KiK 2770
Februar 1879

Sammiung der Vortrage zum
ahreskolloquium 1978 des
rojektes Nukleare Sicherheit

Karlsruhe, am 29. November 1978

Projekt Nukleare Sicherheit

Kernforschungszentrum Karlsruhe







KERNFORSCHUNGSZENTRUM XARLSRUHE

PROJEKT NUKLEARE STCHERHEIT

KfK 2770

Sammlung der Vortrige zum
Jahregkolloquium 1978 des
Projektes Nukleare Sicherheit

Karlsruhe, am 29. November 1978

Kernforschungszentrum Karilsruvhe GmbH, Karlsruhe



Als Manuskript vervielfaitigt
Fur diesen Bericht behalten wir uns alle Rechte vor

Kernforschungszentrum Karisruhe GmbH

ISSN 0303-4003




Inhaltsverzeichnis

Fortschritte der Reaktorsicherheitsforschung und deren
Bedeutung flir die sicherheitstechnische Beurteilung

Recent Advances of Reactor Safety Research and
Their Significance for Safety Assessment

M, Fischer, KfK - Projektleitung PNS

Verhalten unbestrahlter und bestrahlter DWR-Brennstibe
bei Kiihlungs- und Leistungstransienten

Performance of Unirradiated and Irradiated PWR Fuel
Rods Tested Under Power Cooling-Mismatch Conditions

P.E. McDonald, EG & G Idaho Inc.

Thermohydraulisch gesteuerte Blowdown-Versuche in der
Versuchsanlage COSIMA zum DWR-Brennstabverhalten:
Experimentelle und theoretische Ergebnisse

Thermohydraulicly Controlled Blowdown Experiments in the
COSIMA Test Facility on PWR Fuel Rod Behavior: Experimental
and Theoretical Results

G. Class, KfK - Institut fiir Reaktorentwicklung
Ergebnisse von Inpile-Experimenten im Nuclear Safety
Research Reactor (NSRR} zu Reaktivititsstérfidllen

Results of Inpile Experiments in the NSRR on
Reactivity Initiated Accidents

8. Suguri and M. Ishikawa, Japan Atomic Energy Research
Institute (JAERI)

Methoden und Ergebnisse der Analysen von Kithlmittelverlust-
und Kernschmelzenunfdllen in Leichtwasserreaktoren (Entwicklung
der MARCH- und TRAP-Codes)

Methods and Results of Analysis for LOCA und Core Meltdown
Accidents in Light-Water Reactors (MARCH und TRAP Code
Development)

R.S. Denning, Battelle Memorial Institute, Columbus
Spaltprodukt-Quellterme bei Kihlmittelverluststorfidllen
und hypothetischen Kernschmelzenunfillen

Fission Product Source Terms During LOCA and Hypothetical
Meltdown Accidents

H. Albrecht, KfK — Institut fiir Radiochemie
A,P, Malinauskas, Oak Ridge National Laboratory

Seite

39 -

65 -

88 -

106 -

133 -

38

64

87

105

132

163



Aufbau freigesetzter Spaltprodukte in LWR-Sicherheits-
behéltern (NAUA-Programm)

Reduction of Released Figsion Products in LWR-
Containments (NAUA~Program)

W. Schdck, KfK - Laboratorium filir Aerosolphysik und
Filtertechnik

Fortschritte bei der Verbesserung der Spaltproduktrick-
haltung in Kernkraftwerken und Wiederaufarbeitungsan-
lagen

Recent Advances in Improved Fission Product Retention
in Nuclear Power Plants and Reprocessing Plants

J.G. Wilhelm, KfK - Laboratorium fiir Aerosolphysik und
Filtertechnik

Die radiodkologische Reduktion akuter und langzeitiger
Kontaminationen der Umwelt durch Jod-129

Radioecological Reduction of Acute and Longterm
Contaminations of the Environment by J-129

H., Schiittelkopf, KfK - Abteilung Sicherheit

Seite

164 ~ 182
183 - 205
206 - 225




PROJEKT NUKLEARE SICHERHEIT
JAHRESKOLLOQUIUM 1978

FORTSCHRITTE DER REAKTORSICHERHEITSFORSCHUNG
UND DEREN BEDEUTUNG FUR DIE
SICHERHEITSTECHNISCHE BEURTEILUNG

M. FISCHER

KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE
PROJEKT NUKLEARE SICHERHEIT



JAHRESKOLLOQUIUM 1978

des

PROJEKTES NUKLEARE SICHERREIT

Fortschritte der Reaktorsicherheitsforschung und deren
Bedeutung fiir die sicherheitstechnische Beurteilung

M. Fischer
Projekt Nukleare Sicherheit

Kernforschungszentrum Karlsruhe

I. Einleitung

Bevor ich zu meinem Thema im engeren Sinne komme, erlauben
Sie mir einige allgemeinere Bemerkungen.

Alwin Weinberg, der ja auch mit dem Kernforschungszentrum
Karlsruhe und der Universitdt Karlsruhe eng verbunden ist,
hat vor kurzem eine ganz wesentliche Grundsatzfrage fiir all
unser Tun insbesondere auf dem Gebiet der Reaktorsicherheits-
forschung gestellt, ich zitiere1):

"Kénnen wir ein System zur Nutzung der Kernenergie aufbauen,
das akzeptabel wird fiur jene, die die Kernenergie flirchten
und kénnen wir auf diese Weise den Kern unserer heutigen
Probleme beseitigen?

Wenn dabei trotzdem - was zu erwarten ist - der harte Kern
der Gegner der Kernenergie unversthnlich bleibt, k&nnen wir
dann zumindest fiir diejenigen, die wohl ernstzunehmende
Zweifel haben, die Aufldsung dieser Zweifel aber aufrichtig
wiinschen, eine nukleare Zukunft aufbauen, die flir sie akzep-
tabel ist?

Es ist aussichtslos, so fdhrt Weinberg fort, jene iberzeugen
zu wollen, die in Wahrheit ihre Opposition gegen die Kern-

1)A.W. Weinberg: The Human Elements in Reactor Safety;
Nuclear Safety, Vol. 19, No. 2, March-April
1978




energie auf die Vorstellung grinden, da® mehr Energie und
damit mehr Wirtschaftswachstum unerwiinscht ist, weil aus
ihrer Sicht die damit verbundene Gesellschaftsstruktur
unerwiinscht ist. Dagegen ist eine rationale Debatte mit
jenen mdglich, die ihre Opposition gegen die Kernenergie
aus Zweifeln an der nukleare Sicherheit und Sorgen wegen
der Proliferation von spaltbarem Material betreiben."
Ende des Zitats.

Weinberg hat damit die in der Tat auch nach unserer Erfahrung
beim Widerstand gegen die Kernenergie dominierenden drei
Fragenkomplexe angesprochen, ndmlich: Wachstum, Proliferation
und nukleare Sicherheit.

Was auf dem Gebiet der nuklearen Sicherheit fiir den Aufbau
einer akzeptablen nuklearen Zukunft durch Forschung und
Entwicklung getan wird und noch beigetragen werden kann, wird
anhand einiger Beispiele im Rahmen dieses Kolloquiums
vorgetragen. Die gesamten Reaktorsicherheitsforschungspro-
gramme der Bundesregierung und anderer Linder befassen sich
seit Jahren intensiv und mit groflen Aufwendungen mit allen
relevanten Sicherheitsfragen der Kerntechnik.

Ich werde auf der Grundlage unserer Arbeiten einige wesent-
liche Fortschritte der Reaktorsicherheitsforschung und deren
Bedeutung filir die sicherheitstechnische Beurteilung disku-
tieren.

Mein Vortrag wird sich in 2 Teile gliedern:
Zundchst gebe ich einen Uberblick iiber Fortschritte und
wichtigste Ergebnisse des Projekts im Jahr 1978.

AnschliefBend werde ich einige Arbeitsgebiete des Projekts ver-
tiefen, die im Zusammenhang mit den Themen dieses Kolloquiums



stehen.

ITI. Uberblick iiber Fortschritte und wichtigste Ergebnisse
in 1978

Das vergangene Jahr war in allen Teilen unseres Arbeits-
programms sehr produktiv. E1f Institute und Abteilungen des
Kernforschungszentrums haben diese Arbeiten mitgetragen und
durchgefiihrt.

Die Hauptstofirichtung der nuklearen Sicherheitsforschung
ist und bleibt:

A. Die verbesserte Quantifizierung der vorhandenen Sicher-
heitsreserven flr die sicherheitstechnische Beurteilung.

B. Die laufende Verbesserung der sicherheitstechnischen
Auslegung der Anlagen zur Verhinderung von Stérfillen
und zur Einddmmung der Folgen hypothetischer Unfille.

Mit dieser libergeordneten Zielsetzung wurden Fortschritte
insbesondere auf den folgenden Gebieten erzielt:

1. Fortschritte beim detaillierten Verstindnis von Storfall-
und Unfallablidufen

a. Dynamische Beanspruchung von Reaktorkomponenten bei
Kithlmittelverluststorfdllen (KVS)
Brennelementverhalten bei KVS und Reaktortransienten

c. Hypothetische Kernschmelzenunfille (KSU)

d. Spaltproduktfreisetzung bei KVS und KSU

e. Stérfallablaufanalysen in WAA

2, Fortschritte bei der Verbesserung der Spaltproduktriick-
haltung in LWR und WAA

a. Storfali- und Unfall-Abluftfilter in LWR
b, Abgasreinigung der WAA im NEZ




3. Fortschritte bei der realistischen Ermittlung von Unfall-
folgen

a. Radiotkologie von J-129, Cs-137 und Transuranen
b. Atmosphédrische Ausbreitung im Nah- und Fernbereich
c. Unfallfolgen in der deutschen Risikostudie

Zu 1.a. Dynamische Beanspruchung von Reaktorkomponenten
beim KVS

e Weg-, Beschleunigungs-, Druck- und Differenzdruck-
Messtechnik fiir HDR-Blowdown-Versuche qualifiziert

e Enthalpieschichtung im RDB des HDR flir Blowdown-
Versuche stabil und auf + 3 K reproduzierbar
einstellbar

® Entwickelte Rechenprogramme mit Fluid-Struktur-
kopplung (FLUX, STRUYA) zur Berechnung der HDR-
Blowdown-Versuche mit RDB-Versuchseinbauten ein-
gesetzt - Ergebnisse:

- Amplituden und Frequenzen werden reduziert und
Horizontalkrédfte auf BE um mindestens Faktor 5
vermindert

- Energiebilanz mit Beriicksichtigung der Energie-
{ibertragung Fluid » Struktur korrekt erfiillt

® Anlaufende Blowdown-Dynamik im Bruchstutzen im
KFK 2-Phasen-Versuchsstand zur Code-Verifizierung
simuliert.

Zu 1.b. Brennelementverhalten bei XKihlmittelverluststdrfillen

® Oxidationskinetik von Zry voll verstanden und durch
physikalische Modelle beschrieben. Bisherige Baker-
Just-Korrelation isotherm angewandt {iberschédtzt
Oxidation Gber 900 °C bis zu 50 %



Zu 1.c.

