenstrom freigesetzt wird. Bei
Verwendung von Hkarb.2 folgt im Vergleich mit silikatischem Beton eine geringere
Zersetzungsgeschwindigkeit, der freigesetzte Gasmassenstrom ist aber immer noch

wesentlich hoher als bei silikatischem Beton.

3. Entwicklung dés Rechencodes WECHSL

Der Rechencode WECHSL baut auf dem Code INTER /5/ auf, der in den Sandia Labo-
ratories entﬁickelt wurde.>Mit diesem Code kann das zeitabhingige Verhalten
einer Schmelze und das Fortschreiten der BetonzerstSrungsfront berechnet werden.
Als Ausgangsgeometrien konnen Halbkugelsymmetrie und Zylinder mit flachem oder

halbkugelfdrmigen deeﬁ gewdhlt werden.

Der Wﬁrmeﬁbérgang von der Schmelze an den Beton wird wahlweise durch eine
empirische Widrmelibergangsbeziehung oder durch das Filmmodell bestimmt. Die
Schmelze liegt in zwei Schichten vor, einermetallischen und einer oxidischen
Komponente. Jede Schicht wird als homogeh und isotherm mit Ausnahme einer
diinnen Grenzschicht betrachtet., Die Wirmelibertragung zwischen den Schichten
findet in diesen Grenzschichten statt, deren Dicken durch die Heftigkeit der
hydrodynamischen Vorgdng in der Schmelze festgelegt werden. Fiir die Grenz-
schichtdicken werden im Code WECHSL empirische Beziehungen verwendet. Der
schematische Temperaturverlauf in der Schmelze wird in Bild 4 dargestellt.
Weiter wird das Abkiihlen der Schmelze durch Abstrahlung von der Schmelzbad-

oberfldche und durch den Energietransport des Gasstromes beriicksichtigt.

Die Béwegungen von Materialien werden schematisch in Bild 5 dargestellt, Es
werden z. B. durch die Reaktion von Wasserdampf und Kohlendioxid mit der
metallischen Kdmponente der Schmelze Métélloxide gebildet, die in die oxidische
Komponentekﬁbergehen. Die Oxidschicht wird durch die festen und fliissigen

Zersetzungsprodukte des Betons weiter verst#rkt.

Die Wirmezufuhr in eine Komponente der Schmelze setzt sich aus der inneren

Wdrmequelle durch die Nachzerfallswidrme, dem Enthalpietransport durch einstrd-
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mende, heiRe Materialien, exothermen Reaktionen und Wirmezufuhr von der anderen
Schicht der Schmelze zusammen. Durch Strahlungsverluste, Enthalpietransport
durch einstrdmende, kdltere Materialien, Energieverbrauch durch die Betonzer-
storung, Wdrmeabfuhr in die andere Schicht der Schmelze und endotherme Reak-

tionen wird Wirme aus der betrachteten Schicht abgefiihrt.

Fiir alle festen und fliissigen Materialien in der Schmelze wird angenommen,

daR sie beim Austritt aus der Schichtvdie isotherme Zentraltemperatur der
Schicht haben., Die Aufstiegsgeschwindigkeit der Gasblase ist jedoch so hoch,
daB die Gase nicht in thermodynamisches Gleichgewicht mit der Schicht kommen.
Die Temperatur der austretenden Gase wird durch das Verhdltnis von der Schicht-

hdhe zu einer abgeschitzten 'Gleichgewichtsschichththe" festgelegt.

' Dichte,spezifische Wdrmekapazitit, Oberfldchenspannung, Zihigkeit und Wirme-
leitfdhigkeit sind als temperaturabh#dngige Niherungsfunktionen in den Code
eingebaut. Die Bestandsteile der Schmelze sind in der oxidischen Phase U0,,
Zr02, FeO, CaO, Cr203, SiO2 und A1203 und in der metallischen Phase Zr, Cr,
Fe und Ni.

Folgende Reaktionen werden in der Schmelze beriicksichtigt:

Fe + H,0 »~ FeO + H

2 2
Fe + CO2 + FeO + CO
Zr + 2H20 -+ ZrO2 + 2H2
Zr + 2Fe0 ~ ZrO2 + 2Fe
Zr + 2CO2 > ZrO2 + 2CO
2Cr + 3H20 > Cr203 + 3H2
2Cr + BCO2 g Cr203 + 3C0

Vereinfachend wird angenommen, daf die Reaktionsgeschwindigkeiten vernach-
ldssigt werden kdnnenj d. h., daB die Reaktionen bis zum Erreichen des ent-
sprechenden chemischen Gleichgewichtes ablaufen. Diese Annahme wird durch

ein in /1/ abgeleitetes Diffusionsmodell gestiitzt, wo eine aufsteigende Wasser-
dampfblase in einer reinen Fe—-Schmelze untersucht wurde. Es ergaben sich Steig-
hShen in der GrdRenordnung von 1 mm bis zum Erreichen des chemischen Gleichge-

wichtes.
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Zunichst 13uft immer die Zr/FeO-Thermitreaktion ab. Danach reagieren die Gase
mit der metallischen Schmelze in der Reihenfolge Zr, Cr, Fe. Aus einem Richardson-

Diagramm kdnnen die Partialdruckverhiltnisse sz0 entnommen

[Py, und pcozl Pco,
werden (Tabelle 2). Solange Zirkon und Chrom in der Schmelze sind, erfolgt
demnach nahezu vollstdndige Reduktion von Wasserdampf zu Wasserstoff bzw.

von Kohlendioxid zu Kohlemmonoxid. Sind diese Komponenten aus der metallischen
Schmelze verschwunden, so strdmen bei der Oxidation von Eisen schon erhebliche
Mengen von Wasserdampf und Kohlendioxid aus der Schmelze. Ist nur noch

Nickel iibrig geblieben, so kommen die Oxidationsvorginge praktisch zum Erliegen.

Die gemittelte Dichte der Schichten wird laufend kontrolliert. Unterschreitet
die Dichte der unten liegenden Schicht diejenige der oberen Schicht, so wird

spontane Umschichtung angenommen.

Mit dem Rechencode WECHSL wurden die Simulationsversuche (Vorhabeﬁ 4246) ‘
nachgerechnet. Dazu wurden noch zusitzliche empirische Modelle fiir den relativ
langen EingieBvorgang (etwa 20 sec), flir den Materialauswurf und fiir die zu-
sdtzliche Kiihlung durch die heftige Bewegung der Schmelzbadoberflidche einge-
baut. Von besonderem Interesse zur Uberpriifung des Rechencodes sind transiente
Daten wie die zeitliche Anderung der Schmelzbadtemperatur und das Fort-
schreiten der Betonzerstdrungsfront. Bild 6 zeigt die Ergebnisse fiir den Tempe-
raturverlauf in der metallischen ﬁnd der oxidischen Schicht und an der

Schmelzbadoberfliche, Bild 7 gibt die Erosionstiefe iiber der Zeit wieder.

Der Zeitpunkt des Einsetzens von Erstarrungsvorgidngen wie auch die maximale

Erosionstiefe stimmen grdBenordnungsméBfig mit den Versuchsbeobachtungen iiberein.

4., Erweiterung des Filmmodells auf geneigte Winde

Zur grundlegenden Kldrung der hydrodynamischen und thermischen Vorgidnge bei der
Zersetzung von geneigten Platten wurden Modellversuche an absublimierendem
Trockeneis in Wasser durchgefiihrt /6/. Dabei wurden Badtemperatur und Neigungs-
winkel variiert. Die Badtemperatur wurde mit einem Thermostaten iiber die Ver-
suchsdauer konstant gehalten, Der Volumenstrom des entweichenden Kohlen-
dioxidgases konnte zeitabhidngig mit einem SchwebekSrperrotameter gemessen

werden.
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"Aus dem gemessenen Gasstrom wurde die Wirmelibertragung vom Wasserbad an
" das Trockeneis berechnet, wobei die Sublimationswdrme und die fiihlbare
Wdrme bis zur Erreichung der mittleren Filmtemperatur beriicksichtigt

wurden.

Bei Neigungswinkeln der Trockeneisplatten von unter 30° iberwiegt der
EinfluB der Taylor—Helmholtz—InstabiliEét; das Gas strdmt in Einzel-
blasen ab. Bei Neigungswinkeln iiber 30° verschwindet dieser Einflus.

Der Gasfilm strémt geschlossen entlang der Trockeneisoberfliche, wobei
die Gasstrdmung im unteren Bereich der Platte laminar, weiter oben jedoch
turbulent ist (Bild 8). Der Umschlagpunkt von laminarer zu turbulenter
Stromung kann nach Herausnahme der Trockeneisplatte aus dem Wasserbad
besonders deutlich gesehen werden, Im Bereich der laminaren Strdmung ist
die Oberfliche der Platte glatt, bei turbulenter Strdmung wird der Ober-
fldche nach ausreichender Versuchsdauer eine Riffelung aufgeprigt. Nach

Bild 9 liegt der Umschlagspukt bei etwa 8 cm.

Das Wdrmeiibergangsmodell wird wieder in Analogie zum Filmsieden ent-
wickelt (z.B. nach Hsu und Westwater, zitiert in /7/). Fiir den laminaren

Bereich 0<s< I, folgt mit den Bezeichnungen von Bild 10

Nu = 0.806 { Gr 1/4

lam L,

Pr Ste sin¢ } (9)

Die laminare Grenzschicht wichst an, bis eine kritische Grenzschichtdicke

erreicht wird. Dafiir wird in der Literatur eine kritische Reynolds—Zéhl

p ..
Ret = —é%¥m2- = 100 (10)

g

( 8: Filmdicke; VW : mittlere Geschwindigkeit im Film)

angegeben. Fiir den Umschlag laminar/turbulent ist die maBgebliche Grashof-

Zahl

Gr. = 2.37 Re™

L . éIE¢ (Pr Ste)3 . (1))

Fiir den turbulenten Strdmungsbereich L6<S<L mit laminarer Unterschicht

(Index g) wund turbulenter Kernstrtmung (Index c) gilt die Beziehung

1,2, Lo 2/3,3/2_
Nupurp = E'{'§ ¢ iT’ * (C Nulam) } NUom

(12)
34

mic C=-3—m
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Gr.
A=_E. _Eg. sind
Re Pe
und (12)
B = Pr Ste / s 1, %e gt 7 +1
= 27 pg TP - ?

wobei der Reibungsfaktor £ in Abhdngigkeit von der Relativge-

TP
schwindigkeit der Phasentrennfliche ebenfalls in /7/ mit Werten zwischen

0.01 und 0.02 angegeben wird.

Der Vergleich zwischen theoretischen und experimentellen Ergeébnissen
fiir den Wirmelibergangskoeffizienten in Abhingigkeit vom Neigungswinkel
bei einer Badtemperatur von 17Cwird im Bild 11 fiir eine Platte der
Linge L = 0,3 m durchgefiihrt, Die berechnete Linge L, fiir den
Umschlagspunkt laminar/turbulent liegt bei dieser Temperatur in guter
Ubereinstimmung mit den beobachteten Werten zwischen 8,8 cm (¢ = 300)
und 7 em ($ = 90 °),
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Index | Temperatur [Reaktion Reaktionswirme |Betonzusammensetzung
i T4i hdi kJ/mol wdi
X silik. | karbon.
0 1573 5109, 810, 8.53 0.71 | 0.36
1 1167 CaCO3-—>CaO+C02g 165.5 0.08 0.46
2 796 Ca(OH%?CaO+H20g 99.5 o.17 o. 14
3 4oo H201 > HZOg 39.4 0. 04 0. 04

Tab, 4247-1: Reaktionen bei der Zersetzung von Beton

Partialdruckverhdltnis

Schmelzenkomponente pHZ/pHZO pCO/pCOZ
ZrO2 106 107
Cr203 100 500
FeO 1.6 6.3
NioO 0.008 0.05

Tab., 4247-2: Partialdruckverhdltnisse bei chemischem Gleichgewicht
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Abb. 4247 = 1: Silikatischer Beton: Betonenthalpie als Funktion der

Temperatur.
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Abb., 4247- 2 : Karbonatischer Beton: Betonenthalpie als Funktion der

Temperatur.
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Abb, 4247 - 3 ¢ EinfluB der Betonmart auf Betonzerstdrungsrate und

freigesetzten Gasmassenstrom
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. Abb. 4247 - 4: Annahmen fiir das Temperaturprofil im Schmelzbad

fiir den WECHSL-Code.

GASAUSTRITT

DIREKTER AUS- AUS DER SCHHELZE

TRITT DER GASE

X SCHICHT 1 |
EINTRITT D. '1 /)></
BETONZERSETZUNGS- *’
PRODUKTE
STOFFAUSTAUSCH
‘ SCHICIT 2

EINTRITT DER
BETONZERSETZUNGSPRODUKTE

Abb, 4247 = 5 : Materialtransport im Schmelzbad.
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Abb. 4247 - 6 :; Temperaturverldufe bei Versuch G (WECHSL Code).
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Abb. 4247 = 7 : Verlauf der Betonerosion bei Versuch G (WECHSL Code) .
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b) ¢ = 90°

Abb. 4247 - 8:  Gasfilm an absublimierenden Trockeneisplatten.

Abb. 4247- = 9 t Trockeneisplatte nach Ver-
suchsende.
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WASSER
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Abb, 4247 - 10: Bezeichnungen fiir das Filmmodell an geneigten Wanden.
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Abb, 4247 - 11:  Vergleich von berechneten und experimentellen

Werten fiir geneigte Trockeneisplatten.
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4300 AUSBREITUNGS- UND REAKTIONSVORGANGE VON NUKLEAREN
SCHADSTOFFEN BEI SCHWEREN STORFALLEN

4310 Untersuchungen der zeitabhdngigen Ausbreitungs— und Reaktions-

vorgidnge von Spaltprodukten und Aerosolen bei schweren Stdrfédllen

4311 Untersuchungen zur Wechselwirkung von Spaltprodukten und Aerosolen

in LWR-Containments

(H. Bunz, C. Sack, W. Schdéck)

Im Mittelpunkt der Arbeiten im Berichtszeitraum stand der Aufbau des Ver-

suchsstands und der Beginn der Kondensationsversuche.