® Zry-UOz—Wechselwirkung:
Unter 850 °C starke Reduktion der Berstdehnung

durch Jod-Spannungsrisskorrosion

® Keine wesentlichen Unterschiede bei Berst-Tempera-
turen und -Driicken (wahrscheinlich auch bei Berst-
dehnung) zwischen frischen und abgebrannten Brenn-
stében

¢ Gute Ubereinstimmung zwischen inpile und out-of-

pile-Experimenten

¢ Fragmentierung des Brennstoffs bei hohen Abbrinden
noch nicht verstanden

¢ In Brennstabbilindel-Tests voller Linge und mit Flutung
(REBEKA) liegen Berstdehnungen tiberwiegend unter
40 %

¢ Keine Versagenspropagation beobachtet (bisher)

¢ Azimutale und axiale Temperaturprofile verhindern
im realen Fall axial ausgedehntes Ballooning

® Flutexperimente mit Teilblockaden im BE zeigen
verschlechterte Kithlung vor der Blockade dagegen
verbesserte Kiihlung innerhalb und nach der Blockade

Fortschritte beim Verstidndnis hypothetischer Kern-
schmelzenunfédlle

¢ Innenoxidation der Hiillrohre hat keinen nennens-

werten Einfluf# auf den Schmelzbeginn

¢ Slumping istdiskontinuierlich: Stop and Go-Ab-
schmelzen wahrscheinlich




¢ Erstarrungscharakteristik von Schmelze mit Beton
(karbonatisch, silikatisch) liegt vollstindig vor

® WECHSL-Code beschreibt die ortsabhidngige Betonerosion
und die Gasfreisetzung in den SB und kann nun mit
BETA verifiziert werden

® BETA-Versuchsanlage zur Untersuchung der Beton-

Schmelz-Wechselwirkung incl. Gasfreisetzung wird gebaut

Zu 1.d. Spaltproduktfreisetzung bei KVS und KSU

e Ertlichtigung der Schmelzanlage SASCHA
jetzt: Schmelzmasse bis 3 kg
A geringerer Einflufl von Oberflichen- und Tiegelwand-
effekten; Wechselwirkung Coriumschmelze/Beton;

o Fertigstellung der Fissium-Anlage
jetzt: Simulation beliebig abgebrannter Brennstoff-
pellets gekapselt in Zry-Rohren

e Erste Schmelzversuche mit Fissium in Luft zeigen:

- Cs-Freisetzung bei 1200 °C < 1
bei 2000 °C ~ 20

o o

- weitere Ergebnisse liegen vor fiir I, Sb, Ba, Mo, Ag,
Ce, Nd, Zr, Mn, Cr, Fe, Co
(unter realistischen Bedingungen gemessen)
@ NAUA-Mod 3 liegt vor. Wasserdampfkondensation an

realen Partikeln kann - experimentell gesichert -
berlicksichtigt werden.

e Wasserdampfkondensation verringert die luftgetragene
Aktivitdt um mehr als 1 Groélenordnung.

Zu 2.b. Abgasreinigung der WAA im NEZ

® Prototypische Versuchsanlage PASSAT fir Nafaerosol-,
Partikel- und Jod-Riickhaltung fertiggestellt und

in Betrieb genommen.



Zu

Erste Versuchskampagne bestdtigt grundsdtzlich
Konzeption dieser flir AZUR und WAA im EZ vor-
gesehenen Abgasreinigungsschritte.

® 4 Versuchskampagnen mit den prototypischen Ver-
suchsanlagen KRETA und ADAMO zur Kr-85-Abtrennung
durchgefithrt, mit folgenden Ergebnissen:

- Von KFK gewdhlte und entwickelte Konzeption
zur Kr-85-Abtrennung bewdhrt sich

- Problem "Ausfrieren (Desublimieren) von Xenon"
in 1. TTR-Kolonne im Prinzip geklidrt: Abhidngig
von Temperatur und apparativer Gestaltung am
Gaseintritt, weitgehend unabhédngig von Kr-
Konzentration

- Leichte Desorbierbarkeit des Kr von Mol-Sieben
der CO,~ und HZO—Vorreinigung bestidtigt

® Kr-85-Lagerung in Druckgasflaschen: Erste Ergeb-
nisse zur Edelstahlkorrosion durch RbZO liegen
vor.

® Kr-85-Fixierung in Zeolithen: Thermisch wesentlich
stabilere Zeolithe gefunden als bisher bekannt.

® Ozonzerstorung in der TTR durch Ag-Katalysator auch

bei Kryotemperatur (- 120 OC) mit hoher Ausbeute
moglich

Fortschritte bei der realistischen Ermittlung von
Unfallfolgen

® Analytische Methoden fiir Nachweis von J-129 in
Umgebung von WAA entwickelt: Nachweisgrenzen

1073 pCi/1 fliissiger Probe und 3.1074 pCi/g
fester Probe.




@ Biologische Verfiigbarkeit von J-129 nimmt mit
T 1/2 = 0,3 a in der Umgebung ab. Eine Lang-
zeitgefihrdung besteht daher nicht.

@ Gemessene Milchkonzentrationen in Umgebung WAK
um Faktor 30 unter den gemdfh BMI-Vorschriften
berechneten.

e Ausbreitungsparameter flir Emissionshdohen 60 m
und 100 m komplett fiir den Nahbereich (< 15 km).
Ubertragbarkeit auf andere Standorte wird
durch Ergebnisse zuslitzlicher Feldmessungen er-
méglicht.

¢ Transponderentwicklung ermdglicht radarverfolgte
Tetroonfilige bis 100 km.

e Unfalifolgerechnungen fiir die Phase A der deutschen
DWR-Risikostudie stehen kurz vor dem AbschluB.

Ich komme nun zum 2. Teil meines Vortrages, in dem ich auf
die folgenden Sicherheitsprobleme detaillierter eingehe:

Brennelement-Verhalten hei Storfdllen (Kap. IIT)

- Brste Barriere gegen Spaltproduktfreisetzung
in die Umgebung

- Rlckwirkung verformter Brennelemente auf die
Effektivitit der Notkiihlung

Spaltproduktfreisetzung aus dem Reaktorkern bei
Kithimittelverluststdorfdllen und Kernschmelzen-
unfidllen (Kap. IV)

Spaltprodukt-Transport und -Riickhaltung im Primér-
system und Sicherheitsbehdlter (Containment)
(Xap. V)



III. Brennelementverhalten bei Kilhlmittelverluststorfillen

Das Forschungsprogramm zum Brennelementverhalten bei Stor-
fdllen befaflt sich mit der ersten Barriere gegen die Spalt-
produkt-Freisetzung in die Umgebung, d.h. das Verhalten der
Brennstoff-Pellets und der Hiillrohre einzelner Brennstibe
(z.B. der HeiBstdbe) und im gesamten Reaktorkern wihrend
und nach Kithlmittelverluststoérféllen und Reaktortransienten
(z.B. ATWS).

Von besonderer Bedeutung in diesem Arbeitsprogramm ist die
Wechselwirkung einzelner Brennstibe und ganzer Brennelemente
mit der Thermohydraulik der Notkithlung hinsichtlich

a) der Spaltproduktfreisetzung in den Primirkreis durch
das eventuelle Versagen eines Teils der Hillrohre und

b) der Riickwirkung aufgeblihter oder geborstener Hiillrohre
auf die Wirksamkeit der Notkiihlung.

Die folgenden bis heute erzielten Ergebnisse haben Bedeu-
tung filir die sicherheitstechnische Beurteilung (im Zusammen-
hang mit den Notkiihlkriterien):

Die Oxidationskinetik der Zircaloy-Hiillrohre wird heute

aufgrund umfangreicher Arbeiten in Karlsruhe, Oak Ridge und
JAERI gut verstanden und kann durch entsprechende physika-

lische Modelle realistisch (best estimate basis) be-
schrieben werden,

Die Oxidationsraten erreichen unter isothermen Bedingungen

oberhalb 1000 °C nur 75 $% derjenigen, die mit der iso-
thermen Baker-Just-Korrelation berechnet werden, die be-

kanntlich im Genehmigungsverfahren angewandt wird, Abb. 1.




Auch unterhalb 1000 °¢ liegen die tatsichlichen Werte
deutlich unter den Baker-Just-Werten. Vergleicht man ex-
perimentell ermittelte Oxidationsraten bei Temperatur-
transienten eines Kithlmittelverluststdrfalls mit der iso-
thermen Baker-Just-Korrelation, ergeben sich Reduktionen

um bis zu 50 %.

Die sicherheitstechnische Bedeutung der wesentlich ge-
ringeren Oxidation bei Stérfdllen liegt in erster Linie
in einer entsprechend niedrigeren HZ—Produktion. Von
zweitrangigem Einflufl ist die niedrigere Wdrmeproduktion
verursacht durch die Metall-Wasserdampf-Reaktion, da die
Nachzerfallswdrme in allen relevanten Stdrfallsituationen
dominierend fir die Aufheizung des Reaktorkerns ist.

Die Oxidationskinetik von Zircaloy in Kontakt mit uo, -
d.h. an der Hlillrohrinnenseite - verlduft so rasch wie
in Dampf; dies ist wichtig fir Reaktortransienten ohne
Schnellabschaltung.

Unterhalb von 850 °C nimmt die Duktilit#t von Zircaloy-
Hilllrohren bei Anwesenheit von Spaltjod deutlich ab auf-
grund von SpannungsrilBkorrosion, Abb. 2. Die Berstdeh-
nungen von Hiillrohren mit Jod sind daher deutlich kleiner
als bei den Referenzversuchen ohne Jod, Abb. 3.

Die sicherheitstechnische Bedeutung liegt darin, dal durch
die Jod-Spannungsrifkorrosion ein zusdtzlicher Mechanismus
vorliegt, der die maximalen Dehnungen der Zircaloy-Hiill-
rohre bei Kilhlmittelverlustst8rfdllen auf Werte begrenzt,
die filr die Flutung des Reaktors unkritisch sind, auch
wenn hdhere Temperaturen als £00 bis 900 °C erreicht
werden.



3.

of-pile-Tests

Die Ergebnisse der inpile-Experimente im FRZ mit frischen
und hochabgebrannten Testbrennstdben zeigen im Vergleich

zu dhnlich gefahrenen out-of-pile-Experimenten mit indirekt
beheizten Brennstabsimulatoren keine ins Gewicht fallende
Unterschiede hinsichtlich Bersttemperatur und Berstdruck -

und aller Voraussicht nach auch nicht bei der Berstdehnung,
Abb. 4.

Die Ubereinstimmung zwischen den inpile im FRZ gewonnenen
Ergebnissen und den grofBlen out-of-pile-Blindelexperimenten
REBEKA hier in Karlsruhe und dem Multi Rod Burst Test
Programm der USNRC im Oak Ridge National Laboratory ist
ermutigend, Abb. 5, aber noch nicht voll belastbar. Die
Berstdehnungen bei den inpile-Experimenten bis zu hohen
Abbrinden sind noch nicht zuverlissig ermittelt,

Ferner wirft die beobachtete Brennstofffragmentation noch
Fragen auf, die fiir die Interpretation der Ergebnisse
wichtig sind.

Wie sich bei einem Kiihlmittelverluststérfall die Thermo-

hydraulik der einsetzenden Flutung auf die Deformation der
Brennelemente auswirkt ist Aufgabe unseres REBEKA-Versuchs-
programms. Hier kommt man wegen der Schwierigkeiten bei der

analytischen Beschreibung der Zweiphasen-Thermohydraulik beim

Fluten nicht um Versuche mit Brennelementen voller Linge
herum.

Von Einzelstabexperimenten wulten wir bereits, daf das
Dehnungsverhalten der Hiillrohre bis hin zur Berstdehnung
primdr von immer vorhandenen Temperaturdifferenzen am Umfang
der Brennstidbe abhingt, Abb., 6. Je gréBer die Temperatur-
differenz am Brennstabumfang, desto niedriger die Hiillrohr-
dehnung.




Dieses Faktum wurde von den beiden ersten REBEKA-Blindel-
versuchen mit 25 Brennstabsimulatoren voller Linge,
wovon die 9 inneren bldhfihig waren, d.h. inneren Uber-
druck hatten, bestédtigt.

Durch die Biindelversuche haben wir aber zus#tzlich gelernt,
daR sich widhrend des Flutprozesses in axialer Richtung
zwischen den Abstandshalterebenen ein thermodynamisches
Ungleichgewicht im Zweiphasengemisch aufbaut, das durch

die erhdhte Turbulenz aufgrund der Abstandshalter immer

wieder teilweise abgebaut wird.

Dies hat zur Folge, dafl wir im Bereich der Abstandshalter
und insbesondere hinter den Abstandshaltern einen wesent-
lich erhthten Wdrmelibergang erhalten und damit auch in
axialer Richtung eine sehr ungleichf8rmige Temperaturver-
teilung. Dieser, durch die Zweiphasen-Thermohydraulik des
Flutens selbst ausgeldste Effekt verhindert im Reaktor
das mancherorts unter unrealistischen Versuchsbedingungen
beobachtete und prophezeite axial ausgedehnte Ballooning,
Abb. 7.

Auch in den bereits erwlhnten inpile-Experimenten haben
wir axial ausgedehntes Aufbl#dhen nicht beobachtet,
Abb. 8.

Facit flir die sicherheitstechnische Beurteilung:

a) Das Deformationsverhalten der Hiillrohre im Reaktor-
kern wird in erster Linie durch die Temperaturver-
teilung in Umfangsrichtung und in axialer Richtung

bestimmt.

b) Je gréfer diese Temperaturunterschiede am Umfang desto

geringer die Umfangsdehnung.
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¢) Die axialen Temperaturunterschiede unterbinden ein

axial ausgedehntes Hiillaufbldhen.

d} Die beim Fluten auftretende Zweiphasen-Kithlung vor
der Quenchfront verstdrkt die immer vorhandenen Tempe-
raturdifferenzen in den Hiillrohren und limitiert dadurch
die Dehnungen und damit Kithlkanalblockaden im Reaktor-

kern.

e} Die grofle Mehrzahl der unter realistischen Kithlungs-
bedingungen zum Bersten gebrachten Priiflinge zeigten

1]

Berstdehnungen unter 40 % in der a-Phase.

f} Bei den REBEKA-Experimenten in Karlsruhe und den Multi
Rod Burst Tests im ORNL wurden bisher keinc Mechanismen
flir eine Schadenspropagation von Stab zu Stab beob-
achtet.

In unseren Blockadeexperimenten FEBA konnten ganz dhnliche
Effekte mit durch Platten bzw, Hiilsen simulierten Blockaden
beobachtet werden wie oben beschrieben bei REBEKA, Abb. 9

bis 12. Es zeigt sich, daf die Kihlung vor der Blockade

VI.

Vor
KfK
um

hyp
Fra

ein

aufgrund der Stromungsumverteilung vor der Blockade
wesentlich stirker reduziert wird als unmittelbar nach
der Blockade, wegen der durch die Blockade selbst verur-

sachten Erhohung der Turbulenz.

Spaltproduktfreisetzung aus dem Reaktorkern bei Kihlmittel-

verluststdrfdllen und hypothetischen Kernschmelzenunfidllen

vier Jahren hat sich das Projekt Nukleare Sicherheit der
mit dem Oak Ridge National Laboratory zusammengeschlossen,
die flir die Beurteilung von Auslegungsstdrfédllen wie fiir
othetische Kernschmelzenunfillen entscheidend wichtigen

gen der Spaltproduktfreisetzung aus dem Reaktorkern auf

e realistische Grundlage zu stellen.




Diese Zusammenarbeit wurde mit dem Ziel einer Arbeitsteilung
und einer gleichzeitigen gegenseitigen Absicherung durch

enge Kooperation der fihrenden Experten konzipiert,

Bei der Spaltproduktfreisetzung werden sowohl bei den Aus-
legungsstdrfdlien im Rahmen der Genehmigungsverfahren wie bei
den hypothetischen Kernschmelzenunfdllen im Rahmen der ameri-
kanischen und deutschen Risikostudien besonders konservative
Annahmen fir die Ermittlung der Belastung der Umgebung zugrunde-
gelegt,

Zwischen KfK und ORNL besteht die folgende Arbeitsteilung:

ORNL untersucht die Spaltproduktfreisetzung bei
Kiihlmittelverluststdorfdllen '
KfK untersucht. die Spaltproduktfreisetzung bei

Kernschmelzenunfidllen

Abb. 13 zeigt Oak Ridge-Ergebnisse flr Cs und Jod frei-
gesetzt in Dampfatmosphlire aus Brennstédben mit niedrigem
und hohem Abbrand. Dargestellt ist die gemessene Frei-
setzung im Vergleich zur gerechneten auf der Grundlage

von sogenannten "best estimate'-Modellen. Der Vergleich
gerechneter und gemessener Cs- und I-Freisetzungsdaten

fir sehr verschiedene Freisetzungsbedingungen fdllt in ein
Fehlerband, das um den Idealwert um den Faktor + 3 streut.

Diese "best estimate''-Rechenmodelle wurden in konkreten
Stérfallanalysen flr Kithlmittelverluststérfdlle in ameri-
kanischen Druckwasserreaktoren angewandt und mit den Annahmen
in der Rasmussen-Studie (WASH-1400) verglichen, Abb. 14.
Danach liegen die realistischen Gesamt-Freisetzungsdaten

fir Cs um den Faktor 200 und fiir Jod um den Faktor 60

niedriger als in der Rasmussen-Studie angenommen.




Gegentiber unseren im Genehmigungsverfahren zugrundezu-

legenden Annahmen in der BRD liegen die ORNL-Ergebnisse fiir Cs
ebenfalls um den Faktor 200 und fiir Jod sogar um den Faktor 180
niedriger.

i T i

Abb. 15 zeigt qualitativ die Bei einem hypothetischen
Kernschmelzenunfall freigesetzten Elemente,den Freisetzungs-
phasen und den einzelnen Unfallablaufphasen zugeordnet.

In Abb. 16 ist das Spaltproduktinventar anhand der Fliichtig-
keit der Elemente und Oxide in 3 Gruppen klassifiziert:
leicht-, mittel~ und schwerfliichtig.

Unser gegenwiirtiger Kenntnisstand. ftir Kernschmelzenunfille

im Rahmen von Risikostudien 148t sich summarisch zusammen-
fassen in einer 100 %igen Freisetzung der leichtfliichtigen
Gruppe, 15 % der mittelfliichtigen und 1 % der schwer-
fltichtigen Gruppe.

In der SASCHA-Versuchsanlage werden die wichtigsten Frei-
setzungsdaten beim Kernschmelzenunfall mit Hilfe von so-
genanntem Fissium-Brennstoff auf realistischer Grundlage

ermittelt.

Die fiir die Fissium-Herstellung erforderlichen Anlagen
zeigt dieses Photo. Der Brennstoff wird pulverfdrmig incl.
der Tracer gemischt, zu Pellets verpresst und in Zry-

Hillirohre eingeschweillt.

Flir die Spdtschiden nach einem solchen hypothetischen
Kernschmelzenunfall hat das Cs-137 zentrale Bedeutung.

In Abb. 17 ist u.a. die Freisetzung von Cs in SASCHA-
Experimenten bis zum Abschmelzen dargestellt; die Tempera-
turtransiente betrug 2 OC/sec. Man sieht, dafl bis zum
Beginn der Abschmelzphase bei ca. 1900 °C erst etwa

11T $ des Cs freigesetzt wurde.




Wie gut die unter z.T. sehr verschiedenen Versuchs-
randbedingungen gewonnenen Freisetzungsdaten fiir Cs

in Oak Ridge fiir Kihlmittelverluststorfdlle und Karlsruhe
fir Kernschmelzenunfiille zusammenpassen ist bemerkens-
wert.

V. Spaltprodukt-Transport und -Riickhaltung im Primirsystem

und Sicherheitsbehdlter

Das PNS arbeitet auf diecsem wichtigen Gebiet mit Battelle
Columbus in Ohio zusammen. Dies zeigt sich auch in dem einge-

ladenen Vortrag von Dr. Richard Denning.

Abb, 18 zeigt die komplementdre Zusammenarbeit zwischen Battelle
Columbus und KfK. Ich hoffe, daB wir gemeinsam mit anderen For-
schungsstellen in der BRD, ein solches Programmsystem ent-
wickeln koénnen, um dann auf der Grundlage unserer SASCHA-,

NAUA- und BETA-Experimente eine experimentell verifizierte
Berechnungsmethode fir den gesamten Ablauf von hypothetischen
Kernschmelzenunfidllen in LWR zur Verfiigung haben und zwar ohne
Anhdufung unrealistisch konservativer Annahmen.



VI. SchluBlbemerkung

Tch komme zum SchiluR.

Eine Frage beschidftigt uns in letzter Zeit in besonderem

MaBe: Aufgrund welcher Kriterien lassen sich alle die
Probleme, die wir im Bereich der nuklearen Sicherheits-
forschung bearbeiten als geldst abhaken. Abhaken in dem Sinne,
daB wir von den eingangs genannten beiden Hauptzielen,

nimlich

1. die umfassende Quantifizierung der tatsdchlich vor-
handenen Sicherheitsreserven und der Risiken in der

Kerntechnik und

2, die laufende Verbesserung der sicherheitstechnischen
Auslegung der Anlagen zur Stérfallverhinderung und zur
Unfallfolgen-Einddmmung

zumindest das erste Ziel, die Auslotung der vorhandenen

Sicherheitsreserven, erreicht haben.

Zum Erreichen dieses ersten Zieles gehdrt jedoch unbedingt
und zuallererst, dafl die Ergebnisse der Reaktorsicherheits-
forschung in die Kriterien, Leitlinien und kerntechnische
Regeln einflieBen, die die Grundlage bei der sicherheits-
technischen Beurteilung bilden. Die ungemein breit und tief
angelegten Sicherheitsforschungsprogramme miissen eine neue
Grundlage abgeben kénnen, von der aus die sicherheitstechni-

sche Beurteilung im Genehmigungsverfahren erfolgt.

Un dieses Ziel zu erreichen, heiflt es eisern festhalten

an dem eingeschlagenen Weg, nidmlich:

- einerseits die konsequente Verfolgung der experimentellen
Untersuchung von Einzeleffekten und von Systemeffekten, in

einer genau durchdachten Groéflen-Stufung der Experimente;
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- andererseits die Entwicklung von Modelltheorien und
Rechencodes, soweit wie méglich auf der Basis von "first
principles'", und die schrittweise Verifizierung der
Modelltheorien anhand der einzelnen Experimentierstufen.

Lassen Sie mich auf den eingangs zitierten Alwin Weinberg
antworten mit Friedrich Schiller. Schiller hat in seinem
Gedicht "Spruch des XKonfuzius" gesagt:

"Nur die Flille fiihrt zur Klarheit und im Abgrund wohnt
die Wahrheit."