Die Arbeiten an der Modellversion NAUA-Mod2 wurden abgeschlossen. Die
modelltheoretischen Aktivitdten konzentrieren sich jetzt auf die Auswertung

der experimentellen Ergebnisse.

1. Modelltheorie
1.1 Stand des NAUA-Modells

Mit dem Einbau der Temperaturfunktionen in das Rechenprogramm wurde die
Entwicklung der Version Mod2 des NAUA-Modells abgeschlossen. Die Verbesserung,
insbesondere des Programmteils, der die Kondensation berechnet, ist nur
anhand der Ergebnisse der begonnenen Kondensationsexperimente mdglich.

Weitere Verbesserungen in der Berechnung der Aerosolprozesse sind, wie

sich aus bisher durchgefiihrten Formfaktorexperimenten ergibt, nur in ge-

ringem MaBe zu erwarten 1_1_7.
Die vollstdndige Modellgleichung der Version Mod2 lautet:

1) & n(r,t) = =(ap(r) + oo (rg) + () enr,,t)

N
- 1{-1 K(r,,r) n(r;,t) *n(r,t)

N N
2 1/ . . . pk
+ i=1 j=1 K(ri’rj) ]/2 n(ri’t) n(rj’t) jbij
V(LR-1,t) v(rg,t)
+ (1- § )~X£————l—— -n(r t) - n(rg,t);
K" vg=vKg-1 K-1’ Vea1 VK Ks=73
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mit
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Anzahldichte zur Zeit t der Partikel mit dem massen-

dquivalenten Radius ry in Zf/cmi7

Abscheidekoeffizienten aufgrund der Diffusion, Sedi-

mentation und Thermophorese in ZT/seg7

Koagulationswahrscheinlichkeit filir Partikel der Radien r,

und Ty in [Em3/P-seg7

Interpolationskoeffizient
XK;J:ﬁXiiX;l fir (v.+v.)€ {V , v }
Vr+1=VR i 7] K-1° "K+1

0 sonst

%ﬂi ri Volumen der Partikel

Volumenwachstumsgeschwindigkeit aufgrund der Kondensation
mit

.S-exp(2é M/Q ,*R:T-ry)
RLgylLM .y, SuRT

KT 'R°T M-D-

PS(T)

Ubersittigung
Mol-Gewicht von Wasser
Dichte von Wasser
absolute Temperatur

latente Wdrme von Wasser

: Wirmeleitfihigkeit des Trdgergases

Diffusionskonstante

Sdttigungsdampfdruck

beschreibt das Wachstum von Wassertropfen in einer iiber-

sdttigten Wasserdampfatmbsphére mit dem Mason-Ansatz. Dies besagt aber

auch, daB die Kondensation an.als Kondensationskerne wirkenden Feststoff-

aerosolen nur dann richtig beschriében wird, wenn die Partikeln voll-

stdndig mit Wasser umhiillt sind. Da nun bei einer hochiibersittigten Wasser-

dampfatmosphédre, wie sie im Containment nach einem schweren Stdrfall er-

wartet werden muf,

die {ibergangsphase vom Trockenaerosol zum Trﬁpfchenaero-

sol extrem kurz ist,ist die Benutzung der Mason-Gleichung gerechtfertigt,

wenn zur Beschreibung der Ubergangsphase eine geeignete Korrektur ver-

wendet wird. Diese zu bestimmen ist eine der Hauptaufgaben des experimen-

tellen Programms.
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Zusidtzlich wurden gegen Ende des Berichtszeitraums begonnen, eine Weiter-—
entwicklung des NAUA-Codes zu erstellen, die in der Lage ist, den Fest-
stoff- und den Wassergehalt des Aerosols nach TeilchengrtBen getrennt zu
bilanzieren. Die Arbeiten dazu sind noch nicht abgeschlossen. Das Programm

befindet sich in der Testphase.

1.2 Vorausrechnung der Experimente im NAUA-Versuchsstand

Das bereits in [—2_7 erwdhnte Programm NAUEX wurde um einen Modul erweitert,
der es gestattet, die Kondensation des Wasserdampfs an einer Partikelver-
teilung zu berechnen, wie sie sich unter den besonderen thermodynamischen
Randbedingungen des Versuchsstandes ergibt. Es wird dabei die Mason—Gleichung
(2) verwendet, so daB die o.g. grundsdtzlichen Probleme auch hier bestehen.
Der Vergleich mit den ersten durchgefiihrten Experimenten bestidtigt dies
auch. Durch das Programm lassen sich Temperaturverlauf, Druck, Uber-
sdttigung, Menge des kondensierten Wasserdampfs u.a. als Funktion des
thermodynamischen Anfangszustands (Anfangssdttigung, Druck, Temperatur,
Menge an Luft) sowie der Daten des verwendeten Aerosolsystems (Anzahlkon-
zentration, mittlerer Radius, Standardabweichung) und der Expansionsge-
schwindigkeit berechnen. Ziel ist es, durch eine Modifikation des Mason-—
Ansatzes flir den Bereich der Kondensation am Trockenaerosol eine Uberein-
stimmung mit den Experimenten zu erreichen und somit eine auch fiir die
numerische Rechnung brauchbare Formel fiir dieses Problem zu entwickeln.
Hierbei kann mbglicherweise auf bestehende Ansitze fiir Kondensation an

16slichen Kernen zuriickgegriffen werden [_3_7.

2. Experimentelles Programm

2.1 Versuchgstand

Ende September wurde der Versuchsstand geliefert und aufgebaut. Die end-
gliltigen Spezifikationen wurden bereits im letzten Halbjahresbericht [_2_7
angegeben. Abb, 4311-1 zeigt drei Ansichten. In Abb. 4311-1a ist der Ver-
sorgungsteil zu sehen; unten von links der Hilfsthermostat, der Haupt-
thermostat und der Kompressor fiir die Ventilsteuerungen, dariiber liegend
der Abblasetank hinter der Vakuumpumpe. Abb. 4311-1b zeigt links die
Flansche fiir die Temperaturmessung, rechts den Flansch fiir die optische
Tropfchengréfenmessung mit Laser. Die Flansche befinden sich hinter den
quadratischen Deckeln und sind mit Isoliermaterial ausgestopft. Abb.4311-1c

zeigt die Ansicht der Schalt- und MeBwarte. Die wichtigen Bedienungselemente
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c)

Abb. 4311-1: Ansichten des NAUA-Versuchsstands
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und die gesamte MeBtechnik sind in dem Pult zentral zusammengefaft, links
der Fernschreiber fiir den Display der direkten MeBwerte und Alarmsignale,
im Pult selbst links und oben die MeBwerterfassung, rechts und in der

Tischebene die Bedienungselemente und die Alarmgeber.

Von der Instrumentierung ist auf den Bildern nicht viel zu erkennen, da

sich alle MeRkdpfe innerhalb der Wdrmeisolierung befinden. Zur Zeit sind

28 MeRstellen am Datenerfassungsgerdt angeschlossen. Davon sind allein 15
Temperaturfithler, die die Wand- und Gastemperaturen an verschiedenen Stellen
messen. Es hat sich gezeigt, daB dieser Aufwand tatsdchlich notwendig ist,
um eine gleichmdBige Temperatur im Versuchskessel einzustellen. Messungen
beim Probebetrieb haben auBerdem ergeben, daR von der Herstellerfirma des
Versuchsstands noch Anderungen am Thermostatisierungssystem durchgefiihrt
werden miissen, um die geforderten Toleranzen einhalten zu kdnnen. Diese
Arbeiten werden eine mindestens vier Wochen dauernde Unterbrechung des

Betriebs im Mirz 1978 erfordern.

Weitere sechs MeBstellen sind fiir Druckmessung belegt, davon ist eine die
schnelle Druckmessung mit dem Kapazit#tsmanometer, das problemlos arbeitet.
Die anderen Druckmesser dienen der Kontrolle des Drucks im Volumen, im Kom-—
pensator und im Abblasetank. Die dazu verwendeten Druckaufnehmer weisen
zum Teil erhebliche Mingel auf, insbesondere wird die vom Herstellung
garantierte Temperaturunabhdngigkeit nicht eingehalten. Auch hier werden

noch Abhilfemafnahmen mit der Lieferfirma diskutiert.

Alle anderen MeBsysteme und die Datenerfassung arbeiten den Spezifikationen
entsprechend und stdrungsfrei. Insbesondere erwies sich die fotometrische
TropfchengréBenbestimmung als sehr zuverlissig. Die Fotometrie hat gegen-—
iiber der Spektrometrie den Vorteil gr&Berer Empfindlichkeit bei gleich-
zeitig erheblich einfacherem Aufbau des Gerdts, liefert aber nur eindeutige
Ergebnisse bei monodispersem Aerosol. Da bei den Kondensationsversuchen mit
adiabatischer Expansion gesichertbist, daB alle Trdpfchen gleich groR sind,
wird zundchst nur ein Laser-Fotometer zur Messung des TrOpfchenwachstums
verwendet, das sowohl Streuung als auch Extinktion miBt. Abb. 4311-2 zeigt
die Extinktion des Laserlichts an Wassertrdpfchen als Funktion des Tr&pfchen-—
durchmessers. Die Wellenstruktur der Kurve ermdglicht eine eindeutige Zu-

ordnung von MeRgr&fe und Durchmesser.
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Abb. 4311-2: Extinktion von- Laserlicht an Wassertrdpfchen

Das Auswerteprogrammsystem wurde fertiggestellt und nach dem Probebetrieb
des Versuchsstands auf die angefallenen Daten angewendet und verbessert.
Die Notwendigkeit und das AusmaB dieses Systems wird durch einige Er-
fahrungswerte veranschaulicht. Wihrend der 17-tigigen Testversuche fielen
rund 1.9 M-bytes an MeBdaten an, die ausnahmslos in nicht-physikalischen
GroBen vorliegen und einer zum Teil aufwendigen Umwandlung bediirfen. Unter
diesen Daten geh®ren zu einem Expansionsversuch und zu einer typischen

MeBgrdBe (z.B. Temperatur) nur etwa dreiBig MeBwerte (vgl. z.B. Abb.4311-6).

Unter der Voraussetzung, daB bei allen Experimenten jede MefgrtfRe aufge-
zeichnet werden muB, um sie filir zukiinftige Auswertungen aufgrund besserer
Kenntnisse noch verfligbar zu haben, ist leicht einzusehen, daB die Ordnung
und Archivierung der Daten besonders wichtig ist, Positiv anzumerken ist,

daB die MeBwerterfassung und -Auswertung bisher ohne Ausf#lle arbeiten.

2.2 Aerosolerzeugung

Weitere Vorversuche zur Erzeugung von UO,-Aerosol im Lichtbogen wurden

durchgefiihrt. Durch Verwendung neuer Eleitrodenformen konnte das Problem
der Konstanz der Aerosolquelle im wesentlichen geldst werden. Es wurden

Brenndauern von 20 min erreicht, dabei wurden bei einer Leistung von 4kW
insgesamt 2.6 g uo, verdampft. Diese Leistungsdaten sind fiir die Konden-
sationsversuche bei weitem ausreichend. In Abb. 4311-3 sind EM-Aufnahmen

des gealterten Aerosols gezeigt. Das Aerosol besteht aus zwei Komponenten,



- 520 -

Abb. 4311-3: Gealtertes Aerosol des UO,—-Aerosolgenerators

2
U02—Kuge1n und die selteneren wiirfelf8rmigen Kristalle, die vermutlich
von der Ta-Gegenelektrode stammen. Auff#llig ist der groRe Durchmesser
der kugelfdrmigen Primidrpartikeln. Dies liegt an der hohen Temperatur des

Lichtbogens und an der grofen Ausdehnung der heifen Zone.

Der bei den ersten Versuchen einzusetzende Platinoxidaerosolgenerator
liefert dagegen ein sehr viel feineres Aerosol mit Aggregaten héherer
Primdrpartikelzahl. Damit ist zu erwarten, daB sich das Kondensationsver-—
halten beider Aerosolarten quantitativ unterscheidet. Die Kondensations-

experimente mit U02—Aerosol gewinnen damit an grundsitzlicher Bedeutung.

2.3 Testbetrieb

Es wurde ein insgesamt 17 Tage dauernder Probebetrieb des Versuchsstands
durchgefiihrt. Davon entfielen die ersten vier Tage auf Funktionstests und
die restliche Zeit auf einen Dauerbetrieb bei 100°C mit ersten Kondensations-—

experimenten.

Das Hauptziel der Funktionstests war, die der Konstruktion des Expansions-—
mechanismus zugrundgelegten Berechnungen zu verifizieren. Der am oberen

Deckel des Kessels innen angeschweifte Federbalgkompensator hat einen



- 521 -

Durchmesser von 1000 mm und eine Linge von 700 mm. Der Hub betrigt + 100 mm,
‘was allerdings nach unten nicht voll ausgenutzt werden kann, weil die
Trdger filir die Temperaturfiihler im Weg sind. Es hat sich jedoch gezeigt,
daB die zur Verfiigung stehenden 130 1 Expansionsvolumen zunichst ausreichen,
so daB vorldufig keine Umbauten notwendig sind. Der Kompensator wird durch
den Druck im Inneren gesteuert, beim Expansionsvorgang wird der Inhalt in
den Abblasetank abgeblasen. Die Geschwindigkeit dieses Vorgangs ist durch
die Offnung der in der Abblaseleitung liegenden Ventile kontrollierbar.
Eintypischer Wert fiir die Gesamtdauer einer Expansion ist 4 bis 5 sec.

Die Temperatur—, Druck- und Sittigungsfunktionen, die fiir die Expansion
vorausberechnet worden waren, wurden bestdtigt. Eine Einschridnkung ist

zur Zeit dadurch gegeben, daB die Thermostatisierung noch Mingel aufweist.
Wegen kalter Stellen im Kessel ist der Wasserdampfgehalt beim Beginn der
Expansion so niedrig, daB der Expansionshub gerade ausreicht, um den
Sdttigungspunkt zu erreichen. Fiir die unten beschriebenen Experimente wurde
so verfahren, daf zusdtzlich zur Expansion des Kompensators ein Teil des
Kesselinhalts ins Freie abgeblasen wurde. Dies geht selbstverstdndlich

nur so lange, wie kein UOz—Aerosol fiir die Versuche verwendet wird. Nach
dem Umbau der Thermostatisierung durch die Herstellerfirma wird diese
Einschridnkung wegfallen und die Expansionsexperimente werden wie geplant

durchfiihrbar sein.