Die Flille ist hier nicht nur die Fiille der Kenntnisse und
Erfahrungen, sondern auch die Fiille der Begriffe und der ver-
schiedenen Arten,ilber unsere Probleme bei der nuklearen
Sicherheit zu reden. Nur dadurch, daR wir die komplexen
Zusammenhiinge der Kerntechnik und deren Sicherheitsprobleme
immer wieder von allen Seiten beleuchten und alle echten
Probleme und alle Scheinprobleme als solche ansprechen, kann
die Verdnderung in der Struktur des Denkens bewirkt werden,
die flir ein Verstédndnis und Mittragen der Kerntechnik durch
die Offentlichkeit Voraussetzung ist.

So wahr wie der erste Teil dieses Spruches ist auch der zweite:
"Und im Abgrund wohnt die Wahrheit".

Unsere Arbeiten zu den hypothetischen Unfédllen werden, nach
allem was wir heute bereits wissen, letztendlich zeigen, daf
die vielen 3 priori aufgeworfenen pessimistischen Vermutungen
sich in Wirklichkeit lidngst nicht so dramatisch und folgen-
schwer darstellen. Aber dazu missen wir eben auch diesen
hypothetischen Dingen auf den Grund gehen. Nur dort wohnt

die Wahrheit.
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Response of Unirradiated and Irradiated
PWR Fuel Rods Tested Under
Power-Cooling-Mismatch Conditions

By Philip E. MacDonald,* Wifliam J. Quapp,t Arthur $. Mehner,I Zoe! R, Martinson, § and Richard K, McCardell {]

Abstract: This report suinmarizes the resulis from the single-
rod power-cooling-mismatch {PCM} and irradiation effects (IE}
tests conducted to date in the Power Burst Facility {PBF} at
the U. 8. Departinent of Energy’s Idaho National Engineering
Laboratory. This work was performed for the U. S. Nuclear
Regulatory Commission under contract to the Department of
Energy. These tests are part of the Nuclesr Regulatory

*P. E. MacDonald is the manager of the Thermal Fuels
Behavior Division in the Water Reactor Research Directorate of
EG&G Idaho, Inc. From 1966 until 1970, he was a fuel-rod
behavior analyst with Westinghouse Electric Corporation.
From 1970 to 1973, he was supervisor of Fuel Rod Design for
Nuclear Fuel Services. Since joining the Idaho National
Engincering Laboratory in 1973 as supervisor of the Fuel
Behavior Requirements Section, he has served as manager of
the Program Development and Evaluation Branch and manager
of the Experiment Specifications and Analysis Branch. He
received the B.S. degree in science engineezing and the B.A.
degree in psychology from the University of Michigan,

tW. 1. Quapp is manager of the Program Development and
Evaluation Branch of the EG&G Idaho, Inc., Thermal Fuels
Behavior Program. He has been with EG&G (and its prede-
cessor Aerofet Nuclear Company) for about § years. Previ-
ously, he worked on fue! behavior research at the Halden
Project in Norway for 2 years while with Nuclear Fuel Services.
Still earlier, he worked in severat phases of nuclear fuel design
for the General Electric Company. He holds the M.S. degree in
mechanical engineering from San Jose State University.

tArthur 8, Mehner joined EG&G idaho, Inc., at the Idaho
National Engingering Laboratory in 1975, He has been
involved in fuel testing, fuel design, and fuel and cladding
development studies within the nuclear industries for the past
10 years. He currently is a supervisor in the Thermal Fuels
Behavior Program and is involved in fuel behavior tests being
conducted in the Power Burst Facility. He holds the B.S.
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Commission's Fuel Behavior Program, which is desighed 1o
provide data for the development and verification of analytical
fuel behavior models that are used to predict fuel response to
abnoringl or postulated accident conditions in commercial
light-water reactors {LWRsj), The mechanical, chemical, and
thermal response of both previously unirradiated and pre-
viously irradiated LWR-type fuel rods tested under power-

degree in engincesing science from Cleveland State University
and the M.S. degree in materials science from Northwestern
University. He is currently working on an M.B.A. degree at
idaho State University.

§ Zoel Martinson is a project engineer in the Fuel Thermal
Behavior Program of EG&G 1daho, Inc. He has been involved
in thermal fuel behavior testing and amalysis at the Idaho
National Engineering Laboratory since 1962 except from £973
to 1975, when he was with Babcock & Wilcox Company as a
thermal--hydraulic analyst. He holds the B.S. and M.S. degrees
in physics from Colorado State University.

qR. K. McCardell is a supervisor in the Thermal Fuels
Behavior Program at EG&G Idaho, Inc. He is presently
responsible for the loss-of-coolant and reactivity-initiated
accident tests being conducted in the Power Burst Facitity
(PBF). He has been involved in reactor safety analytical and
expetimental efforts at the Idaho National Engineering Labora-
tory since 1962, From 1962 through 1968 he worked on the
SPERT-ID core destructive tests, the SPERT-1} experiments
on Doppler shutdown following power excussions in a smali
PWR, and the capsule driver core design and experiments on
fuel-rod behavior. From 1968 to 1973 he was involved in
fuel-rod behavior model development and inittai specification
of the PBF tests. From 1973 until 1977 he was a project
engineer responsible for the power-cooling-mismatch tests
conducted in the PBF, He holds the B.S. and M.S. degrees in
physics from Idaho State University.
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cooling-mismaich conditions is discussed. A brief description
of the test designs is presented. The results of the PCM
thermal-hydraulic studies are sununarized. Primary emphasis
is placed on the behavior of the fuel and cladding during and
after stable film botling.

A series of power-cooling-mismatch experiments is
being conducted at the U. 8. Department of Energy's
Idaho National Engineering Laboratory (INEL) on
unirradiated and irradiated fuel rods to evaluate the
behavior of light-water-reactor (LWR) fuel rods under
postulated accident conditions. The test program is
being carried out in the Power Burst Facility (PBF) by
EG&G 1daho, Inc., under contract fo the Department
of Energy as part of the U, 8. Nuclear Regulatory
Commission’s Reactor Safety Research Program.!

Two series of tests, designated the power-cooling-
mismatch (PCM) and irradiation effects (IE) test series,
have been conducted. The purpose of both test series
was to obtain experimental data for the development
and verification of analytical models thai are used to
predict the fuel and core behavior dusing periods of
power and cooling imbalance in commercial LWRs.

Because of the large number of possible LWR
power-cooling-mismatch events that can be postulated,
it was not feasible to study each situation separately.
Therefore the PCM test series was designed as a
parametric evaluation of fuel behavior, with cladding
temperature, fuel-rod power, and time in stable film
boiling being the variables. The five categories of
possible post-DNB (departure from nucleate boiling)
fuel-rod behavior of interest are listed in Table 1, The
physical processes that determine the particular
category of post-DNB fuel-rod behavior expected
during a PCM are zirconium-phase change and the

degree of zirconium—water or zirconium—fuel reac-
tion, both of which primarily influence cladding
ductility. The principal variables that control these
processes are the cladding temperature and the time in
film boiling. In Table | the potential modes of fuel-rod
failure are also identified for each post-DNB fuel
behavior category. Fuel-rod internal pressure, fuel-rod
power, and cladding temperature are the most im-
portant variables influencing the failure mode.

The IE tests were designed to investigate the effects
of prior irradiation history and rod design variables on
the film-boiling behavior of typical LWR fuel. The
specific effects investigated include cladding irradiation
damage; rod internal gas composition and pressure;
closure of fuel-to-cladding gap due to cladding creep,
fuel swelling, and relocation of cracked pellet frag-
ments; fuel density, and the presence of corrosive
fission products,

This report summarizes the key resuits to date
from the PCM and IE test series conducted to date,
with specific emphasis on the mechanical, chemical,
and thermal behavior of fuel rods during film-boiling
operation. A more extensive description of the test
design, individual test objectives, and results of the
PCM and IE tests are provided in Refs. 2 to 17. Four
additional PCM tests are planned, three of which will
be with nine-rod clusters. On the basis of the results of
the IE test series, a few additional tests are also being
considered to further study the effects of fission-
product behavior,

EXPERIMENT DESIGN AND CONDUCT

Pressurized-water-reactor-type  Zircaloy-clad, 97.
cm-long, U0, fuel rods enriched to between 9.5 and

Table 1 Categories of Post-DNB Fuel-Rod Behavior During PCM Transients

Stabilized
cladding Stabilized Zirconium—
temperature Zircaloy cladding water Cladding Potential fuelrod
Category range,"K material phase reaction ductility failure modes
! <800 Low-tcmperature a None Normal
2 800-1105 High-temperature o None High Large deformations*
3 1105-1245¢ o + g transition Minimat Low Small deformations*
4 1245 - 1650 Low-temperature g Severe High-lowt Embrittlement of cladding by oxidation and
oxygen absorption
) > 1650 High-temperature g Severe Low Cladding and possibly fue] melting

*Qutward deformation of cladding is possible in an LWR only after sufficient accumulation of gascous fission products has
increased the fnternal rod pressure to values above the system pressurc,

1 This temperature range is intended to bound the cladding ductility minimum that oceurs during the « + g-phiase transition.

3 The cladding ductility is initially high in beta zirconium but will decrease rapidly ax the Zircaloy is embrittled by oxidation

and oxygen absorption,

NUCLEAR SAFETY, Vol 19, Neo. 4, July—August 1978
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20 wt.% with 235U were used in the experiments. The
rods were tested singly or four at a time in the PBF
in-pile tube with each rod contained in its own coolant
flow shroud. Each shroud contained a turbine flow-
meter, inlet and outlet thermocouples, and a differen-
tial thermocouple for thermal—hydraulic measurement
of the fuel-rod power, The test hardware contained
axially distributed, cobalt self-powered neutron de-
tectors and flux wires for determination of the axial
flux distribution. In the four-rod tests, each rod was
subjected to nominally the same power history and
coolant environment. Coolant inlet temperatures and
system pressures were typical of a pressurized-water-
reactor (PWR) environment, A test fuel rod with its
associated hardware and instrumentation is shown
schematically in Fig. 1,

To date, seven PCM and six IE tests have been
performed with 21 previously unirradiated test rods, 9
previously irradiated fuel rods,* and 7 test rods built
with irradiated cladding and fresh fuel. The test rods
have been operated under stable fiim-boiling conditions
for periods varying from 30 sec to 11 min at local
linear power levels ranging from 45 to 80 kW/m. The
tests were conducted with a preconditioning period of
20 to 30 hr consisting of several power cycles and some
steady-state operation, The DNB was initiated either
by a power increase at a constant mass flow rate or
by a mass flow rate decrease at constant power. Both
the power increases and mass flow rate decreases were
usually performed in small steps so as to carefuily
approach the critical heat flux without a significant
overshoot, The PCM test rods were generally exposed
to a number of DNB occurrences (cycles) before being
exposed to stable film-boiling conditions. The PCM test
resufts are summarized in Table 2, and the IE test
results are summarized in Table 3.

Figure 2 presents an example of typical cladding
surface and fuel centerline temperatures, fuel-rod axial
expansion, and rod internal pressure during film
boiling. The onset of film boiling causes an immediate
decrease in the surface heat flux, after which the rod
begins to heat up over the next 20 to 30 sec to much
higher temperatures. The cladding surface temperatures
in the region of film boiling increase to values
ranging from 900 to 1850°K. The fuel centerline
temperalures increase comparably, and strong, positive
axial elongation of the cladding is observed. Generally

*[rradiated rods were from the Saxton Reactor and were
provided to the U.S. Department of Energy by the Westing-
house Electric Corporation,
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Fig. 1 PCM and IE test configuration,

the rod internal pressure increases only a modest
amount. The maximum cladding temperature, maxi-
mum fuel centerline temperature, cladding elongation,
and increase in internal pressure of ¢ach rod are listed
in Tables 2 and 3.