2.4 Kondensationsexperimente

Wdhrend des Probebetriebs des Versuchsstands wurden 14 Expansionsexperimente
durchgefiihrt, die zur Erprobung der Versuchstechnik dienten. Zur Zahl der
Experimente ist anzumerken, daB selbst bei hochgefahremem Versuchsstand
nicht mehr als maximal vier Expansionen pro Tag durchgefiihrt werden konnen,
da die Erholungszeit nach der Expansion relativ lang ist, bis sich das
thermische Gleichgewicht zwischen Beh#dlter und Gasphase wieder eingestellt

hat.

Im letzten Halbjahresbericht [-2_7 wurde bereits gezeigt, wie sich der
relative Wasserdampfgehalt verhdlt, wenn bei der Expansion der Sdttigungs—

punkt iberschritten wird.

In Abb. 4311-4 ist S, eine fiktive GrdRe, die angibt, wieviel Wasserdampf
bei der Expansion im Idealfall kondensieren kann. Die Kurve S_, wird durch-
laufen, wenn der ganze Vorgang reversibel durch Gleichgewichtszustédnde ge-

fiihrt wird, und wenn die Mason-Gleichung exakt richtig ist. Es ergibt sich
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wegen der freiwerdenden Kondensationswidrme ein scharfer Knick in der
Kurve und der Anstieg ist vor Erreichen der Sittigung sehr viel steiler

als nachher.

1.01

Abb. 4311-4: Gleichgewichtswasserdampfsidttigung bei adiabatischer
Expansion

Abweichungen von diesem Idealverhalten werden hervorgerufen einerseits
durch die Dynamik des kondensierenden Systems, die das Erreichen der
Gleichgewichtszustidndge nicht zulidBt, und andererseits durch die Ab-
weichungen von der Mason—-Gleichung. Die Dynamik wird im Programm NAUEX
berechnet, die Abweichungen von der Mason—-Gleichung werden durch die Ex—

perimente bestimmt. Das folgende Beispiel soll das Verfahren erl&dutern.

In Abb. 4311-5 ist eine dynamische Rechnung mit NAUEX unter Versuchs-
standverhdltnissen gezeigt, wobei die unkorrigierte Mason-Gleichung (2)
verwendet wurde. Gezeigt ist der relative Gehalt S an kondensierbarem
Wasser, d.h. Dampf plus Tr&pfchen, im Verlauf einer Expansion. Nach Uber-
schreiten des S#ttigungspunkts, S = 1, nimmt der Dampfanteil zun#chst zu,
bis die Kondensation an den Partikeln zu so grofen Trdpfchen fithrt, daB
aller freiwerdender Dampf auch tatsichlich kondensiert. In diesem Moment
verringert die freiwerdende Kondensationswirme den weiteren Anstieg der
Kurve, kurz danach haben sich Angebot und Verbrauch von Wasserdampf auch
schon ausgeglichen. Die Kurve verliuft in geringem Abstand parallel zur

Gleichgewichtskurve S .
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Abb. 4311-5: Temperatur und Sdttigung bei Kondensation am Aerosol

MeBtechnisch wichtig ist auBerdem der Verlauf der zugehSrigen Gastemperatur,
der als Kurve T in Abb. 4311-5 gezeigt ist., Die T-Kurve spiegelt den Ver-
lauf der S-Kurve sehr genau wieder. AuBerdem ist der MeBeffekt hier sehr
grof im Gegensatz zur Messung des Gasdrucks, der urspriinglich als MeBgriBe
fiir den Wasserdampfgehalt vorgesehen war. Die Anderung des Druckabfalls
beim Uberschreiten des Sittigungspunkts ist nur sehr gering, so daB wir

nun den Temperaturknick als charakteristisches Merkmal zur Bestimmung des

Sattigungspunkts verwenden.

Dieses theoretisch erwartete Verhalten isf mit dem gemessenen zu vergleichen.
In Abb. 4311-6 ist die Temperatur T wdhrend eines Expansionsexperiments ge-
zeigt. Der Verlauf vor und nach Uberschreiten des Sdttigungspunktes ist
parallel zur Gleichgewichtstemperatur T,, (durchzogene Linien). Das be-
weist, daB aller Wasserdampf im Volumen kondensiert. Wiahrend des Expansions-—
vorgangs sind in keinem Experiment Effekte beobachtet worden, die auf

irgendeinen Wandeinfluf deuten kdnnten.

Der Einsatz der Kondensation wird durch den beginnenden Abfall in den
optischen Transmissionswerten I angezeigt. Man sieht, daB geniigend weit
entfernt von dieser Stelle die MeRwerte mit der Berechnung gut iiberein-—
stimmen, d.h., daB die Kondensation wie erwartet nur im Bereich des {Uber-—
gangs von trockenen Partikeln zu fertig ausgebildeten Trﬁpfchen von &er

Mason~Gleichung abweicht.
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Abb. 4311-6: Temperatur und optische Transmission bei einem
Expansionsexperiment

Wichtig ist nun die Richtung der Abweichung. Wdhrend in Abb. 4311-5, d.h.
bei gliltiger Mason—-Gleichung, die Temperatur iiber T, hinausschwingt, bis

die Kondensation voll wirksam wird, zeigen die MeBdaten in Abb. 4311-6

ein entgegengesetztes Verhalten. Hier setzt die Kondensation schon vor dem
Sittigungspunkt langsam ein, ein Uberschwingen tritt nicht auf. Dieses Ver-
halten ist dhnlich dem bei 18slichen Aerosolen beobachteten uhd liegt daran,
daR das Platinoxidaerosol wegen seiner pordsen Struktur bereits vor dem
Sittigungszustand Wasserdampf kondensiert. Dies war zwar zu erwarten, das
AusmaB des Effekts ist jedoch iiberraschend. MeBfehler sind mit Sicherheit
auszuschlieBen, die Zeitaufl&sung der Messung und die Empfindlichkeit sind
vollig ausreichend. AuBerdem markiert der Abfall der optischen Transmission
sehr scharf den Einsatzpunkt des Tripfchenwachstums, er liegt deutlich.hinter
dem Beginn des Temperaturknicks. Auch das deutet darauf hin, daB zunidchst
Dampf in die Poren der Partikeln hineinkondensiert und damit schon Konden-

sationswdrme freisetzt, ehe ein echtes Wachstum der Partikeln meBbar wird.

So leicht sich diese Ergebnisse auch qualitativ erkliren lassen, so
schwierig ist ihre Quantifizierung. Die Uibernahme dieser Ergebnisse in

das NAUA-Modell ist ja auch Gegenstand der Kondensationsversuche im Jahre
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1978. Es gilt dabei einen auch bei anderen Temperaturen gililtigen Korrektur-
faktor zur Mason-Gleichung zu finden und zu verifizieren. Dies gelingt nur
durch Parametervariationen mit dem NAUEX-Programm, wobei eine Riickwirkung

auf das experimentelle Programm sich schon jetzt abzeichnet.
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4320 Theoretische und experimentelle Untersuchung der atmosphirischen Aus-—

breitung radioaktiver Gase und Aerosole,

(H. Dilger, J. Hiller, W. Hiibschmann, K. Nester, D. Papadopoulos,
H, Schiittelkopf, P. Thomas, S. Vogt, ASS)

Gemeinsames Ziel der Untersuchungen ist die Verbesserung der Kenntnis der
Schadstoffausbreitung in der Atmosphire sowie die Entwicklung von Modellen
zur Berechnung der Strahlenbelastung in der Umgebung kerntechnischer An-—
lagen, insbesondere nach stdrfallbedingter Aktivit#tsfreisetzung. Dazu
wurden folgende Einzelarbeiten durchgefijhrt: Ausbreitungsversuche und
deren Auswertung (Kap. 1), Turbulenzmessungen iiber Flichen geringer Rauhig-
keit (Kap. 2), Vorbereitung und Durchfiihrung von Tetroonfliigen (Kap. 3) und
ein Vergleich der konservativen mit einer realistischen Dosisabschétzung

(Kap. 4).

1. - Ausbreitungsversuche

(J, Hiller, H. Schiittelkopf, P. Thomas)

Im zweiten Halbjahr 1977 fanden die sechs in Tab. 4?20—1 zusémmengestellten
Ausbreitungsversuche statt. Bei allen Versuchen wuréen simultan die Tracer
CBr2F2 und CFCl3 von Plattformen des meteorologischén Mastes freigesetzt.
Die Probenahme zur Bestimmung der Konzentrationsverteilung erfolgte in zwei
Sammelperioden 4 30 min Dauer an mehr als 55 Positionen im Lee des Mastes.

Die Entfernung der Probenahmestellen zum Mast betrug zwischen 0,1 und 10 km.

Tab. 4320-1 Im zweiten Halbjahr 1977-durqhgefﬁhrte Ausbreitungsversuche

Laufende | Stabilitdts—| Datum Probenahmezeit | Emissionshthe in m
Nr. kategorie fiir die Leitsubstanzen
_ CBr,F, | CFCL,
49 ¥ 27. 7. | 2030 - 2130 60 100
50 E 2. 8, | 2190 - 2290 60 100
51 D/E 16. 8. | 2070 - 21 60 100
52 B 28. 9, | 1490 - 1500 160 190
53 D 26.10. | 1490 - 1500 160 190
s& | D/E. 13,120 ] 1499 - 1599 160 190
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1.2 Untersuchung der Unterschiede zwisphen den Jiilicher und den Karlsruhgr

Ausbreitungsparametern

(P. Thomas)

Die an der KFA Jilich experimentell ermittelten Ausbreitungsparameter unter-
scheiden sich von denen des KfK teilweise betridchtlich. Eine mdgliche Ur-
sache ist die Anwendung unterschiedlicher Auswerteverfahren. Um dies zu
priifen, wurden fiinf in Jiilich durchgefiihrte und ausgewertete Experimente
zusdtzlich mit dem in Karlsruhe entwickelten Verfahren (P. Thomas, K. Nester,
KFK 2286 (1976)) ausgewertét. Die Versuche beziehen sich auf die Ausbreitungs-
kategorien A, B, C, D, E und eine Emissionsh8he von 100 m. Der Vergleich der
beiden so gewonnenen Oy— und oz—Kurvenscharen zeigt folgendes: Die Uberein-
stimmung beim o, ist zufriedenstellend; beim Gy treten grdBere Unterschiede
auf, Die auf der Auswertung beruhenden Unterschiede entsprechen denjenigen,
die auch zwischen den Parametersitzen auftreten, die auf jeweils Jiilicher
bzw. Karlsruher Versuchen und Auswerteverfahren basieren. Sie sind jedoch
teils zu gering und teils zu uneinheitlich, um die oben genannten Unter-—

schiede allein zu klHdren.

Die weitere Ursache fiir die Unterschiede ist mdglicherweise die unter-
schiedliche Probenahmedauer. Bei den Versuchen am KfK werden die Luftproben
in mehreren aufeinanderfolgenden Perioden von jeweils 30 min Dauer gesam-—
melt, Die Emission beginnt vor und endet nach der Probenahme. Die Transport-
zeit der Tracer ist dabeil berlicksichtigt. Bei der KFA Jiilich dagegen dauert
die Probenahme so lange, daB die gesamte vorilberziehende Tracerwolke erfaBt

wird.

Der EinfluB der Probenahmedauer wurde bei den im KfK durchgefiihrten Ver-—
suchen Nr. 14 (Ausbreitungskategorie C), 15 (D), 17 (D), 18 (B) und 24 (D)
untersucht. Die Emissionshthe betrug 100 mj der Tracer war tritiierter Was-

serdampf. Die Emissionsrate blieb innerhalb eines Versuchs konstant.

Zunichst wurden die einzelnen Sammelperioden eines Versuchs (Dauer jeweils
30 min) ausgewertet. Anschliefend wurden fiir alle Probenahmestellen die
arithmetischen Mittelwerte der Konzentrationen jeweils zweier aufeinander-
folgender Perioden gebildet. Diese Mittelwerte beziehen sich auf eine Probe-—
nahmezeit von 60 min. Die in die Auswertung eingehende Windgeschwindigkeit

wurde ebenfalls gemittelt.
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Bei der Auswertung dieser Mittelwerte konnte keine Anderung des o durch die
Verdoppelung der Probenahmezeit festgestellt werden, Oy nimmt dagegen mit
der Probenahmezeit zu, wenn widhrend der Probenahme monotone Drehungen der

Windrichtung auftreten.

(K. Nester)

Wie die Untersuchung der Unterschiede zwischen den an beiden Standorten be-
stimmten o-Kurvenscharen gezeigt hat, lassen sich die Abweichungen nicht nur
auf unterschiedliche Durchfiihrung und Auswertung der Ausbreitungsexperimente
zurlickfiihren. Da die o-Parameter auch fiir Ausbreitungsrechnungen an anderen
Standorten in der Bundesrepublik Verwendung finden sollten, ist eine Zusam-—
menfassung der Ergebnisse beider Experimentreihen zweckm#fig. Die Zusammen-
fassung wurde fiir die Ausbreitungskategorien A bis F auf der Basis von

17 Jiilicher und 16 Karlsruher Experimenten durchgefiihrt. Die Ergebnisse sind

in Tabelle 4320-2 und in den Abbildungen 4320-1 und -2 dargestellt.

Tab. 4320-2 ZusammengefaBte Koeffizienten der Ausbreitungsparameter Oy und g,

P, P
g = 0. X y; o =90 x °
y yo z Zo
o o
y z
Kategorie | Qyo py %0 P,
A 0,055 1,34
0,24 0,99
B 0,035 1,25
c 0,31 0,89 0,10 1,02
D 0,57 0,78 0,19 0,88
E 2,11 0,65 1,00 0,55
F 2,56 0,69 0,66 0,52
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2. Feldmessungen

(H. Dilger)
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In der NZhe der Ortschaft Spbck ist auf einem Wiesengelinde (Rauhigkeits-—

stufe II) ein Kurbelmast aufgestellt. Seit Ende Januar 1977 werden u.a. die

und o

¢ ]

MeBwerte o

der in 15 m HShe montierten Vektorfahne analog regi-

striert. Das automatische Datenerfassungsgerdt wurde nur fiir einige Probe-

ldufe eingesetzt, weil der von der Lieferfirma zugesagte Grenzwert der

Stromaufnahme deutlich liberschritten wurde. Die Umriistung auf stromsparende

Spannungswandler ist noch nicht abgeschlossen.,

Es wurde die Streuung o

bei wurden die 10-min-Werte aus Sp&ck nach den im KfK bestimmten Aus-

breitungskategorien eingeteilt, s. Tab. 4320-3.