THERMAL-HYDRAULIC BEHAVIOR

Inherent to the understanding of fuel-rod behavior
under film-boiling conditions is an understanding of
the thermal—hydraulic conditions that produce film
boiling, To that end, PCM tests have been performed to
investigate (1) the influence of coolant flow reduction
rate and the applicability of steady-state heat-transfer
correlations to transient fuel-rod behavior predictions,
{2) the effect of power increase vs. coolant flow
reduction to attain film boiling, (3} the axial propaga-
tion of film boiling on a rod, and (4) the effectiveness
of terminating film boiling by increasing the flow rate.

For an evaluation of the experimental resuits,
FRAP-T'#'!® (Fuel Rod Analysis Program-Transient)
calculations were made for each test using the as-
measured fuel-rod power, inlet coolant flow, inlet
enthalpy, pressure, and temperature histories for input,
along with fuel-rod and hardware characterization data,
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Table 2 Summiry of PCM Test Results

Fuoelrod Maximum Maximmam Maximom fuel  Increase Zircaloy
Pree  Rod  Procon- peak power  Coolant Total cladding cIadding centerline in rod Cadding cxystal Maximum Region of
Test pres-  flow  dition- during mass time lempenture." temperature,b tc'mpmture,b internal axial phase  thickness indicated
Test rod  suriza- shroud ing  Number final flux for infilm °K (devation °K(elevation °K (elcvation presnoc clonga- at of Z10, fZm
desig- desig- tion, LD. time, of DNB DNB cyde, DNB, boiling, of thermo-  of metallurgical  of thermo- after tion after  hot- o lyer, boiking,
nation nation® MPa mm hr cycles kW/m kg/(sock(m*)  sec couple,m)  cxamination,m)  couple, m) DNB, MPa DNB,mm  spot um m
&I RS 4 .79 179 2 4 80 1383 660° 1105 (0.635) 1683 (0.597) 2564 (0.73D) 0.69 2.29 g 200 0.48-0.76
CHF 5 3.79 19.2 1.5 7 63 1397 50 1061 (0.533) 1372 (0.584) 2422 (0679 0.26 2.92 ] 30 0.48-0.79
scoping
81 RF [3 382 194 17 6 61 407 30 992 (0.737)  1311{0.787) 1889 (0.737) 0.21 d a+p 6 0.66-0.86
PCM-2A 7 249 163 3s 9 58 827 210 861 (0.789) 1430 (067 1894 (0.787) 0.24 1.04 8 92 0.66-0.86
PCM-2 8 258 163 14 8 50 775 105 1315(0.635) 1470(0.53) 2253 (0.686) 0.38 2.9¢ 8 18 041-0.84
9 2.58 163 14 8 53 920 52 917 (0.787) 980 (0.74) 1900 (0.533) 020 d @ 3 0.66-0.84
10 258 16.3 14 8 51 980 50 875 (0.787) 950 (0.74) 2082 (0.686) 0.15 d a 2 0.74-0.82
14A 3.88 163 14 8 50 905 50° f 1340 (0.66) f f 1.70 B 15-20 0.56-084
PCM-3 1t 2.59 163 2 5 49 855 60 887 (0.636) 1190 (0.68) d 0.20 0.15 a 3-35 £
13 259 16.3 22 5 51 820 o 649 (0.686) h d d 0 & h h
154 379 16.3 22 5 53 779 60 f 1330 f £ 3.81 g 44 043.0.76
{0.554~0.578)
214 259 163 22 5 49 1600 60° 1103 (0.584) 1490 £ f 0.40 8 56 0.43-0.76
(0.48-0.53)
PCM-4 14 2.59 16.3 15 4 71 1862 115 930 (0.584) 1395 (0.664) d 0.24 1.00 B 46 0.61-0.84
15 259 163 15 4 67 2027 160 1100 (0.686) 1520 (0.625) d 0.40 1.55 8 106 0.56-0.82
16 259 163 15 4 68 1848 130 1005 {0.584) 1495 (0.641) d 0.38 1.55 8 82 052-0.81
174 3719 163 15 4 70 2044 120% f >1245 f f 1.24 8 82 0.61-0.84
(0.629-0.768)

*Unirradiated PWR-type rod,
emperature in degrees Kelvin at a given axial elevation in meters above bottom of fuel stack.

“Rod broke after test during cooldown.

Instrumentation not functioning properly.
1incar variabie differential transformer indication only.

Fuel rod not instrumented for this measurement.
FFuel rod not collapsed.

Metallurgical examination not planned.
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Table 3 Summary of IE Test Results

Fuel-rod Maximum Maximum Maximum luel  Increase Zivcaloy
Pre- Rod Precon- peak power  Coolant Total dadding chadding centerline in rod Cladding  crystal Maximum Region of
Test pres- flow  dition- during mass time tempenture,” perature?  temperature,?  interna axial phase  thickness  indicated
Test rod  Test suriza- shroud ing Number final fluxfor  infilm °K (clevation °K (clevation °K (elevation  pressure clonga- at of Zr0, film
desigs  desige  rod  tion, 1D, time, of DNB DNB cycle, DNB, boding, of thermo- of metallurgical  of thermo- after tion after  hot- a hyer, boiling,
nation nation type® MPa mm hr cycles kW/m kg/(secKm?®)  sec couplc, m) examination,m) couple, m) DNB,MF2 DNB,mm spot um m
IE-ST-1 IE-001 SL-U 259 19.3 19 1 67 2090 288° 1310 (0.50) 1620 (0.60) d d 2.0 -3 230 0.48-0380
IE-ST-2 1E-002 SL-I 267 193 34 e 55 e c f '3 f [ ¢ € c 3
IE<004 M 272 193 34 c 61 e 5 f £ e [ ¢ ¢ e ¢
[E-005 SW-I 266 193 34 1 61 1280 60 f 1330 (0.81) 2750 {0.74) 0.60 d 8 28 0.56-0.93
IE-006 SL-U 0.1 19.3 34 1 61 1414 90" 1100 (0.61) f f f d g z £
1E-1 IE-007 SL1 191 163 33 i 68 2520 70° f 1850 (0.55) f 0.6 2.8 8 300 0.45-0.69
IE-008 SLI  1.72 163 33 1 63 1690 60 f 1445 (0.62) f d 1.6 8 45 0.54-0.69
1IE-009 SL 121 16.3 33 1 64 1840 50 f 1440 (0.55) f 0.8 0.9 8 40 6.54 .0.68
{E-010 SLJI 249 16.3 33 1 64 2030 60 f 1609 (0.56) f 0.6 kR 8 70 0.51-0.69
1E-2 1E-011 M 25 16.3 34 1 65 2550 90 i 1450 (0.61) 1870 (0.74) 0.07 1.83 g 32 0.55-0.68
IEG12 M 25 16.3 34 1 65 2650 90 i 1375 (0.59) d 032 0.08 8 21 054 .0.68
IE-013 SL-U 2.7 16.3 34 1 62 2750 90 1080 (0.62) 1445 (0.51) d 0.18 3 8 28 0.52.0.68
IE-014 SL-U 27 16.3 34 1 61 2750 90 1020 (0.62) 1375 (0.61) d 1.17 0.28 8 15 0.51-0,68
1E-3 1IE-015 SLd 248 163 31 1 71 2110 70¢ f 1685 (0.60) f 1.24 d 8 90 0.48-0.70
IE-016 SLI 248 163 31 1 65 2160 70 f 1810 (0.55) f 2.06 3.75 8 110 0.47-0.72
TIE-017 SLEt 248 163 3 1 71 2290 70 d 1530 (0.65) f 0.64 5.57 8 77 0.51-0.71
IE018 SL-1 248 16.3 31 1 62 2100 70 d 1580 (0.51) f 0.88 2.81 8 50 047068
IE-5 1E-019 Swd 8.3 16.3 29 1 62 1275 70" d 1600 (§.53) d j 5.39 ] 48 0.45-0.86
1E-02¢ SW-I 25 16.3 29 1 68 1315 70 d 1700 (0.58) 2330 (0.74) 0.33 5.09 8 80 0.48-0.6%
IEQ21 M 5 163 29 1 63 1216 70 d £ d 042 5.14 £ z 047-0.70
1E-022 SL-U 26 16.3 29 1 69 1800 80¢ d E d 042 5.04 £ g 0.45..0.M

2$L-U = Saxton load follow rod — unirradiated.
SL-I = Saxton load follow rod —irradiated.
SW-I = Saxton water tubes irradiated with fresh fuel,
M = MAPI irradiated cladding with fresh fuel.

chmpcraturc in degrees Kelvin at a given axial elevation in meters above bottom of fuel stack.

®Rod broke after test during cooldown.
Instrumentation not functioning properly.
“Rod did not go into film-boiling operation,
Fuel rod not mstrumented for this measurement,
EMetaliurgical examination not planned.
R 04 broke during posttest handling in hot cell.
'No indication of change.
JRod failed by ballooning during film boiling.
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Fig. 2 Typical cladding and fuel temperature, axial expansion, and rod internal pressure response of

an LWR fuel rod during a PCM test.

The FRAP.T code has several options available for
calculating the onset of DNB and vapor film propaga.
tion in a large array of fuel rods subjected to normal
LWR coolant flow rates, However, a suitable single-rod,
low-mass-flux DNB correlation is not available. There-
fore, both the Babcock & Wilcox Company B&W-2
(Ref. 20) and the Westinghouse Electric Corporation
W.-3 (Ref.21) bundle correlations were used to cal.
culate the onset of DNB in the single-rod, low-flow
PCM and IE tests. The McDonough, Milich, and King
transition boiling correlation?? was used for all calcula-
tions. Three film-boiling correlations have been used
for posttest calculations: (1) Groeneveld 5,7 (Ref. 23),
which is derived from heated-annuli film-boiling data;
(2) Groeneveld 5.9 (Ref. 23), which is derived from
heated-tube and heated-annuli data; and (3) Tong—
Young.?*

Onset of DNB

For an accurate estimate of the cladding surface
temperatures during film boiling, the conditions for the
onset of DNB must be known. A summary of the
experimental and calculated coolant mass flux at the
onset of DNB for the PCM four-rod, flow-reduction-
lype tests is given in Fig. 3. The calculations using
either of the DNB correlations are in generally good
agreement with the daia. However, both correlations

underpredicted the coolant mass flux at DNB for test
PCM-4, which was conducted at higher rod powers (70
kW/m). Although the DNB correlations were developed
for cluster geometries and for coolant mass fluxes
greater than 1300 kg/(sec)(m?), the LWR-design DNB
correlations adequately calculated the onset of DNB
conditions for the PCM annular geometry tests with
coolant mass fluxes at DNB ranging from 460 to 2000
kgf(sec)(m?). The presence of instrumentation on the
fuel-rod cladding surface was determined to have had
no effect on the onset of film boiling by comparing the
behavior of rods having no instrumentation with rods
having instrumentation.

Vapor Film Propagation

A comparison of the experimental and calculated
propagation of the film-boiling region for one of the
four test rods in test PCM-2 is shown in Fig. 4. The W.3
DNB correlation calculated DNB to occur initially at
about 0.79 m above the bottom of the fuel stack and
then to spread from 0.69 to 0.84 m along the rod as
the coolant mass flux was further reduced. The
temperature data indicated that DNB occurred initially
near the top of the rod and then spread to lower
elevations as the flow was reduced. On the basis of
posttest examination of the fuel rod, the collapse
region of the rod (that is, the region of stable film

NUCLEAR SAFETY, Vol, 19, No. 4, July—Augunt 1978
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boiling) extended from Q.41 to 0.84 m, in agreement

with the cladding surface thermocouple indications.
The calculated-vs.-measured axial location and ex-

tent of DNB do not always agree. The difference

L 3a) ! } 1 !

ok B, PCM test data
er @ , W-3 cafculation
W . B&W-2 calculation
[

3-13-5
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S S
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2500

Fig. 3 Experimental and calculated coolant mass flux at onset
of DNB.

between the calculated and measured propagation and
extent of the vapor film surrounding rod 144 in test
PCM-2 shown in Fig. 4 is typical of what has generally
been observed. Much of the discrepancy between the
measured and calculated location and extent of DNB is
due to experimental variation (possibly czused by rod
bowing or some phenomena that have not been
characterized). In fact, when four nominally identical
fuel rods have been tested simultaneously and at nearly
identical powers and coolant mass fluxes, considerable
variation in the axial location and extent of fim
boiling has been measured.

If film boiling actually eccurs during a test in
regions below the calculated regions (as illustrated in
Fig. 4), high cladding temperatures will be observed in
regions where normal (low) temperatures are predicted,
and the peak measured values will be above the peak
calculated values because of the higher local rod power
at elevations closer to the axial flux peak (fower
elevations). Similarly, if film boiling is not observed at
the axial elevations where it Is calculated, higher than
actual peak cladding temperatures will be calculated.

Cladding Temperatures

Stabilized film-boiling cladding temperatures were
calculated using FRAP-T'®+'? and the three film-
boiling correlations mentioned previously (Groeneveld
5.7, Groeneveld 5.9, and Tong—Young). Comparisons
of the measured and calculated cladding surface tem-
peratures of all the PCM test rods indicated that the
calculations performed using the Groeneveld 59 cor-

1.0 2500
Occurrence of ONB as indicated
-é- _r __ bythermocoupre da ta r I_L
O g
§ 08— % —! 2000 %
g5 § & 2
= Yy z’
s 0.6 2 5 ~— 1500 ”
gk 3 5
58 <
83 04— T {000 ¢
= & Coolant mass flux E
& E’Z, E
Z 02— —s500 3
Z 8
&
. Lt b
0 10 20 30 40 50 60 70 80
TIME (sec)

Fig. 4 Comparison of experimental and calculated propagation of film-boiling tegion around rod 14A
during test PCM-2, using the Westinghouse W-3 DNB correlation,
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relation were generally closer to the measured data.
The Groeneveld 5.9 correlation was derived from
heated-tube and heated-annuli data and therefore
might be expected to best correlate with the measured
data,

In Fig. 5, a summary comparison of the PCM
cladding temperature test data and the corresponding
FRAP-T calculations using the W-3 DNB correlation
and the Groeneveld 59 film-boiling correlation is
presented. The data used in Fig. 5 come from only
those axial elevations at which film boiling was both
observed and calculated. In general, the calculations
agree well with the observed data or overestimate the
observed maximum cladding temperatures. However, in
three cases the measured temperatures exceeded the
calculated valves by up to 9%. A tendency for more
scatter and generally poor calculations is observed at
the lower temperatures below the alpha to alpha-plus-
beia transformation temperature.

Much of the scaiter shown in Fig. 5 may be due to
rod bowing or other phenomena which are not
accounted for in the various film-boiling heat-transfer
correlations. These effects may have caused the varia-
tions of up to S00°K observed in the maximum
cladding temperatures of fuel rods operating in film
boiling at nominally the same conditions. In test
PCM.2, a four-rod test, one of the rods attained a
maximum cladding temperature of 1470°K, whereas
the maximum cladding temperatures of the other three
rods were 1345, 980, and 950°K, respectively. The
values for test PCM-2 are indicated by small arrows on
Fig. 5. The peak value was accurately calculated, but

the other values were overestimated. Also, variations of
up to 300°K have been observed in the cladding
temperature around the circumference of some rods.®
The presence of external cladding thermocouples,
acting as cooling fins, and luei-rod bowing are believed
to be responsible for these azimuthal temperature
variations. Azimuthal temperature generally varies
much less for rods not instrumented with cladding
surface thermocouples.

Table 4 compares the desired and achieved cladding
temperature regimes during the PCM tests. Since the
heat-transfer boundary conditions are difficult to
experimentally control in a reactor, especially when
moderate (alpha-phase) temperatures are desired, the
desired cladding temperatures have not always been
achieved.

Cladding temperatures calculated using the
Groeneveld 5.9 film-boiling heat-transfer correlation
are compared with the experimental data from test
PCM-2A, rod 7, and test PCM-2, rod 10, in Figs. 6 and
7, tespectively. The axial location and extent of film
boiling are calculated quite well for rod 7 during test
PCM-2A (Fig. 6}, and the calculated cladding tempera-
tures are in good agreement with the experimental
results, The extent and axial location of film beiling
were not calculated well for rod 10 during test PCM-2

(Fig. 7).
Effect of Flow Reduction Rate

Tests were conducted to determine whether the
onset of film boiling, which is predicted on the basis of

i e e |
L]
1470°K

& W e
RHE 10— e e e e e g P — -0 —_——t e e ]
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Fig. 5 Compatison of PCM experimental and calculated film-boiling ctadding temperatures using the
Groenevetd 5.9 fitm-boiling correlation and the Westinghouse W-3 DNB correlation,
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Table 4 Comparison of Desired and
Achieved PCM Cladding Temperatures

Test Rod Desired Zirconium
no., no., zirconium phase* phase achieved
8-1 RS 4 Lowg High g
CHF scoping 5 Low g8
81 RF [ Lowg atf
PCM-2A 7 High a Low g
PCM-2 8 High o Low g
9 High & High a
16 High « Higha
14A High o Lowg
PCM-3 1t atg High «
i3 atf High o
15A at+f Low g
21A atf Lowg
PCM-4 i4 o+ pt Lowg
15 o+ gf lowg
16 o+ gt Low 8
17A o+ Bf Lowg

*The zirconium-phase categories are defined in Table 1.

1 This test was originally intended to be a low beta-phase
test. The objectives were changed when the PCM-2 and PCM-3
test results became available.

DNB correlations developed from steady-state data,
would be influenced by the flow reduction rate. The
onset of film boiling was found to be independent of
the flow reduction rate for flow reductions of about
0.08% and 3%/sec (flow reduction rates typical of
those postulated to occur in commercial PWRs due to a
loss of power 1o the main coolant pumps),

Effact of Method of Attaining Film Boiling

During one test? film boiling was induced by two
methods—a power increase and a coolant flow
reduction—to determine whether or not the con-
ditions necessary to produce the onset of film boiling
were independent of the method of approach. No
significant differences in the coolant flow rate and rod
power level at the onset of film boiling were found as a
result of the method of approach.

Termination of Film Bolling

Film-boiling operation can usually be predictably
terminated by either increasing the coolant flow rate or
decreasing the fuel.-rod power. Fuet rods operated in
film boiting with cladding surface temperatures as high
as I850°K were immediately quenched when the
fuel-rod power was decreased to zero. However,
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Fig. 6 Comparison of experimental and cafculated cladding temperature profile for test PCM-2A,
rod 7, using the Groeneveld 5,9 heat-transfer correlation and the Westinghouse W-3 DNB correlation.
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Fig. 7 Comparison of experimental and calculated cladding temperature profite for test PCM-2,
tod 10, using the Groeneveld 5.9 heat-transfer correlation and the Westinghouse W-3 DNB correlation,

anomalous thermal—hydraulic behavior was observed
on one rod in the four-rod PCM-2 test. Data from this
one rod (rod 8) indicated that increasing the coolant
mass flux does not always eliminate film boiling
immediately. After DNB occurred on all four test rods
in test PCM-2 as the coolant flow was reduced rapidly,
the cladding surface temperatures were allowed to
reach equilibrium film-boiling values, Most of the rods
remained in film boiling for about 1 min (however,
rod 8 remained in film boiling for only about 20 sec),
and then the coolant mass flux was increased to the
pre-DNB value of 1458 kgf(sec)(m?). As indicated by
cladding temperature and cladding efongation measure-
ments, the cladding surface temperature of three of the
rods rapidly decreased (at approximately 120 sec) to
that of nucleate boiling. However, as shown in Fig, 8,
the cladding temperature of the fourth rod (rod 8)
decreased as the flow was increased but then gradually
increased to 1310°K. The fuel-rod peak power was
then decreased to 40 kW/m, which decreased the
cladding temperature to 910°K. However, only after
the fuel-rod power was further decreased to 30 kW/m
and the coolant mass flux increased to 1600
kg/(sec}m?) did the cladding surface temperature
return to that of nucleate boiling.

CLADDING BEHAVIOR

Film-boiling operation produces high cladding
temperatures within the film-boiling zone. At elevated
cladding temperatures the system pressure causes
collapse of the cladding onto the fuel column, into
pellet interfaces, and into pellet chips on the pellet
surfaces. Because of the intimate contact between the
fuel and the cladding at high temperatures, a cladding—
fuel reaction occurs at the cladding inner surface. The
elevated cladding temperature also results in a
cladding—water reaction at the cladding outer surface.
Both reactions contribute to cladding embrittlement.
Observations of cladding behavior are presented in
more detail in the following sections,

Appearance of the Cladding in the Film-Boiling Zone

The typical appearance of the film-boiling zone of
a fuel rod tested in film-boiling operation is shown in
Fig. 9. The boundary of film boiling is marked by a
sharp color change in the cladding oxide from black
(typical of normal reactor operation) below and above
the film-boiling zone to a light color (relatively thick
white or light-gray oxide) in the film-boiling zone.

NUCLEAR SAFETY, Vol. 12, No. 4, July—August 1978
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Oxide spalling frequently occurs in the film-boiling
zone and reveals the shiny metallic surface of the
Zircaloy. Destructive examination of the micro-
structure of the various PCM and IE test rods has
indicated that a temperature difference as great as
$70°K can exist over a distance of about 2.5 mm at the
lower film-boiling boundary. At this boundary the
microstructure varies from stress-relieved Zircaloy
(T < 920°K) to prior beta-phase Zircaloy
(T > 1245°K). The upper film-boiling boundary is
generally more diffuse.

Cladding Deformation

Within the film-boiling zone, the cladding coliapses
onto the fuel stack because of loss of strength at the
clevated temperatures and the differential pressure
(typically 7 MPa) across the cladding. The cladding
flows into irregularities in the fuel stack, such as the
gaps between pellets and the depressions in pellet
surfaces resulting from chipping, as shown in Fig. 10,
The cladding collapse into pellet interfaces (termed
“waisting™) is also visible in Fig. 9. The onset of
collapse has been found to coincide with the recrys-
tallization of the stress-relieved Zircaloy.” The
recrystallization temperature for an exposure time of
approximately 60 sec (approximate time for the
duration of film boiling in most of the IE and PCM
tests) is 920°K. In general, the reduction in diameter
due to collapse within the film-boiling zone is fairly
upiform around the circumference, as shown in
Fig. 1. Cladding having prior irradiation (up to
14 X 10%® neutronsfem?) behaved similar to unirra-
diated cladding and thus led to the conclusion that
irradiation damage is annealed out during the tempera-
ture transient.