Tab. 4320-3 Streuung der Vertikalfluktuation o

¢

im KfK und in Spdck

der Monate Februar bis Juni 1977 ausgewertet. Da-

Ausbreitungskategorie

MeBort und -hoéhe A B C D E F
KfK, 100 m > 15,0 1,1-15,017,6-11,0 | 3,6-7,5 {2,1-3,510,0-2,0
Bereich des o¢ in Grad

Spéck, 15 m_ 7,8 7,0 6,2 4,1 2,9 3,2
Mittelwert c¢ in Grad

Fiir die labilen Kategorien A — C und Kategorie D ergeben sich in 15 m tiber

dem Geldnde der Rauhigkeitsstufe II niedrigere o

¢

-Werte als in 100 m iiber

Geldnde der Rauhigkeitsstufe III. Auffallend ist der relativ hohe Mittelwert

in Kategorie F. Das bedeutet, daB sich wihrend dieser Situationen in Sp&ck

noch keine stabile Schichtung ausgebildet hatte. Umgekehrt tritt bei neu-

. . . . . . . o)
traler Kategorie D im KfK eine gréBere Zahl von Situationen mit o, < 1

¢

als

in Spdck auf. Insgesamt gesehen ist nach den vorliufigen Auswertungen keine

durchgéingige Ubereinstimmung der Ausbreitungskategorien an den beiden Stand-

orten vorhanden. Weitere Auswertungen mit einem Wertekollektiv werden sich
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u.a. auf den Vergleich der Tagesginge am KfK und in Sp&ck erstrecken, um
so die Zeitriume fiir die Abweichungen in den Ausbreitungskategorien fest-—

stellen zu kénnen.

3. Ausbreitung von Schadstoffen im Mésoscale

(P. Thomas, S. Vogt)

Die bisher aufgelassenen Tetroons wurden teils mit dem WF3-Radar des
Meteorologischen Instituts der Universit#it Karlsruhe, teils mit dem Radar
MBVR-120 (Mobiles Ballon-Verfolgungs-Radar) des Amtes fiir Wehrgeophysik ver-—
folgt. Dabei zeigte sich, daB auf den Einsatz von Transpondern nicht ver-
zichtet werden kann (siehe PNS-Halbjahresbericht 1977/I, KFK 2500). Die Ver-
handlungen iiber die Lieferung von Transpondern und die entsprechende Um-—

riistung der Radaranlagen ergaben folgendes:

Die Vertriebsfirma des WF3 lehnt dessen Umbau als zu kostspielig ab; auBer-
dem kann die technische Leistungsfdhigkeit des WF3 nach einem Umbau nicht
definiert werden. Philips, der Hersteller des MBVR-120, bot an, eigene
Transponder zu entwickeln und herzustellen. Umbauten am MBVR-120 entfallen;
die Radar-Empfangseinheit muB vor einem Transpondereinsatz in geeigneter
Weise "verstimmt" werden. Ein Vorversuch mit einem Transponder verlief er-—

folgreich (siehe PNS-Halbjahresbericht 1977/I, KFK 2500).

Philips erhielt den Auftrag zur Herstellung von flinf Mustertranspondern und

zur Ausarbeitung einer Anleitung zum Verstimmen des MBVR-120,

Im August fanden drei weitere Tetroonfliige statt. Startplatz und Standort

des Radatr war der 860 m hohe Witthoh 6 km siidlich von Tuttlingen. Die Bahn~-
daten lieferte das MBVR-120 des in Neuhausen ob Eck stationierten geo-
physikalischen MeBzuges. Die Tetroons waren mit passiven Aluminiumreflektoren
ausgeriistet. Bezogen auf den Standort des Radar flogen sie in HBhen zwischen
500 m und 700 m. Die Reichweiten lagen zwischen 14 km und 24 km; der Radar-
kontakt ging nach 31 bis 55 min verloren., Die Ziele dieses Versuches waren
der Test der Mobilit#dt des Radar und der Zusammenarbeit mit der Bedienungs-

mannschaft des geophysikalischen MeRzuges in Neuhausen, sowie die Gewinnung



=~ 532 ~

von Eingabedaten fiir Auswerteprogramme. Das Ergebnis war positiv.

Die fiinf zuletzt gestarteten Tetroons trugen jeweils eine Mitteilung, die
den Finder aufforderte, den Ballon gegen eine Belohnung von DM 50,-- an das
KfK zuriickzusenden und den Fundort mitzuteilen. Von diesen 5 Tetroons wurden
bisher 3 zurilickgesandt, Damit wird auch beim spiteren Einsatz von Trans-
pondern ein Teil der relativ teuren Geridte zurlickgewonnen und kann wieder

eingesetzt werden.,

4. Radiologischie Belastung der Bevilkerung in der Umgebung der Wieder-

aufarbeitungsanldage Karlsruhe = dié Kluft zwischen konservativer und

realistisc¢her Abschitzung

(W. Hiibschmann, D. Papadopoulos)

Die radiologische Belastung der Bevdlkerung durch radioaktive Stoffe aus
kerntechnischen Anlagen ist wesentlich niedriger als die natiirliche und die
durch Kernwaffen-Fallout erzeugte Belastung. Daher ist eine direkte Messung
der Immission nicht oder nur in Einzelfidllen mdglich. Zur Ermittlung der
radiologischen Belastung der Bevdlkerung werden die Emission und die
meteorologischen Parameter gemessen; mit Hilfe dieser MeBwerte und der
Modellvorsteliungen iiber die Verbreitung der radioaktiven Stoffe wird die
Aquivalentdosis einzelner Persomen in der Umgebung abgesch#tzt., Diese
Rechnung ist "konservativ', d.h. die Dosen werden iiberschitzt. Der Grad der

Uberschdtzung ist jedoch meist unbekannt.

Anhand der Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe (WAK) wurde die Kluft
zwischen der "konservativen' und einer realistischen Dosisabschitzung auf-
gezeigt /1/. Es wird der Betrieb der WAK in den Jahren 1972 - 1976 zu-
grundegelegt. Die komservative Abschitzung stiitzte sich auf das in Gutachten

der GRS verwendete Verfahren.

Folgende Griinde tragen zu einer Uberschdtzung der konservativ abgeschitzten

Dosen bei (Zahlenwerte s. Tab. 4320-4):

1) Es wird weniger Aktivitdt abgeleitet als beantragt. Wegen der relativ

langen Stillstandszeiten der Prototypanlage WAK (55 7 der Gesamtzeit)



2)

3)

4)
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sind die Emissionen auf die reineBetriebszeit bezogen, d.h. die zu-
ldssige Emission wurde um den relativen Anteil der Stillstandszeit ge-

kiirzt.

Die KaminiiberhShung durch den Impuls und den thermischen Auftrieb der
Abgasfahne wird vernachldssigt. Der Faktor 1,4 entspricht einer iiber-

hthung von 10 m bei 60 m Kaminhbhe.,

Es wird jeweils das Maximum der Ortsdosis ermittelt, unabhidngig davon,
ob sich an diesem Ort Personen sténdig aufhalten oder ob er landwirt-—
schaftlich genutzt wird. Die realistisch abgeschdtzten Maximaldosen
werden demgegeniiber fiir die ndchste Ortschaft (Submersions- und Inhala-
tionsdosis), fiir die n#chste Viehweide (Schilddriisendosis durch Jod-
Ingestion) und fiir das nichste Ackerland (Sr-90-Ingestionsdosis) er-

mittelt.
Die Dosisfaktoren werden {iberschitzt:

— Bei externer Beta-Strahlung wird die Selbstabschirmung der Haut ver-

nachldssigt.

~ Bel der Berechnung der Inhalationsdosis radioaktiver Aerosole wird

der Dosisfaktor des Nuklidgemischs durch denjenigen des Nuklids

hochster Radiotoxizitdt ersetzt.

- Der Schilddriisen-Dosisfaktor fiir Jod-Ingestion {iber den Weide-Kuh-

Milch-Pfad wurde seitens der vorgesetzten Beh8rde vorgeschrieben.

- Bei der Berechnung von Aquivalentdosen durch die Ingestion von
Strontium tber den Verzehr von Gemiise und pflanzlichen Produkten
werden konservative Faktoren verwendet, die insgesamt zu einer er-

heblichen Uberschitzung der Ingestionsdosis fiihren.

Die Zusammenfassung dieser verschiedenen Effekte, s. Tab. 4320-4, zeigt,

daB zum Teil eine ganz erhebliche Diskrepanz zwischen konservativ und

realistisch abgeschdtzten Aquivalentdosen besteht. Die Diskrepanz ist

.umso groBer, je mehr Faktoren bei der Berechnung eines Expositionspfades

zu beriicksichtigen sind; sie ist am grdBten bei den Ingestionsdosen.
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Tab. 4320-4 Uberschédtzungsfaktoren der einzelnen Belastungspfade

J-129

NukTid bzw. Kr-85 a-aktive g-aktive Sr-90

Nuk1idgruppe Aerosole Aerosole

Expositionspfad externe g- Inha1ation Inhalation Inhalation | Ingestion Ingestion
Strahlung

Korperteil bzw. Organ |Haut Knochen Lunge Schilddrise Knochen | GanzkGrper

Dosis-Uberschatzung

durch

Aktivitdtsemission 3,8 2,2 12,5 1,0 3,3

Kaminiiberhthung 1,4 1,4 1,4 1,4 1,4

ungiinstigster Auf- 8 8 8 8 160 3,2

punkt

Dosisfaktor 1,3 4,7 1,5 1 10,8 2,1 35

Gesamt-Uberschdatzung 55 115 210 11 2400 30 520

- GEG -
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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 Regionen
(H., Schultz, E. Voelz, C.D. Wiineke, Arbeitsgr. f.
Technischen Strahlenschutz der T.U. Hannover

Beide Versionen des Programms XPIC zur Berechnung der atmosphd-
rischen Schadstoffausbreitung nach der particle-in-cell-Methode (PIC)
wurden weiter verbessert und ergdnzt. Dabei wird mit der Version

A die Ausbreitung einer einzelnen Schadstoffwolke in einem ex-
pandierenden Zellensystem und mit der Version B die Schadstoff-

ausbreitung in einem sehr groBen festen Zellensystem simuliert.

Im einzelnen sind folgende Verbesserungen und Erweiterungen vor-
genommen worden:

A) Programmtechnische Verbesserungen.

1. Datenilibergabe _von Version A zu Version_B.

Beide Versionen k&nnen jetzt die Schadstoffausbreitung von vor-
gegebenen Quellteilchenverteilungen bis zum maschinellen Aus-
druck der Isoplethen der Belastung am Erdboden in einem durch-
gehenden Rechenlauf behandeln. Dariiberhinaus k&nnen aber auch
beide Versionen in Kombination verwendet werden, wobei die
Schadstoffwolke solange mit dem expandierenden System (Version A)
verfolgt wird, bis sie die Anfangsbedingungen der Version B er-
fillt und in Form einer Teilchenverteilung in das feste Zellen-
system tbernommen werden kann. So lassen sich Inhomogenit&ten

in einem gr6B8eren interessierenden Bereich besser behandeln.

Durch Einflihrung einer zus&dtzlichen Teilchensinkgeschwindigkeit
zur Advektionsgeschwindigkeit in Verbindung mit dem schon vor-
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handenen statistischen Verfahren zur Verminderung der Teilchen-
zahl in der bodennahen Zellenschicht durch "Russisches
Roulette" ist es jetzt m8glich, auch Ablagerungsprobleme zu
erfassen, sofern die zugehOrigen Bestimmungsgr&fen bekannt

sind.

Aus der nach jeder Rechnung vorliegenden Belastungsverteilung
am Erdboden werden abschlieBend bei bestimmten Grenzwerten flir
die Belastung automatisch Kurven gleicher Belastung, Isoplethen,
gezeichnet, wobei diese Grenzwerte entweder frei wdhlbar oder
bereits in festen Stufen vorgegeben sind. AuBerdem wird in
diesem Zeichenausdruck die Lage des Belastungsmaximums mar-
kiert, bzw. die Trajektorie der Wolkenmittelpunkte aufgezeich-

net.

Durch programminterne Optimierung und spezielle Mafnahmen zur
besseren Ausnutzung der Rechenanlage konnte die Rechenzeit um

15% verklirzt werden.

B) Vergleich theoretischer und experimenteller Turbulenzmodelle

Belastungsrechnungen fiir gleiche meteorologische Situationen

mit hShenabhdngigen und zeitkonstanten, turbulenten vertikalen
Diffusionskoeffizienten KZ aus unterschiedlichen theoretischen
Ansdtzen ergaben betrdchtliche Abweichungen untereinander und
gegenliber Messungen im Kernforschungszentrum Karlsruhe. Rech-

nungen mit Diffusionskoeffizienten, die liber den Prandtischen
Mischungsldngenansatz aus Windgeschwindigkeiten und -fluktua-
tionen abgeleitet wurden, filhrten zu wesentlich besserer Uber-

einstimmung mit den Karlsruher Ergebnissen /Dilger, 1977 mdl./.

AuBerdem wurde mit hohenkonstanten aber transportzeitabhdngigen

Diffusionskoeffizienten nach der statistischen Theorie gerech-
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net. Wenn man dabei die neuen Standardabweichungen ¢ nach Pas-
gquill /19747 verwendet, lassen sich auch Bodenrauhigkeiten be-
rlicksichtigen. Mit den Daten flir gr&Bere Rauhigkeitslédngen z,
k6nnen dann die Ausbreitungsverhdltnisse in vielen F&dllen, zu-
mindest fiir die neutrale Diffusion, realistischer als bisher

nachgebildet werden.