Cladding—Fuel Reaction

The collapse of the cladding in the film-boiling
zone produces intimate contact between the fue! and
the cladding, and a chemical reaction occurs between
the two materials. In this reaction, UQ; is reduced and
oxygen diffuses into the cladding to produce a layer of
oxygen-stabilized alpha Zircaloy. This layer is brittle
and degrades the ductility of the cladding. In addition
to the alpha-Zircaloy layer, a duplex reaction layer
between the fuel and cladding was also frequently
observed. The typical microstructural appearance of
the fuel—cladding chemical interaction is shown in
Fig. 12. The dark-color layer adjacent to the oxygen-

stabilized alpha Zircaloy has been identified by elec-
tron microprobe to be rich in uranium, whereas the
inner layer adjacent to the fuel was rich in zirconium.
These observations were consistent with results from
out-of-pile  studies on the Zircaloy—UO; reac-
tion.?%12% At high cladding temperatures (1850°K),
the cladding—fuel reaction layers were nearly as thick
as reaction layers at the outside surface due to the
cladding—water reaction.

The oxygen-stabilized alpha-Zircaloy layer was
found on the inside surface of the cladding, which,
during film boiling, reaches temperatures exceeding
1245°K (prior beta microstructure exhibited). The
need for physical contact between the fuel and
cladding to produce the chemical interaction is demon-
strated in Fig. 13, which shows that interaction layers
are absent in the cladding over the gap between fuel
pellets, Although the oxygen-stabilized alpha-Zircaloy
layer was always observed when cladding temperatures
exceeded 1245°K, the duplex interaction layer was not
always observed. In fact, the duplex layer has been
observed only on the rods confaining previously
unirradiated fue! and not on any of the tested rods
containing previously irradiated fuel. According to the
oxygen—uranium phase diagram,“ the fuel com-
position adjacent to the cladding must fall below an
oxygen concentration of about UO, 9, at 1770°K
before the uranium-rich interaction layer can form.
The formation of the duplex interaction layer could
therefore be expected to be influenced to some degree
by the stoichiometry of the fuel. Irradiation increases
the effective oxygen-to-uranium ratio in the fuel and
may thus tend to suppress the formation of the
uranivm-rich reaction layer during relatively short
periods of film boiling.

Cladding—Water Reaction

The reaction of Zircaloy with steam at the cladding
outer surface produces a double layer of zirconium
oxide (Zr0;). In addition, a layer of oxygen-stabilized
alpha Zircaloy is formed by the dissolution of oxygen
in the Zircaloy from the ZrQ,. These layers on the
cladding outer surface are shown in Fig. 14. The layers
are brittle and degrade the ductility of the cladding.
Owing to oxygen embrittlement by both the cladding—
steam and cladding—fuel reactions, five rods have failed
within a few minutes following termination of film-
boiling operation, and one rod fractured during
handling in the postirradiation examination. The
typical appearance of a fuel rod that failed following
termination of film boiling is shown in Fig. 15.
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VWO 159 ¢ por wi ded yapad-o1-)ofad € oju moyy Sutppepd jo spdwexy  gf <Rt

0he|
teuatew aseyd- g 1oug AD[EDA1Z-0 PATINGRIS-UDBAXKD

#og / 1By pazueiod ‘padiZ
! J o

sake} Aojedny-o
pazpqeis-uabAxp

aeb 13(12d-01-13))0d

10y €on

S4B UONIRINYI JZ-E0N

— oy

reudlew aseyd-gf sougy ysIp ayed pue eoeLtL 19)19d (9N swawbesy on Zon

|
3 e
i

4By pazuriod paymz

e

Buipped Aojeanz 1ong NOD suderd 1911ad (any 19940p Burysijoy Buipped AOlEDNZ  a7a

1

NUCLEAR SAFETY, Vol. 19, No. 4, July—August 1978



— 853

ACCIDENT ANALYSIS

Al B . S

PN
AN
- )ﬂd\—a S,
N\ \.,\/' N

10.70}—

-
b=4
-1
%3

10.68 —
&, 45° orientation

e . 135° orlentation

10.66 '—

10.64 }—

OUTSIDE DIAMETER OF FUEL ROD {mm)

- e Fifm-boiling
o ,J o zone /] *
1
- !
1
]

10624 004
10,60 } P | I B -
0 01 02 03 04 05 06 07 08 08 1.0

DISTANCE FROM BOTTOM OF ROD (m}

Fig, 11 Cladding outside diameter of rod 1E-020, test 1E-5, showing reduction in diameter within

film-boiling zone of an irradiated fuel rod.

FUEL BEHAVIOR

As discussed previously, at the onset of film
boiling, cladding and fuel temperatures within the
film-boiling zone quickly rise. For high-powered rods
with local powers within the fiim-boiling zone (ap-
proximately 50 kW/m), fuel melting frequently occurs
in the film-boiling zone at the center of the pellets.
This high-temperature operation and the subsequent
quench that terminates film-boiling operation resuit in
changes in the fuel that can affect fuel-rod behavior.
Some of these changes and the behavior of molten fuel
during film-boiling operation are discussed in the
following sections,

Fuel Restructuring

Fuel restiucturing has always occurred in the fuel
pellets within the film-boiling zone. The nature of
restructuring in unirradiated fuel operated in film
boiling at high powers is shown in Fig. 16. Fuel melting
occurred at the center of the fuel pellet with the
formation of a central void and the characteristic ring
of high-density large-grain fuel surrounding the molten
fuel just prior to termination of the test. Qutside the
ring of large-grain fuel, equiaxed grain growth occurred
with grain size decreasing toward the pellet exterior.
Cracking occurred along the grain boundaries of the

fuel that exhibited equiaxed grain growth. A zone of
fuel at the periphery of the fuel pellet appeared
unaffected by the film-boiling operation. Between the
unaffected-fuel zone and the equiaxed-grain-growth
region, the fuel was powdery in nature and fell out, or
was removed, during specimen preparation. This fine-
grained powdery fuel also appeared to be cracked along
the grain boundaries. In this shattered condition the
fuel is expected to have limited structural integrity. In
a 1od that failed foilowing film-boiling operation, small
amounts of these micron-ized fuel particles from the
powdery-fuel and equiaxed-fuel zones appeared to have
been washed through the cladding fracture by the
coolant flow.®

Fuel restructuring occurs rapidly in unirradiated
fuel. Equiaxed grain growth, central void formation,
and columnar grain growth by lenticular void migration
up the temperature gradient have been observed in fuel
rods'® operated in film boiling for about 75 sec. The
occurrence and extent of the powdery-fuel zone
appeared to depend on the fuel temperature, that is,
the higher the temperature, the greater the extent of
the powdery-fuel zones.® Grain-boundary cracking in
both the equiaxed-fuel and powdery-fuel zones in
unirradiated fuel is postulated to occur as a result of
the therma! shock upon rewetting of the rod from
film-boiling operation.

NUCLEAR SAFETY, Vol 19, No, 4, July—August 1978
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Fig. 12 Reaction layers at fuel—cladding interface of rod 8, test PCM-2, showing oxygen-stabilized
alpha Zircaloy and duplex interaction layers.
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Fig, 13 Cladding collapse between fuel peliet interfaces from rod 7, test PCM-2A, showing absence of
oxygen-stabilized alpha Zircaloy and duplex reaction layers at the pellet-to-pellet interface.
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Fig. 14 High-temperature Zircaloy—water 1eaction at external surface of rod IE-016, test 1E-3,
showing zirconium oxide and oxygen-stabilized alpha-Zircaloy 1eaction layers.
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Fig. 16 Transverse section showing typical fuel microstructure across a fuel peltet from the
film-boifing zone of an unirradiated fuel rod, rod 1E-001. 1E scoping test 1.

NUCLEAR SAFETY, Vol 19, No. 4, July—August 1978



ACCIDENT ANALYSIS

In previously irradiated fuel, fuel restructuring in
the film-boiling zone is somewhat different than that
observed in unirradiated fuel. The typical appearance
of fuel microstructures in the film-boiling zone of a
previously irradiated fuel rod is shown in Fig. 17. Fuel
melting together with the formation of the ring of
high-density large-grain fuel had occurred at the center
of the pellet. In the region of equiaxed grain growth
(formed during prior irradiation), the grain size
appeared to have been unaffected by fitm-boiling
operation except in the region adjacent to the prior-
molten-fuel boundary. The density and size of fission-
gas bubbles at the equiaxed grain boundaries probably
increased as a result of film-boiling operation, The
fission-gas bubbles apparently restricted grain growth
during film-boiling operation except where fuel tem-
peratures were very high, just adjacent to the molten-
fuel boundary. At the prior-molten-fuel boundary,
some grain growth occurred, and fission-gas bubbles
were observed within the grain matrixes. The density
of fission-gas bubbles in the prior-molten fuel was
significantly less than that observed in the equiaxed-
grain-growth region, indicating that a significant
portion of the fission gases in the molten zone was
released, Grain-boundary cracking occurred in the fuel
outside the equiaxed-grain-growth region and resulted
in this fuel becoming powdery in nature.

Fuel restructuring in the film-boiling zone of an
irradiated fuel rod that exhibits a large powdery-fuel
zone is shown in Fig. 18. The molten-fuel zone is
clearly distinguishable at the center of the pellet.
Outside the molten zone the fuel exhibited the
powdery structure, except for a region of unaffected
fuel at the pellet periphery and a small amount of
equiaxed grain growth at the prior-molten-fuel
boundary and along the edges of a radial fuel crack.
The powdery fuel was fine grained, indicating that no
significant grain growth had occurred during previous
operation or as a result of film-boiling operation. The
powdery fuel was cracked along the grain boundaries,
which were apparently weakened by the presence of
fission-gas bubbles, as shown in Fig. 19. Fission-gas
bubbles were observed on some of the grain facets,
Whereas other grain facets were smooth. Where gas
bubbles were observed along the grain facets, the grain
cracking probably occurred during cooldown or during
metallographic specimen preparation. Where no
bubbles were observed on the grain facets, pas release is
postulated to have occurred during film boiling, with
the gas bubble depressions annealing out during the
high-temperature operation.?® There probably was
additional gas release during shutdown because of

NUCLEAR SAFETY, Vol 19, No. 4, July~August 1978

grain-boundary cracking that occurred during
cooldown.