Abb. 1 zeigt fir loo m Emissionsh&he bei neutralen Diffusions-
bedingungen die mit wverschiedenen Diffusionskoeffizienten mit

XPIC berechneten Belastungen.

1. Turbulente vertikale Diffusionskoeffizienten, hdhenab-

hdngig aber zeitkonstant,

1.1 gemdn Lésung'der Navier-Stokesschen Gleichungen nach
Wippermann /19737

1.2 gemdB der Prandtlschen Mischungsl&ngenhypothese,
L6sung nach Blackadar /19627

1.3 gemdB der Prandtlschen Mischungsléngenhypothese, mit

Riickflihrung auf Karlsruher Fluktuationsmessungen,
Dilger miindlich /19777
2. Turbulente vertikale Diffusionskoeffizienten,

hd8henkonstant aber transportzeitabhéngig,

2.1 abgeleitet aus dem bisherigen Ausbreitungsmodell nach
Pasquill /19627

2.2 abgeleitet aus den neuen Daten von Pasquill /1974/ flir
verschiedene Bodenrauhigkeiten

2.2.1 Rauhigkeitslidnge z, = 0,0l m

2.2.2 " z, = o,lom

2.2.3 " z, = 1,00 m

Die Berechnungen nach 1.3 und 2.2.3 kommen den MeBergebnissen
in Karlsruhe am n&chsten.

Durch schrittweise Anwendung der aus dem Pasquillschen Ausbrei-
tungsmodell abgeleiteten Diffusionskoeffizienten wurde die Aus-

breitung itiber Gebieten mit unterschiedlicher Bodenrauhigkeit
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berechnet. Dabei wurde zu einer Berechnung mit XPIC {ibergegan-
gen, sobald das GauBverteilungsmodell wegen der Inhomogenitdten
im Wolkenbereich zu groBe Fehler ergeben h&dtte. Es zeigte sich,
daB die Lage und der Betrag des Belastungsmaximums weitgehend

von der vorgeschalteten GauBverteilungsrechnung .abhdngen.

C) Vereinfachte Berechnungsmethode fiir die Belastung.

In einem PIC-Programm sind zwei Arten der Belastungsberechnung

mdglich:

l. In einem ortsfesten Zellensystem k&Snnen an einem festen Ort
die zeitlich aufeinanderfolgenden Konzentrationsbeitrége
aufsummiert werden oder

2. in einem mit der Abluftwolke mitbewegten System k&nnen wie
im GauBschen Abluftmodell zu einem festen Zeitpunkt alle
ortsabpédngigen Konzentrationsanteile aufsummiert werden, die
zeitlich aufeinanderfolgend Uber dem Empfdnger vorbeistrei-
chen werden.

Die zweite M8glichkeit spart rechentechnisch Zeit und Speicher-

pldtze. Sie darf aber nur bei einer hdhenkonstanten Windge-

schwindigkeit angewendet werden und dann, wenn sich die Konzen-
trationsverteilung wdhrend des Vorbeistreichens am Empfénger
nicht wesentlich &ndert. Im GauBschen Abluftmodell werden diese

Bedingungen vernachldssigt. Durch geeignete Kombination der Ver-

fahren 1. und 2. zur Belastungsberechnung wird es vermutlich

mS8glich sein, eine passende Ersatzgeschwindigkeit zu 2. zu er-
mitteln, mit der diese zeit- und kapazitdtssparende Methode
auch dann bei XPIC eingesetzt werden kann, wenn die beiden Be-

dingungen nicht unmittelbar erfillt sind.
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4330 Untersuchung der radiologischen Folgen von Reaktorunfidllen unter

probabilistischen Gesichtspunkten

(W, Hiibschmann, S. Vogt, ASS;
A. Bayer, K., Burkart, M. Schiickler, INR)

1. Gesamtdarstellurg des Unfallfolgenmodells

Im Rahmen der deutschen Risiko-Studie (DRS) .zur Beurteilung der Sicherheit
von Kernkraftwerken mit Druckwasserreaktoren an Standorten in der Bundes-
republik erstellt KfK/PNS das Unfallfolgenmodell. Unter Unfallfolgen sind
die mbglicherweise auftretenden gesundheitlichen Schidden der Bevdlkerung

in der Umgebung der Anlage zu verstehen,

Uber das Programmsystem UFO(=Unfallfolgen) wurde in /1/, /2/ und /3/ be-

richtet.
Das Unfallfolgenmodell beschreibt im wesentlichen

a) die Ausbreitung der aus dem Kernreaktor freigesetzten radioaktiven

Schadstoffe in der Atmosphire sowie ihre Ablagerung auf dem Boden,

b) die dadurch hervorgerufene Strahlenexposition und die gesundheit-

lichen Schdden der betroffenen Personen,
es berechnet

c¢) die Zahl der von akuten oder spiten Schiden betroffenen Personen
unter Berilicksichtigung eventueller GegenmaBnahmen wie Rdumung oder

Evakuierung, und
d) das Gesamtrisiko der verschiedenen Unfalltypen fiir die BevBlkerung.

Erste Ergebnisse der DRS wurden in /2/ und /3/ berichtet. Die gezeigten

Ergebnisse stellen nicht das endgiiltige Resultat einer Risikostudie dar.
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Sie dienen einerseits dazu, die Vorgehensweise und typische Ergebnisse

des Unfallfolgenmodells exemplarisch aufzuzeigen. Andererseits kdnnen mi-:
ihrer Hilfe die bei der Untersuchung schwerer Storfidlle zu beachtenden
Probleme eingegrenzt,und die Modelle anhand der amerikanischen-Reaktor-

Sicherheits-Studie gepriift werden.

2. Starndortregionen

Da die Berechnung der Unfallfolgen aus Griinden der Rechenzeit und des
Speicherplatzes nicht an allen realen Standorten durchgefiihrt werden kann,

wurden sogenannte Standortregionen abgeleitet:

— Norddeutsche Tiefebene
- offene FluBlage in Siiddeutschland (Oberrheinische Tiefebene)
- Hochebene in Siiddeutschland (Isar — Donaugebiet)

- eingeschlossene Tallage am Beispiel des Neckartales
Die vier Standortregionen {iberdecken im wesentlichen das Gebiet der Bundes-—

republik. Es wurde sichergestellt, daB die bendtigten meteorologischen Daten

fiir diese Regionen vorhanden sind,

3. y-Stralilung vom Boden

Fiir zukiinftige Modellentwicklungen insbesondere hinsichtlich Evakuierungs-
und Riumungsmafnahmen ist der zeitliche Aufbau der y-Strahlung von den am
Boden abgelagerten Nukliden von Interesse. Daher wurden fiir den angenommenen
Unfall "Spites Uberdruckversagen" und verschiedene Wetterabliufe die Knochen-
marksdosen aufgrund der Strahlung vom Boden berechnet. In Abb. 4330-1 ist

als Beispiel die Knochenmarksdosis in 1 km Entfernung unter der Fahnenachse

bei neutralen Ausbreitungsbedingungen dargestellt,
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Bei Freisetzungsphase 1 und 2 handelt es sich um eine "“kalte" Abluftfahne;
in Phase 3 (Freisetzung beim Uberdruckversagen nach 30 h) wird thermische
Energie freigeéetzt, die zu einem Aufstieg der Abluftfahne auf 105 m fiihrt.
Der Nullpunkt der Zeitskala ist festgelegt durch den Zeitpunkt, an dem die

Abluftfahne der ersten Phase den ersten Aufpunkt erreicht.

Den gréBten Beitrag zur Gesamtdosis liefern die Nuklide, die in der zweiten
Emissionsphase freigesetzt werden. Der Beitrag der in der dritten Phase
freigesetzten Nuklide ist geringer, da die zeitliche Verzdgerung der Frei-
setzung die Integrationszeit reduziert. AuBerdem ist, bedingt durch erhShte
Windgeschwindigkeit und gr6fere Emissionshthe, die atmosphdrische Verdiinnung
in der dritten Phase etwa 4 mal wirkungsvoller als in der zweiten Phase.
Weiterhin zerfallen die fiir kurze Integrationszeiten wirkungsvollen kurz-
lebigen Jodisotope 1in der Zeit zwischen Beginn der zweiten und dritten
Phase (29 Stunden) zu einem betridchtlichen Teil. Durch diese Einfliisse wird

die etwa 10-fach h8here Emission der Jodisotope der dritten Phase kompensiert.

Fiir ldngere Integrationszeiten werden vor allem Cs—134 und Cs—-137 zu den
wichtigsten Nukliden (siehe unten). Die Cs-137-Emission der Phasen ! und 3
verhilt sich wie 1,0 : 1,4, Dies und das Verh#Hltnis der Ausbreitungsfaktoren
erkldrt fiir lange Integrationszeiten das stirkere Ansteigen der Knochen-
mérksbelastung in der 1. Phase gegeniiber der 3., Phase. Mit dieser Auf-
schliisselung in die Beitrige der einzelnen Phasen wird gezeigt, daR es

nicht immer mBglich ist, eine Emissionsphase schon nach der freigesetzten
Aktivitdtsmenge eindeutig als in gesundheitlicher Hinsicht gefdhrlichste

Phase anzusprechen,

Infolge der unterschiedlichen Halbwertszeiten der Nuklide ist es nicht not-
wendig, alle Nuklide bei der Berechnung der Langzeitdosis durch Strahlung
vom Boden zu beriicksichtigen. Um ab einer Bestrahlungsdauer von 30 d die
Dosis auf 1 7 Genauigkeit zu berechnen, geniigt es, folgende 10 Nuklide in

die Berechnung einzubeziehen?

Co-60
Nb-95
Zr-95
Ru-103
Ru-106
J-131
Cs—-134
Cs-136
Cs=137
Ba-140
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Diese Nuklidliste stimmt weitgehend mit der in WASH-1400 angegebenen
{iberein. Anstelle von Co-58 erscheint hier aber Ba-140. Es muB
betont werden, daR diese Liste nur auf der Freisetzungsmatrix des
Unfalls "Spites Uberdruckversagen'" basiert. Andere Freisetzungs-

matrizen kdnnen diese Liste verdndern.

4. Berechnung der Unfallfolgen

Die Ergebnisse der Schadensberechnungen /4/ sind in den Abb,
4330-2 und 4330-3 fiir die Schadensarten "akute Todesfdille, somatische
Spitschidden und genetische Schiden'" in Form von bedingten kom-

plementdren Wahrscheinlichkeitsverteilungen dargestellt,

Bei den akuten Todesféllen wurde ein Vergleich des Einflusses von
verschiedenen Dosis-Wirkungs—Beziehungen durchgefiihrt. Neben der

in der Reactor Safety Study (WASH-1400) verwendeten Beziehung FV-B
wurde eine von der GSF vorgeschlagene Kurve beriicksichtigt (Abb,
4330-4). Die Ergebnisse unterscheiden sich nur geringfiigig, da die
akuten Schdden bei hohen Dosen auf geringe Entfernungen beschridnkt
bleiben. Bei den somatischen Spdtschdden (Krebsfdlle) wurde die
Schadens-Eintrittswahrscheinlichkeit durch protrahierte Bestrahlung
entsprechend dem "central estimate' der Reactor Safety Study

(WASH 1400) angewandt (Abb. 4330~5). Als GegenmaBnahmen wurden neben
den Bevilkerungsbewegungen durch Evakuierung und Umsiedlung (Abb.

4330-6) noch das Verwerfen von Milch und Ernten beriicksichtigt.

Parallel zur Erzielung erster Ergebnisse wurde das Programmsystem

UFO-DOWI in einigen Details weiterentwickelt /5-7/.

In den Berichtszeitraum fiel auch der Beginn der Arbeiten zum
Evakuierungsmodell fiir die deutsche Risikostudie., In

Diskussionen und beim Literaturstudium wurde klar, daB in der
Bundesrepublik erhebliche Bedenken gegen das Evakuierungs— und
Umsiedlungsmodell bestehen, das bei der amerikanischen Studie WASH-1400
Verwendung fand. Es wurden die Grundlagen des amerikanischen Modells
analysiert und Vorstellungen zum Vorgehen bei der deutschen Studie

entwickelt,
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Im Rahmen einer Reihe von Besprechungen wihrend einer USA-Dienst-
reise konnten einige Zweifelsfille bei der Interpretation der
Modelle der Reactor Safety Study (WASH-1400) klargestellt werden
sowie laufende und zukiinftige Untersuchungen auf dem Gebiet der

Risikoanalyse in Erfahrung gebracht werden /8/.
Literatur:

/1/ Projekt Nukleare Sicherheit, 10. Halbjahresbericht 1976/1I,
KFK 2345

/2/ W. Hiibschmann, A. Bayer, F. Horsch, M., Schiickler, S. Vogt,
Das Unfallfolgenmodell der deutschen Risikostudie aus:
1. GRS=-Fachgesprich, Minchen 1977
GRS-Bericht (in Vorbereitung)

/3/ PNS-Jahreskolbquium in Karlsruhe 1977, KFK 2570

/4/ A, Bayer, F. Horsch, W. Hiibschmann, M. Schiickler, S. Vogt,
Risikostudie zur Sicherheitsbeurteilung von Kernkraftwerken
mit Druckwasserreaktor fiir einen Standort in der Bundesrepublik
Deutschland - Unfallfolgenmodell (iberarbeiteter Zwischen~—
bericht) Okt. 1977 (unver8ffentlicht)

/5/ A. Bayer, M. Schiickler,
Unfallfolgenmodell der deutschen Risikostudie -
Ortsraster der BevSlkerungsverteilung und der meteorologischen
Aufpunkte
Okt. 1977 (unverdffentlicht)

/6/ M. Schiickler,
Untersuchungen zur Verkniipfung der Ortsdosen mit der Bevdlkerungs-—
verteilung im Fernbereich des Unfallfolgenmodells der deutschen
Reaktor-Risiko-Studie

Nov. 1977 (unverdffentlicht)
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/7/ A. Bayer,
Die Berechnung der genetisch signifikanten Dosis

Dez. 1977 (unverdffentlicht)

/8/ A. Bayer,
Teilbericht einer USA-Reise, Nov./Dez. 1977
Dez. 1977 (unverdffentlicht)
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4400 EINDAMMUNG UND BESEITIGUNG DER FOLGEN VON STORFALLEN
4410 Isolierung und Beseitigung von Kontaminationen

4411  Entwicklung von Dekontaminationsverfahren

1, Optimierung eines fliissigen Reinigers fiir Dekontaminationszwecke

(S. Kunze, ABRA)

Am Ende des 1, Halbjahres 1977 zeigte der entwickelte alkalische Reiniger

im Vergleich mit dem 1973 entwickelten sauren Reiniger, daB

1. die Dekontaminationswirkung an allen untersuchten Oberflichen geringfligig

erhoht werden konnte,

2, durch weitere Reduzierung der Schaumwerte die stdrungsfreie Aufarbeitung

der radioaktiven Abwidsser noch verbessert und

3. die fiir das Bituminieren der Reinigerriickstdnde erforderliche thermische

Stabilitdt erreicht wurde.’

Als Nachteil stellte sich - trotz dieser Verbesserungen — die auftretende
Triibung dieses Reinigers heraus. Aufgabe und Ziel weiterer Versuche war es,
diese Triibung durch L6sungsvermitﬁ1er zu beheben. AuBerdem konnten die ver-
gleichenden Untersuchungen der in kerntechnischen Anlagen und radiochemischen

Laboratorien verwendeten Reinigungsmittel abgeschlossen werden.

Erzielte Ergebnisse

1. Vergleichende Untersuchungen von Reéinigern

Die Ergebnisse von 25 auf dem Markt erhdltlichen Reinigungsmitteln (siehe Ta-
belle 4411-1+2) zeigen, daB nur drei der gepriiften Produkte wie Muster 14
(fest, alkalisch reagierend, vorwiegend anorganischer Zusammensetzung), Muster
23 und 25 (fliissig, sauer reagierend, vorwiegend organischer Zusammensetzung)
gleichzeitig den drei Anforderungen an Dekontaminationswirkung, Schaumverhalten

und thermischer Stabilitdt zufriedenstellend entsprechen.
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Es wurde festgestellt:

Muster 14 - sehr gute thermische Stabilitdt, zufriedenstellende Schaum-

werte und Dekontaminationswirkung

Muster 23 + 25 - sehr gute Dekontaminationswirkung und Schaumwerte, zufrieden-—

stellende thermische Stabilitit.

2. Ergebnisse mit L8sungsvermittlern

Die geringsten Mengen an LOsungsvermittler wurden bei Verwendung von neutralem
Phosphatester (1 Gew.-7 wasserfreie Substanz) (siehe Tabelle 4411-4) gebraucht.
Die Dekontaminationsergebnisse dieses Reinigers sind aus Tabelle 4411-3 zu ent—
nehmen., Es ist ersichtlich, daB der entwickelte Reiniger gute Wirkung zeigt.

Die flir das Bituminieren notwendige thermische Stabilit#t von mindestens 200° ¢C

wurde erreicht.

3. Erprobung des entwickelten Reinigers

Mehrere 10 kg-Chargen dieses Reinigers wurden im Labor hergestellt und in der
Gerdtedekontamination der Abteilung Dekontaminationsbetriebe (ADB) getestet.
Kontaminationen an FufbSden, Manipulatoren etc. konnten mit Erfolg entfernt

werden.

Durchgefiihrte Arbeiten

1. Vergleichende Priifungen

Diese umfaRten die Bestiﬁmung des pH-Wertes (Glaselektrode), des Feststoffge-
haltes nach dem Trocknen bei 105° C und nach dem Veraschen bei 875° C, der
Schaumentwicklung und -bestdndigkeit durch Reibung einer Perlonbiirste an einem
Siebzylinder bei konstanter Tourenzahl (nach Dr. H. Wilmsmann) sowie die Dekon-

taminationswirkung.
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2, Dekontaminationswirkung

2.1, Herstellung der Kontaminationstriger

Kontaminationstrdger der GrdBRe 25 mm x 25 mm x 1 bis 5 mm Stdrke wurden mit
0,1 ml einer schwach salz- und/oder salpetersauren Radionuklidmischung, wel-
che 144Ce, 106Ru, 137Cs und 60Co in annidhernd gleicher Konzentration enthdlt
(spez. Aktivitdt der L8sung ca, 2 YCi/ml) kontaminiert und bei 40° C zwei

Stunden eingetrocknet.

2.2. Dekontaminationspriifungen

Zwel kontaminierte Pldttchen wurden an einem Edelstahlriihrstab befestigt und
bei 500 Upm 2 x 10 Minuten in jeweils 400 ml einer 1| %-igen wdssrigen Reiniger-
16sung bei 60° ¢ geriihrt, die Plittchen herausgenommen, 10 Sekunden in destil-
liertem Wasser gespiilt, getrocknet und die Restaktivittdt entweder {iber Y-Mes-
sung an einem Vielkanalanalysator oder {iber B~Messung an einem digitalen Strah-

lungsmeBplatz bestimmt.,

3. Thermische Stabilitit

Die zu priifenden Substanzen bzw. Dekontaminationsmittel wurden im Vakuumtrok-
kenschrank bei 6091 2° ¢ und 10 bis 20 mm Hg 24 Stunden entwidssert, kurz heraﬁs—
genommen, umgeriihrt und nochmals 24 Stunden unter gleichen Bedingungen entwis-
sert. Anschliefend wurde die thermische Stabilit#t mit Hilfe der Differential-
Thermoanalyse (DTA) ermittelt. Als Vergleichssubstanz diente bei ca. 1.000° ¢
ausgegliihtes Aluminiumoxidpulver. Bei festgelegter Aufheizgeschwindigkeit und
vorgewdhlter Endtemperatur von 350° C wurden alle endo- und exothermen Vorgidnge

aufgezeichnet.

Ausblick

Die Laborentwicklung des Reinigers ist abgeschlossen. In Kiirze werden von die-
sem alkalisch-reagierenden Reiniger mehrere gr8Bere Chargen angesetzt und in

der Praxis erprobt.



Tabelle 4411-1

EICENSCHAFTEN VON REINIGERN

Feststoffgehalt in 3

Schaumentwicklungsrate

Schaumbestindigkeit in min.

Differential-Thermoanalyse

Reiniger pH-Wert nach 2h nach th | in ml/mig bei 95°Cder | pei 95° C der Lésungen Reaktion in ¢
o . o ° Losung A endotherm exotherm
original 1 7Z-ige Lsg. | b.105 C b.875°C 0,5 %ig | 10 Zig 0,5 Zig ] 10 Zig schwach , stark schwach , stark
Haushaltsreiniger
i 10,5 9,5 16,0 2,6 40 180 2 0,5 125 228
2 fest 8 95,1 63,2 > 300 260 10 15 60 191
3 dickfliissig 7,1 55,0 11,3 180 270 5 X 11 209
4 7,6 7,1 40,1 4,4 300 300 30 > 30 14} 215
FuBbodenreiniger
3 10,6 7,8 56,0 6,4 160 180 6,5 X
6 11,0 9,8 22,0 4,8 120 190 1 119
7 9,4 8,8 46,0 4,2 20 240 < 0,1 133
8 10,3 9,6 42,1 7,0 100 170 3 48 147
Industriereiniger
9 fest 11,8 94,7 84 > 300 7 300 X X 82 223
10 13 11,4 10,4 7,5 200 300 5 5 116 171
11 4,4 5,0 34,1 10,2 170 120 6 3 124 230
12 12,6 11,8 51,3 34,9 60 160 5 5 86
Metallreiniger
13 fest 5 99,8 66,7 30 < 5 £ 0,5 < 0,5 169
14 fest 10,1 99,3 94,9 80 20 2 247
15 fest 12,8 92,6 80,8 150 20 2 5 9%
Dekontaminationsmittel
16 13 11,6 14,2 7,2 160 180 10 9 136 305
17 13,9 12,3 24,5 23,6 120 70 3 144
18 13,5 10,8 16,2 11,2 80 200 8 96 216
19 8,1 7,7 41,4 0,8 210 300 10 8 118 212
20 4,7 4,9 14,1 2,7 170 200 5 9 69 124 249
21 13,2 10,2 13,5 12,4 100 280 2 4 120 274
22 14,0 11,9 16,4 11,2 170 210 2 X 132 197
23 4,2 4,9 37,9 2,1 30 20 0,25 0,3 180
24 fest 4,1 89,2 1,6 70 120 1 6 96 283
25 4,5 4,7 38,8 1,8 20 30 0,5 0,1 150
-4

x = Schaummenge grdRer als MeBvolumen

A
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Tabelle 4411-2: Dekontaminationsergebnisse mit Reinigern an verschiedenen Oberflichen

Reiniger Restaktivitdt in Z nach 20 Minuten an
Edelstahl PVC-Bodenbelag Epoxidbeschichtung Glas
Haushaltsreiniger
1 "6,3 0,8 0,1 : 0,4
2 10,9 4,2 0,2 9,5
3 13,1 4,3 0,5 8,4
4 12,6 3,6 0,6 9,3
FuBbodenreiniger
5 14,1 4,7 1,4 19,0
6 2,1 0,8 0,1 4,3
7 4,1 2,2 0,2 3,7
8 11,9 2,3 0,4 3,7
Industriereiniger
9 13,9 1,4 0,3 1,6
10 17,6 2,0 0,4 0,1
11 3,9 1,4 1,3 0,1
12 16,1 1,7 0,4 0,3
Metallreiniger
13 18,4 2,9 1,4 0,8
14 , 2,8 0,8 0,2 0,7
15 29,8 19,5 1,4 29,1
Dekontaminationsmittel
16 20,5 2,9 0,4 10,4
17 : 15,3 3,4 2,7 0,9
18 10,3 3,2 0,3 11,1
19 3,7 0,9 0,4 4,4
20 ' 4,6 1,0 0,2 ' 0,3
21 20,9 1,8 0,5 2,2
22 28,9 4,8 0,4 5,4
23 1,1 0,6 0,05 < 0,05
24 1,8 0,7 0,1 2,4
25 0,8 0,5 0,05 0,2




Tabelle 4411-3:

Dekontaminationsergebnisse mit den geeignetsten Reinigern fiir spezielle Radionuklide

Dekontaminations— Kontaminations- Restaktivitdt in %
. .. nach 10 Minuten nach 20 Minuten
mittel triger

Ce-144 Ru-106 Cs=-137 Co-60 Ce=-144 Ru-104 Cs-137 Co-60
Muster 14 Edelstahl 0,3 0,8 0,1 0,2 0,2 0,6 0,1 0,2
Muster 23 (1.4541) 0,1 0,8 0,1 0,1 0,1 0,6 (< 0,1 40,1
Muster 25 0,2 0,5 0,1 0,2 0,1 0,5 | £ 0,1 0,2
entwickelter Reiniger < 0,1 £ 0,1 < 0,1 0,1 £ 0,1 < 0,1 <0,1 |[<0,!
Muster 14 1,3 1,7 1, 1,4 0,6 0,6 0,3 0,4
Muster 23 Epoxid- 0,4 0,2 , 0,3 0,3 0,6 0,1 0,3
Muster 25 beschichtung 0,6 0,1 s 1 0,4 0,4 0,4 < 0,1 0,3
entwickelter Reiniger 0,1 0,1 0,1 0,2 0,1 0,1 £ 0,1 0,1
Muster 14 0,4 0,8 0,4 0,3 0,3 0,5 0,3 0,2
Muster 23 PVC-Boden- 0,5 0,8 0,3 0,3 0,2 0,5 0,1 0,2
Muster 25 belag 0,5 0,7 0,4 0,3 0,3 0,5 0,2 0,2
entwickelter Reiniger 0,3 0,2 0,1 0,2 0,3 0,1 0,1 0,2
Muster 14 0,2 0,5 0,1 0,2 0,2 0,1 < 0,1 0,1
Muster 23 Borosilikat- 0,3 0,7 0,1 0,4 0,1 0,3 | < 0,1 0,1
Muster 25 glas 0,3 0,5 0,1 0,2 0,3 0,4 0,1 )1
entwickelter Reiniger 0,3 0,1 0,1 0,2 0,2 |« 0,1 ,1

£ 0,1

-~ 669 -



Tabelle 4411-4: Ergebnisse von Losungsvermittlern zur Entfernung der Triibungen im entwickelten, alkalischen Reiniger

erforderliche wasserfreie Thermische Stabilitdt des klaren
Losungsvermittler Mengen in Gew.-7 alkalischen Reinigers/Zersetzungs-
. o
beginn C
endotherm exotherm
1
w
Natriumcumolsulfonat 6 220 g
i
p-Toluolsulfonsiure 7 146 180
Na—-cumolsulfonat+p-Toluols. 3+ 4 206 219
saurer Phosphatester 1,6 235
neutraler Phosphatester _ 1,0 237
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2. Optimierung der Systemdekontamination

(Dr. D. Hentschel, ABRA)

Erzielte Ergebnisse

In den Tabellen 4411-5 bis 4411-7 sind die Dekontaminationsergebnisse zu-
sammengefaft, die mit "AP-Prozessen" an kontaminierten Edelstahlproben er-
zielt wurden. Bei diesen Prozessen wird das Dekontaminationsobjekt mit ei-
ner alkalischen Kaliumpermanganatl&sung von 80° ¢ vorbehandelt, ehe das
eigentliche Dekontaminationsmittel, eine Komplexbildnerl8sung, bei einer
Temperatur {iber 80° C zur Anwendung kommt. Aus den Tabellen lassen sich
folgende Aussagen im Hinblick auf Dekontaminationswirkung der Chemikalien

und Optimierung der Konzentration treffen.

— AP-Prozesse unter Verwendung ammoniakalischer Citronensiure (AC) geben
bei allen untersuchten Konzentrationen keine befriedigenden Dekontamina-
tionsergebnisse (Restaktivitdten sind > 10 Z). Eine Verlingerung der
Einwirkzeiten bringt keine besseren Ergebnisse, da sich die nach einer
Stunde erzielte Restaktivitdt nur geringfiigig von der nach zwei Stunden
gemessenen unterscheidet. AuBerdem sollten aus Einsparungsgriinden wenn
mdglich nur Dekontaminationsmittel eingesetzt werden, bei denen man mit

kurzen Einwirkzeiten auskommt.

- Setzt man zu der AC-L6sung Athylendiamintretraessigsiure (Na-Salz), so er-
zielt man keine entscheidenden Verbesserungen in den Dekontaminationsre-

sultaten. Es gilt das fiir AC gesagte.

- Tabelle 4411-5 zeigt, daB man bei Vorbehandlung mit einer 18/3-AP-L8sung
(alkalische Keliumpermanganatl®sung mit 18 g Natriumhydroxid und 3 g Kalium-
permanganat in 100 ml Wasser) bei Verwendung von Oxalsidure (0x), dibasi-
schem Natriumnitrat/Oxalsdure (Citrox N) und ammoniakalischer Citronen-—
sdure/Oxalsdure (Citrox) als Dekontaminationsmittel gute Ergebnisse (Rest-

aktivitdten < 10 7) erzielt,
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- Die Wirksamkeit dieser Dekontaminationsldsungen wird geringfiigig herabge-
setzt, wenn die Konzentration auf ein Viertel der Ausgangsl®sung vermindert
wird, Die so erzielten Ergebnisse sind weiterhin als gut zu betrachten.
Lediglich bei der 0,25 %-igen Oxalsdure wurde eine deutliche Verschlechte-

rung der Dekontaminationsergebnisse beobachtet,

- In Tabelle 4411-6 sind die Versuchsergebnisse zusammengefaBt, die sich bei
der Vorbehandlung mit einer 9/3-AP-L&sung (9 g Natriumhydroxid und 3 g Ka-
liumpermanganat in 100 ml Wasser) unter Verwendung der oben genannten De-
kontaminationsl8sungen ergabén. Es ist ersichtlich, daB sich fiir Oxalsiure
und Citrox zum Teil wesentliche hhere Restaktivitdten ergaben als fiir Pro-
ben, die mit der 18/3-AP-L8sung vorbehandelt waren. Unter Beriicksichtigung
der schlechten Reproduzierbarkeit der Ergebnisse 1#Bt sich sagen, daB nur
Citrox N, dessen Verdiinnung auf ein Viertel der Ausgangskonzentration, Oxal-
siure und Citrox in ihren {iblichen Konzentrationen (siehe Tabelle) gute De-

kontaminationsergebnisse liefern.

—~ Aus Tabelle 4411-7 ergibt sich, daB beim Einsatz einer 9/2-AP-L&sung (9 g
Natriumhydroxid und 2 g Kaliumpermanganat in 100 ml Wasser) nur noch Citrox N,
Oxalsdure sowie deren Verdiinnungen auf ein Viertel der Ausgangskonzentration

gute Dekontaminationsergebnisse liefern.

Die Versuchsergebnisse lassen folgende Aussagen iiber eine Optimierung der Dekon-

tamination zu:

Entscheidend fiir die anfallende Abfallmenge ist in erster Linie die alkalische
Permanganatldsung, da sie in ihrer Grundzusammensetzung mit 18 bzw. 3 g mehr
Chemikalien enthi#lt als das Dekontaminationsmittel (siehe Tabelle 4411-6). Ihr
Einsatz ist aber filir die Dekontamination bedeutend. Eine Senkung der Konzentra-
tion auf 9/3 g bzw. 9/2 g ist mdglich, wenn man nach der AP-Behandlung die ge-
eigneten Dekontaminationsmittel Oxalsiure oder Citrox N einsetzt. Dabei lassen
sich auch, wie Tabelle 4411-6 und 4411-7 zeigt, Konzentrationen, die ein Vier-
tel der Originalldsung ausmachen, einsetzen. Allerdings sind in diesen Fdllen
geringfiigig hbhere Restaktivititen als bei der Verwendung der 18/3-AP-Ldsung

zu erwarten. Die Optimierung stellt somit einen Kompromif zwischen Dekontamina-

tionswirkung und anfallender Abfallmenge dar.
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An dieser Stelle sei darauf hingewiesen, daB Oxalsiure schwer 18sliche Nie-
derschlige mit Eisen bildet, so daB ein Einsatz nicht zu empfehlen ist. Aus

diesem Grund sollte nur Citrox N eingesetzt werden.

Die Abfallersparnis soll folgendes Beispiel zeigen:

Bei Verwendung von 18/3 AP und Citrox N fallen 28,7 g Festsubstanz pro 200 ml
eingesetzter L8sung als Abfall an., Im beschriebenen Fall betrdgt die Abfall-
menge 13,9 g pro 200 ml, das heiBt, daB nur etwa die Hilfte der Festsubstanz
anfillt,

Durchgefiihrte Arbeiten

Aus den vorangegangenen Arbeiten ergab sich, daB keines der {iblicherweise ein-
gesetzten Dekontaminationsmittel wie zum Beispiel Oxals#ure, ammoniakalische
Citronensdure und Citrat/Oxalsdure-Kombinationen allein geeignet ist, konta-
minierte Werkstiicke befriedigend zu dekontaminieren. Es zeigte sich vielmehr,
daR die Wirkung dieser Mittel durch die Vorbehandlung mit alkalischer Perman-

ganatlOsung verstédrkt wird.

Deswegen wurden, um die optimalen Bedingungen festzulegen, die entsprechenden
Versuche mit Proben die im Autoklaven kontaminiert wurden, durchgefiihrt. Die
Experimente gestalteten sich folgendermaBen: Nach Messung der Ausgangsaktivi-
tdt wurden die Proben eine Stunde lang mit Permanganatldsung bis 80° C behan-
delt. Dann wurde die Restaktivitdt ermittelt. Danach schloB sich eine zweistiin-
dige Behandlung mit der eigentlichen Dekontaminationsl®sung bis 80° ¢ an. Die
Restaktivitdt wurde ﬁach einstiindiger Einwirkzeit und am Versuchsende ermit-
telt, Die Konzentrationen der PermanganatlSsungen, die eingesetzten Dekontami-
nationsmittel sowie deren Konzentrationen sind in Tabelle 4411-5 bis 4411-7

verzeichnet,

Zur Kldrung der Frage, ob sich durch ein kontinuierlich arbeitendes Verfahren
die Dekontamination weiter optimieren 14Rt, wurde ein Kreislauf aufgebaut und

erfolgreich erprobt,
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Ausblick

Die Arbeiten zu diesem Thema sind am Jahresende 1977 abgeschlossen,

Es wird ein zusammenfassender Bericht erarbeitet.



Tabelle 4411-5

DEKONTAMINATIONSERGEBNISSE

Zusammensetzung D;+ nach 1 h AP-Behandlung Dekontaminationsldsung Erzielte Restaktivitidt in Z nach
AP+ - Zusammensetzung 1 std. 2 Std.
ce-144 | ruilde Co-60 Name in g/100 ml H,0 | Ce-144 |Ru-106 |€o-60 |Ce~144 | Ru=106 | Co-60
1,0 Oxals3ure-
84,0 87,0 ox 2 Hzo 3,6 3,5 3,2 3,0
3,3 Citronensiure,
18 g 3,0 Oxals., 1,4
80,2 87,2 CitroxN |NaOH 4,6 3,5 4,0 3,2
NaOH
3 3,8 oxals., 4,3
+ g Citronens., 0,75
KMnOa 87,8 48,9 93,3 Citrox NH3 14,5 2,9 12,8 4,7 2,2 4,3
+100 ml 0,8 Citronens.,
0,75 Oxals., 0,35
Hy0 85,8 90,6  |CitroxN,v|NaoOH 8,3 4,3 6,0 3,0
0,9 Citronens.,
90,0 92,2 Cit;ox,v 1,1 Oxals.,O,l9NH3 6,8 754 6,7 7,1
79,3 83,8 ox, v 0;25 Oxals., 2 HZO 24,2 67,5 13,2 8,5
8,5 Citronens.,
84,1 86,7 ACE 1,5 NH3, 0,4 EDTA 8,5 21,5 7,8 17,8
10,0 Dibasisches
91,3 95,2 AC Amm.citr. 16,6 34,5 12,0 28,2
2,1 Citronens.,
90,0 85,6 ACE, v 0,4 NHj, 0,1 EDTA 55,8 47,0 44,0 35,5
2,5 Dibasisches ‘
94,6 96,7 AC, v Ammoncitrat 45,0 62,1 37,1 55,4

AP = alkalische Permanganatldsung

++ Dx = Restaktivitit in 7%

+++ gemessen wurde Rh
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Tabelle 4411-6

DEKONTAMINATIONSERGEBNISSE

Zusammensetzung D;+ nach 1 h AP-Behandlung Dekontaminationsl&sung Erzielte Restaktivitdt in 7 nach
. .
AP - Zusammensetzung 1 std. 2 Std.
Ce-144 Ru—TO6 Co—-60 Name in g/100 ml H20 Ce-144 |Ru-106 | Co—60 | Ce-144| Ru-106 | Co-60
3,3 Citronens.,
, 3,0 Oxals., 1,4
79,6 87,0 CitroxN |NaOH *5,2 3,9 4,3 3,5
9g 0,8 Citronens.,
NaOH 0,75 Oxals., 0,35
84,9 87,9 CitroxN,v| NaOH 5,9 7,8 5,0 6,6
* o 3e 78,5 88,5 |ox 1,0 Oxals. -2 H)0 | 16,2 10,6 | 15,3 9,5
KMo, 3,8 Oxals.,4,3 Ci-
+ 100ml 88,6 46,0 91,1 Citrox tronens., 0,75NH3 18,1 3,2 13,8 17,4 2,9 12,9
HZO 75,0 81,5 ox,v 0,25 Oxalsdure 19,6 15,8 19,0 14,6
0,9 Oxals.,1,1 Ci-
85,6 49,8 92,2 Citrox,v | tronens.,0,19 NH, 47,1 7,5 | 27,3 30,0 5,0 18,8
82,5 85,3 AC 10,0 Dibas.Amm.cit{ 10,2 34,5 7,5 28,6
8,5 Citronens.,
85,2 39,5 92,3 ACE 1,5 NH,, 0,4 EDTA 38,7 24,31 17,0 34,2
) 2,1 Citromnens.,
88,5 55,0 90,7 ACE,v 0,4 NH3, 0,1 EDTA 51,8 44,4 | 60,0 44,0 | 23,2 43,0
2,5 Dibas. Ammon~— b ,
89,7 90,2 AC,v citrat 34,0 51,0" 29,0 48,0

+ AP = alkalische Permanganatl&sung

++ D = Restaktivitit in %

+++ gemessen wurde Rh
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Tabelle 4411-7

DEKONTAMINATIONSERGEBNISSE

Zusammensetzung D;+ nach 1 h AP-Behandlung Dekontaminationsldsung Erzielte Restaktivitit in 7 nach
+
AP - Zusammensetzung 1 std. 2 Std.
Ce-144 Ru>T06 Co—60 Name in g/100 ml H20 Ce~144 |Ru—-106 | Co—60 | Ce-144 | Ru-106 | Co-60
84,8 90,5 |Ox,v 1,0 Oxals.-2 H20 s 5,4 9,3 4,5
90,1 90,9 |Ox 0,25 " »5 7,1 6,9 6,5
9g 3,3 Citronens.,
NaOH 82,0 86,5 |CitroxN |[3,0 Oxals.,1,4NaOH 16,3 5,0 12,7 4,2
0,8 Citronens.,
*o2e 0,75 Oxals., 0,35
KM'nO4 87,2 95,9 |CitroxN,v|NaOH 13,5 8,2 10,2 6,5
+ 100 ml 8,5 Citronens.,
0 92,1 89,0 ACE 1,5 NH3, 0,4 EDTA 12,5 19,0 9,0 14,5
2 3,8 Oxals., 4,3
Citronens., 0,75
90,0 53,1 91,7 |Citrox NH3 27,9 8,6 16,5 20,3 6,2 10,7
0,9 Oxals., 1,1
Citronens., 0,19
94,6 52,1 96,6 |Citrox,v NH3 34,9 8,7 21,3 19,0 7,0 13,2
2,1 Citronens.,
86,5 90,3 |ACE,v 0,4 NH3, 0,1 EDTA 31,0 36,9 | 25,8 32,7
10,0 Dibas.Ammon-—
92,1 94,3 AC,Vv citrat 39,0 59,3 30,7 48,5
92,4 96,0 |AC 2,5 " " 34,1 55,4 | 33,4 49,3

+ AP = alkalische Permanganatldsung

++ DX = Restaktivitit in 7%

+++ gemessen wurde Rh
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4412 Wanderung langlebiger Transuranisotope (z. B, Pu-239, Am-241) im

Boden und in geologischen Formationen

Beziehung der PuO,-Mobilitdt zu bodenphysikalischen Eigenschaften
4

(A. T. Jakubick, ABRA)

Durchgefiihrte Arbeiten

Zur Bestimmung der Abh#ngigkeit der Mobilit#it des partikularen Pu0

von
2

den bodenphysikalischen Eigenschaften wurden drei ungestdrte Entnahmestellen

in der N#he von Heidelberg ausgewdhlt. Bodenkundlich kdnnen die Standorte

folgendermaBen charakterisiert werden:

Geomorphologie Pedologie Mineralogie
I sandige Nie- Sand-(Para-) Quarz, Calcit
Golfplatz derterasse Braunerde
bis Diine
IT Vega (brau- Quarz, Chlorit, Illit,
Einsiedler | Bachaue ner Auenbo- Feldspat, Calcit
den aus Auen-
lehm
III alter Psendogley - Quarz, Chlorit, Illit,
Musterhof FluBRlauf Gley aus to- Mixed-layer, Tonminera-
nigem Auenlehm le, Feldspat, Calcit
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Die durchschnittliche Korngr&Renzusammensetzung der Bdden war:

Z Boden: I II IT1
Golfplatz Einsiedler Musterhof

Korndurch-

messer in

mm

<2 94,5 99,8 99,1
0,63 75,0 99,3 98,2
0,2 16,0 98,6 96,8
0,063 4,0 91,5 94,9
0,002 - 21,2 24,3

Die Probenahme und Aufbereitung erfolgte #hnlich wie bereits im letzten Halb-
jahresbericht beschrieben. In 2 cm dicken Bodenschichten wurde die Pu-239
Konzentration (aus den atmosphidrischen Waffentests der vergangenen Jahre) be-
stimmt, Mit Hilfe der bekannten Pu-239-Input Funktion und eines mathematischen

Migrationsmodells konnte die Verweilzeit von PuO, durch Computersimulation be-

2
rechnet werden.

Fiir die gleichen Bodenschichten wurden relevante bodenphysikalische Eigenschaf-

ten ermittelt und Korrelationen zu jeweiligen Verweilzeiten gesucht.

Erzielte Ergebnisse

Nachdem eine lineare, exponentielle und geometrische Regression zwischen den
MeBwerten erprobt wurde, stellte sich heraus, daB zwischen PuOZ—Mobilitat im
Boden und den wichtigsten bodenphysikalischen Eigenschaften eine lineare Kor-
relation méglich ist,

Vorldufig konnen die folgenden Beziehungen aufgestellt werden:
1) Verweilzeit, T in Jahren - spez. Oberflidche, s in m2/g

T =0,214 5 + 4,169

fiir den Bereich von ca. 0,5 - 20 m2/g
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2) Verweilzeit, T in Jahren - Ionenaustauschkapazitdt, T in mval/100 g

T = 0,137 T + 3,503

fir den Bereich von ca. 5 - 30 mval/100 g

3) Verweilzeit, T in Jahren - org. Kohlenstoff, C in %

T = 0,583 C + 4,009

fiir den Bereich von ca. 0,1 - 8 %

Die Korrelationskoeffizienten lagen in diesen Fidllen zwischen 0,50-0,53.
Trotzdem, daB solche Korrelationskoeffizienten filir in situ Felduntersuchungen
durchaus akzeptabel sind, fiir weitergehende Aussagen miissen die weiteren
Untersuchungen abgewartet werden. Andere typische bodenphysikalische Eigen-
schaften, die auch untersucht wurden, wie zum Beispiel Porositdt, Packungs-

dichte und Karbonatgehalt, brachten keine eindeutigen Ergebnisse.



= 571 ~

VerSffentlichungen und Berichte 2Zu Arbeiten im 2, Halbjahr 1977

11, Halbjahresbericht / 1. Halbjahr 1977 des Projekts Nukleare
Sicherheit, KfK 2500, Sept., 1977

P. Ihle, S. Malang, K. Rust,

Reflood experiments with bundles of ballooned rods.,
Symposium on Thermal and Hydraulic Aspects of Nuclear
Reactor Safety, Atlanta, Ga.,

Nov. 27 - Dec, 2, 1977

F. Katz, R. Krieg, A, Ludwig, E.G. Schlechtendahl, K, St8lting,
2D fluid flow in the downcomer and dynamic response of the core
barrel during PWR blowdowm.,

Jaeger, T.A., Boley, B.A, (Hrsg.):

Transactions of the 4,Internat. Conference on Structural Mechanics

in Reactor Technology, San Francisco, Calif., Aug., 15 - 19, 1977
Vol. B, Luxembourg: Commission of European Communities 1977,
S. B, 5/2,1-10

S. Malang, K. Rust,

Simulation of nuclear fuel rods with electrically heated rods
Symposium on Thermal and Hydraulic Aspects of Nuclear
Reactor Safety, Atlanta, Ga.,

Nov. 27 - Dec., 2, 1977

R. v. Ammon,

Die katalytische Reduktion von Sauerstoff und Stickoxiden mit
Wasserstoff im Abgas von WAA-Laborversuchen zum katalytischen
Verhalten,

KfK 2437, Okt, 1977

P, Ihle, S. Malang, K, Rust,

Thermohydraulic tests with bundles of ballooned rods simulating
reflood-phase of a LOCA,

Topical Meeting on Thermal Reactor Safety, Sun Valley, Idaho,
July 31 - August 5, 1977

the
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P, Hofmann, C, Politis,

Investigations of the influence of oxide fuel and fission products
on the mechanical properties of Zry ~ 4 cladding tubes under LWR
transient conditions,

Topical Meeting on Thermal Reactor Safety, Sun Valley, Idaho,

July 31 - Aug. 5, 1977

H. Holleck, S. Nazare, G. Ondracek, A, Skokan,

LWR core melt down accident - a materials viewpoint,

Topical Meeting on Thermal Reactor Safety, Sun Valley, Idaho,
July 31 - Aug. 5, 1977

U, Schumann,

Three-dimensional dynamical fluid-structure interactions during
reactor-vessel blowdown,

Eurochem Colloquium No., 96, Numerical Analysis of Dynamic

Interaction of Structures with Fluids, Swansea, Sept. 12-15, 1977

H, Alsmeyer et. al,

Ein Modell zur Beschreibung der Wechselwirkung einer Kernschmelze
mit Beton,

KFK 2395, Okt, 1977

W. Muhr, H, Wild,
Die Anwendung der Aerosolzentrifuge nach Stoeber zur Untersuchung
der beim Kernschmelzen auftretenden Aerosole,

5, Jahreskongress der Gesellschaft flir Aerosolforschung, Karlsruhe,
26, - 28, Okt. 1977

H, Albrecht, M;F. Osborne, H, Wild,

Experimental Determination of fission and activation product
release during core meltdown.

Topical Meeting on Thermal Reactor Safety, Sun Valley, Idaho,
July 31 - Aug. 5, 1977

K. Wiehr, He, Schmidt,
Out-of-pile-Versuche zum Aufblihvorgang von Zircaloy-Hiillen -
Ergebnisse aus Vorversuchen mit verkiirzten Brennstabsimulatoren

KK 2345, Okt, 1977
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F, Erbacher, H.J, Neitzel, M, Reimann, K, Wiehr,

Ballooning in Zircaloy fuel rod claddings in a loss-of-coolant
accident,

Topical Meeting on Thermal Reactor Safety, Sun Valley, Idaho,
July 31 - Aug. 5, 1977

H, Dilger, W. Hiibschmann, D, Nagel, K. Nester, P, Thomas,

Die Parameter der atmosphirischen Ausbreitung in der Umgebung
des KFZK

KFK 2499, Okt. 1977

W. Kéhler,
Ferngelenktes Manipulator-Fahrzeug MF3,
KERNTECHNIK 19 (1977) s. 541 - 548

W. Hiibschmann, A. Bayer, F, Horsch, M, Schiickler, S. Vogt,
Das Unfallfolgenmodell der deutschen Risikostudie,
GRS-Fachgesprédch i{iber Kernenergie und Risiko, Miinchen,

3, - 4, Nov. 1977

-Marao, Yoshio,

An analytical study of the thermo-hydrodynamic behaviour of the
reflood-phase during a LOCA,

KFK 2545, Dez., 1977

H, Bunz, W. Schock,
Kondensation von Wasserdampf an polydispersen Feststoffaerosolen

5. Jahreskongress der Gesellschaft fiir Aerosolforschung, Karlaruhe,
26. - 28. Oktn 1977

.K. Baumung,

Short time decay of irradiated fuel,

2nd Symposium on Reactor Dosimetry: Dosimetry Methods for Fuels,
Cladding, and Structural Materials, Palo Alto, Calif.,

Okt, 3 - 7, 1977
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J. Furrer, K, Jannakos, J.G. Wilhelm,
Aerosol- und Jodabscheidung in einer Wiederaufarbeitungsanlage;

Konzept der AuflGser—Abgasstrecke PASSAT,

Seminar iiber Radioaktive Ableitungen aus Wiederaufarbeitungsanlagen,
Karlsruhe, 22, - 25, Nov., 1977

D, Barschdorff, M., Neumann, S. Wiogo,

Auswertung von Infrarotabsorptionsmessungen bei Blowdown-Versuchen
am Druckabbausystem des Reaktors Marviken,

KFK 2534, Okt. 1977

Zusammenfassung der Vortréige zum PNS-Jahreskolloquium 1977,
1.12.1977, KFK 2570, 1977

G. Class,

Theoretische Untersuchung der Druckpulsentstehung bei der Dampfkon-
densation im Druckabbausystem von Siedewasserreaktoren, Rechenprogramm
KONDAS

KFK 2487 (Okt, 1977)

K. Wagner, T. Vollmer,

Zusammenstellung von Stoffwerten fiir Wdrmeleitrechnungen an LWR-
Brennstidben und deren Simulatoren,

KFK-Ext. 15/77-2, Aug. 1977

S. Malang, K. Rust,
"Heat Transfer Analysis of Experiments Simulating a Loss-of-Coolant

Accident (LOCA)", Conference on Heat and Fluid Flow in Water Reactor
Safety, Manchester, Sept. 13 ~ 15, 1977

H. Bunz, W, Muhr, W. Schikarski,

Untersuchungen zum Verhalten von Rekondensationsaerosolen in
geschlossenen Behdltern,

5. Jahreskongress der Gesellschaft fiir Aerosolforschung,
Karlsruhe, 26, - 28. 10. 1977 ‘
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W, Hiibschmann, D. Papadopoulos,
Radiologische Belastung der Bevdlkerung in der Umgebung der

Wiederaufarb': :ungsanlage Karlsruhe - die Kluft zwischen konservativer
und realistischer Abschdtzung.

Seminar tiber Radioaktive Ableitungen aus Wiederaufarbeitungsanlagen,
Karlsruhe, 22, - 25, Nov, 1977
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Interne Projektberichte (beschrinkter Verteiler)

K. Wagner,

Auslegung des Plenumvolumens fiir den Nuklearstab beim
Projekt PNS 4237.1

Aug. 1977

R. Meyder, G. Class,
Vorschlag zur Behandlung des Brennstabverhaltens beim

Kiihlmittelverluststdrfall im Rahmen von Genehmigungsverfahren
Aug., 1977

J. Reimann, G. Arnold, A, Demsky, H. John, S. Mill,
Bestimmung der Strdmungsform in horizontaler Luft, Wasser sowie

Damp £ HZO-Sterung mit einer lokalen Impedanzsonde,
Aug., 1977

H.G, Dillmann,

Stérfallumluftfilter in KKW, Stand der Entwicklung
Aug. 1977

K. Wiehr, S, Erbacher, H.J. Neitzel, M. Reimann,
Out-of-pile-Versuche zum Aufbldhvorgang von Zircaloy-Brennstabhiillen

in der Wiederauffiill- und Flutphase eines Kiihlmittelverluststdrfalles,
Aug. 1977

S. Dagbjartsson,
Ertiichtigung von SSYST zu stationdren Rechnungen,
Aug, 1977

D, Perinic, et, al.,
EingieBversuche mit GrauguRschmelzen in Betontiegel,
Aug. 1977
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L. Sepold,

Bericht liber ANS Topical Meeting
Thermal Reactor Safety

Sun Valley, Idaho 31.7. - 4,8,1977
Teil: Brennstabverhalten

Sept., 1977

S. Dagbjartsson,

ANS-Tagung {iber Sicherheit von thermischen Reaktoren,
Sun Valley, 31, Juli - 5. Aug. 1977

Sept. 1977

S. Dagbjartsson,
Arbeiten im Rahmen der Delegation zum USNRC Fuel Behavior Program
Sept. 1977

P, Ihle, S. Malang, K., Rust,
Thermohydraulic Tests with Bundles of Ballooned Rods,
Okt. 1977

P, Ihle, S. Malang, K. Rust,

Thermohydraulic Tests with Bundles of Ballooned Rods Simulating the
Reflood Phase of a LOCA

Okt, 1977

M. Schiickler,

Untersuchungen zur Verkniipfung der Ortsdosen mit der Bevdlkerungs-
verteilung im Fernbereich des Unfallfolgenmodells der Deutschen
Reaktor-Risikostudie,

Okt, 1977

G. Neffe,

Abschitzung des Verhaltens eines N2-Kr—Xe—Gemisches hinsichtlich
Verdampfungsgleichgewicht, Siedewassertemperatur, Gefrierpunkt und
Resublimation,

Okt, 1977
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A. Bayer et, al,,

Untersuchung der radiologischen Folgen von Reaktorunfillen
Risikostudie zur Sicherheitsbeurteilung,

Okt., 1977

S. Dagbjartsson,

Bericht iiber USA-Delegation

Zircaloy Cladding Review Group Meeting, 7. — 8. Sept. 1977
im Battelle Columbus Laboratory, Ohio

Okt., 1977

H. Mdsinger,

Gegeniiberstellung der Drift Flux Approximation und Integration der
Differenzialgleichungen im 2-Phasen Code SOLA-DF,

Okt., 1977

U. Unger, et., al.,

Bericht iliber die im Auftrag des PNS geleisteten Arbeiten des IKE
Stuttgart fiir den Zeitraum Juli bis Sept.1977,

Okt, 1977

R. Krieg,
Abschidtzung des Bruchdffnungsverhaltens fiir einen Stutzen-Li#ngsrig,
Nov. 1977

D, Perinic, et, al.,
Versuche mit Thermitschmelzen in Betontiegeln,
Nov. 1977

S. Dorner, G. Schuhmacher,

Betrachtung zur Atmosphidre {iber der Kernschmelze eines LWR;
Anwendung auf Simulationsexperimente,

Nov. 1977

M. Bocek, et. al,,

Stand und Ergebnisse der theoretischen und experimentellen Forschungs-
vorhaben zum LWR-Brennstabverhalten bei Reaktorstdrfillen -

Eine Zwischenbilanz -

Nov. 1977
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H. Beutel, R. Krieg,
Konzept fiir die HDR-Laborversuche vom Blowdown-Typ,
Nov. 1977

K. St8lting, '
Vorausberechnung des HDR-Blowdown-Versuchs 3 mit dem Code YAQUIR
fiir ein modifiziertes Masc hengitter und die Auswertung der

Ergebnisse, Nov. 1977

S. Vogt,
Standortauswahl fiir die Berechnung der Unfallfolgen,
Nov., 1977

C.H., Leichsenring,

Versuchsbetrieb = Planung 1978 fiir die
Abgasreinigungsanlagen KRETA/ADAMO und PASSAT - Besprechung
am 5.,12,1977

" Dez., 1977

S. Dagbjartsson,

- Fuel Behavior Code Development:

Where are we know? How far to go?

(5. WRSI-Meeting in Gaithersburg, 10, Nov. 1977)
Dez. 1977

L. Sepold,
Erfassung lokaler Dehnung verformter Hiillrohre; eine Methode des

ANL zur Auswertung der Querschliffbilder von Beulstellen
Dez. 1977