Molten-Fue! Behavior

Extensive fue! melting, up to about 80% of the
pellet radius, has been observed in the film-boiling
zones of rods operated at very high powers (approxi-
mately 50 kW/m local power in the film-boiling zone).
Fuel slumping often occurs and results in relatively
large central voids in the fuel column. In general, even
with extensive fuel melting, the molten fuel remained
at the center of the fuel peilet with no significant
adverse effects on fuel-rod behavior. However, in
unique instances the molten fuel has not been con-
tained at the center of the fuel pellet. Evidence of
extrusion of molten fuel into pellet-to-pellet interfaces
has been observed in unirradiated fuel rods.® In an
irradiated fuel rod where gaps occurred between fuel
pellets and fuel chips within the film-boiling zone,
molten fuel appeared to have been extruded into the
gaps, as shown in Fig. 20 (Ref. 12). The gaps probably
were formed during handling prior to testing. Enlarged
views of the molten fuel—cladding interaction zone are
shown in Fig. 21. In all cases observed the molten fuel
apparently solidified rapidly, and there was no
significant interaction between the molten fuel and the
cladding. However, a small reaction layer due to
oxygen diffusion from the fuel to the cladding (as
discussed earlier) was observed,

Several mechanisms have been postulated that
could explain the relocation of molten fuel into peliet
interfaces and cracks. These mechanisms include (1)
fuel stumping; (2) pressure due to volume increase
upon fuel melting; (3) pressure due to cladding
collapse, resulting in system pressure being transmitted
to the fuel pellets; and (4) pressure due to the
agglomeration of fission gases. Fuel slumping has been
observed; however, in the region of obvious fuel
slumping, no flow of molten fuel into peliet cracks or
interfaces has been observed. Extrusion by hydrostatic
pressure due to fuel expansion upon melting (10 vol.%
increase) may be an important fuel relocation
mechanism in both unirradiated and irradiated fuel
rods and may have been the main operating mechanism
for molten-fuel extrusion into pellet interfaces.
Cladding collapse and the inahility of the hot outer
ring of nonmolten fuel to support the system pressure
may also contribute to an extrusion mechanism in both
unirradiated and irradiated fuel rods.

However, recent results from postirradiation
examination of rod IE-016 from test [E-3 suggest that
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Fig. 19 Scanning efectron micrograph of powdery fuel from
fitm-boiling zone of previously irradiated fuel rod, rod IE-007,
test 1E-1,

a variation of the mechanism reported by Stuart and
Thomas,?® may be important in explaining apparent
molten-fuel extrusion in irradiated fuel rods. Rod
IE-016 was irradiated in the Saxton Reactor to an
average burnup of about 8550 MWd/ton prior o
film-boiling testing. Substantial fuel cracking and
relocation had occurred in the upper region of the
film-boiling zone, probably during handling prior to
PBF testing. A large extent of fuel melting, as shown in
Fig. 22, occurred in this region. The fuel melting was
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principally a result of a large decrease in gap
conductance because the relocated fuel created large
gaps between the remaining fuel and the cladding.
Molten fuet was extruded through the pellet cracks
into areas of missing fuel near the cladding surface.
Cladding temperatures were relatively low (~920°K),
and no significant cladding collapse occurred. It is
hypothesized that a gas bubble formed in the molten
region at the center of the pellet from the fil gas and
the released fission gases. With little constraint from
the surrounding fractured fuel, the molten fuel was
extruded by the gas pressure through the cracks toward
the cladding. The molten fuel quickly cooled, and no
significant molten fuel--cladding inferaction occurred.

Fusel Swelling

Cladding diameter increases have been observed in
the film-boiling zone of both previously unirradiated
and previously irradiated fuel rods. For the previously
unirradiated fuel rods that were fabricated with
atypically small diametral gaps (0.10 mm}, fuel-rod
swelling has been attributed to fuel—cladding interac-
tion strains induced by differential thermal expansion
and to strains caused by the volume increase upon fuel
melting, In previously irradiated fuel rods, the diameter
increased about 4% in the film-boiling zone, as shown
in Fig.23. Only about onehalf of this diameter
increase can be attributed to pellet—cladding inter-
action strains due to differential expansion and
swelling caused by fuel melting.

In Fig. 24 the fuel microstructures from the
¢quiaxed-grain-growth region of two previousty
irradiated fuels are compared. Both rods have similar
burmnups, but one rod [Fig. 24(b)] was tested in film
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Fig. 20 Longitudinal section showing molten-fuef extrusion in film-boiling zone of a previously

irradiated fuel rod, rod IE-009, test 1E-1.

boiling in the PBF. The obvious difference in the
microstructure of the two samples is that the density
of fission-gas bubbles at the grain boundaries is much
greater in the fuel that was tested in film boiling.
Apparently fission-gas bubbles have diffused to the
grain boundaries during film-boiling operation. The
additional gas bubble volume at the grain boundaries
probably contributed to the swelling of the fuel rod.
Also, evidence suggests that fission gases present in the
fuel prior to melting were trapped in the molten fuei
and that the fission-gas bubbles expanded due to
changes in surface tension and agglomeration, thereby
pressurizing the molten-fuel core. The molten fuel
appears to act as an effective containment for the
gases, sealing cracks and preventing the escape of the
gases to the rod plenum. As bubbles continue to
agglomerate, significant hydrostatic pressures may
build up and cause molten-fuel extrusion and fuel-rod
swelling,

ROD FAILURE BEHAVIOR

The duration of the film-boiling transients was
generally about 1 to 1.5 min. Two exceptions were two
single-rod tests in which the time in film boiling was

4.8 and 1! min (for the latter test the time was
accumulated intermittently). Of the 37 fuel rods
tested, only one {rod IE-019 from test IE-5) failed
during film-boiling operation. This rod had the unique
design characteristic of being initially pressurized to a
value high enough (8.3 MPa) that the internal pressure
during film boiling exceeded the system pressure. This
rod failed 10 sec after the onset of the film-boiling
transient by ballooning and rupture of the cladding at
the heat-affected zone near an attached thermocouple,
The maximum cladding diameter increase of about
26% was sufficiently small and thus no significant flow
blockage, as determined from the channel flow rate,
was detected. One other rod failed prior to film
boiling, probably due to internal hydriding associated
with a fabrication defect.

Six fuel rods failed because of brittle fracture of
the highly oxidized Zircaloy cladding in the film.
boiling zone (the reactions that contributed oxygen to
the cladding are discussed in the section entitled
Cladding Behavior). Five of these fuel-rod failures
occurred within a few minutes (1 to 3 min) after the
test was terminated, when the cladding temperatures
were essentially at ambient coolant temperature. The
sixth failure occurred during posttest handling. Except
for rod IE.G19, no other rod failures have occurred

NUCLEAR SAFETY, Vol 19, No, 4, July—August 1978
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Fig. 21 Molten fuel-cladding interaction in rod FE-009, test 1E-1,

during film boiling, even though the cladding of some

rods was highly embrittled by oxygen penetration.
Maximum effective cladding temperature® cal-

culated from the zirconium oxide and oxygen-

*The “maximum effective cladding iemperature”™ is a
temperature calcutated from the combined oxygen-stabilized
alpha and zirconium oxide layer thicknesses assuming a
constant temperature for the period of time during which the
cladding surface thermocouples indicated that the rod was in
stable film boiling. :

NUCLEAR SAFETY, vol. 19, No. 4, July—August 1978

stabilized alpha-Zircaloy layers and measured film-
boiling durations have been compared®® with
criteria®'  for room-temperature embrittlement of
Zircatoy tubing, These criteria were based on oxygen
uptake during high-temperature isothermal exposure to
steam.>? Table S shows that all the fuel-rod failures
analyzed to date exceeded the critical oxidation time
for the calculated maximum effective temperature in
film boiling. The rods found to be intact were
predicted not to fail by the critical oxidation criteria,
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Fig, 23 Posttest diametral measurements showing diameter increase in the film-boiling zone of a

previously irradiated fuel rod, rod 1E-010, ¢est 1E-1.

CONCLUSIONS

Film-boiling experiments have been successfully
conducted on unirradiated and irradiated Zircaloy-clad
UOQ; fuel rods. The results of these experiments have
provided both qualitative and quantitative thermal—
hydraulic and fuel-rod behavior data that can be used
for the evaluation of fuel-rod behavior codes.

The maximum cladding temperature attained
during film boiling depends primarily on the magnitude

of the test rod power and the coolant inlet enthalpy,
pressure, and mass flux, The coolant conditions
required for the onset of film boiling appeared to be
repeatable and predictable using either the B&W-2 or
the W-3 DNB correlation. However, the axial location
and extent of film boiling was rather unpredictable and
varied (experimentally) among nominally identical rods
in the four-rod PCM tests,

In assessing the capability of various film-boiling
correlations for calculating cladding temperatures, the
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Fig. 24 Comparison of fuel microstructures from equiaxed-
grain-growth of two irradiated fue! rods, one of
which (rod IE-009, test IE-1) was tested in film boiling, (a)
Rod was irradiated in the Saxton Reactor to 17,000 MWd/ton,
(b) Rod was ijrradiated in the Saxton Reactor to 16,000
MWd/ton and then tested in the PBF,

NUCLEAR SAFETY, Vol 19, No. 4, July—August 1978
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Table 5 Comparison of Maximum Cladding Exposure
Conditions with the Critical Oxidation Time
for Embrittlement

Maximum Time in Critical

Test no, and cladding film oxidation

Rod no, temperature, °K  boiling, sec  time, sec*
PCM 8-1 RS/4 1640 660 35
1E-ST-4, 1E-Q01 1620 228 55
1E-1, 1E-007 1850 70 <8
IE-3, IE-G15 1685 75 24
[E-3, tE-016 1810 70 <5
IE-5, IE-022 T 82

*Critezia were based on oxygen uplake during
high-temperature isothermal exposure to steam.??
tMetallographic temperature analysis was not planned.

Groeneveld 5.9 film-boiling correlation was found to

be satisfactory for these single-rod annular geometry
tests, The presence of external cladding thermocouples,
acting as cooling fins, and fuel-rod bowing are believed
to be responsible for azimuthal cladding temperature
variations of up to 300°K. Temperature variations of
500°K were also observed from one rod to another for
nominally identical test conditions. The cause for such
anomalous behavior is not known but is thought to be
related to rod bowing,

The onset of film boiting was independent of the
flow reduction rates tested (0.08 and 3%fsec). No
significani differences in coolant flow rate and fuel-rod
power levels at the onset of film boiling were found
when film boiling was induced by either a flow
reduction or a power increase. Generally film boiling
could be predictably terminated by either increasing
coolant flow or decreasing rod power. Fuel rods
operating in fitm boiling with cladding surface tempera-
tures as high as 1850°K were immediately quenched
when rod power was decreased to zero. In one
instance, anomalous thermal—hydraulic behavior was
observed, and film-boiling operation persisted on one
rod at flow rates well above and at rod powers well
below predicted and previously observed values.

The fuel-rod damage associated with film boiling
varies from relatively slight to very severe, depending
primarily on the rod power, coolant conditions, and
duration of film boiling. The cladding damage pri-
marily results from high-temperature embrittling reac-
tions occurring at the external surface from the
metal—water reaction and at the internal surface from
a reaction between the cladding and the UQ, fuel. For
rods with an internal pressure below the system

pressure, the cladding collapses onto the fuel stack in
the film-boiling zone when the cladding temperature
reaches about 920°K. The cladding collapse provides
the intimate contact between the fuel and the cladding
which is required for the reaction to proceed between
the interior of the cladding and the UG, fuel. At high
cladding temperatures (1770°K), the internal reaction
is nearly as extensive as is the external metal—water
reaction.

Fuel melting extending to as much as 80% of the
peltet radius has been observed in the film-boiling
zones of fuel rods operated above 5¢ kW/m (local
power in film-boiling zone). Generally the molten fuel
was contained at the center of the fuel pellets, In
isolated circumstances, molten fuel has been extruded
from the center of the pellet to the cladding. The
molten fuel apparently solidified rapidly, and no
significant molten fuel--cladding interaction was
observed.

For fuel rods with low initial pressure (about 2.6 to
3.8 MPa), rod failure has not occurred during film-
boiling operation, Rod failure due to brittle cracking of
highly oxidized cladding has occurred after shutdown
or during postirradiation handling, The brittle failures
were predicted by criteria for the room-temperature
oxygen embyrittlement of Zircaloy based on isothermal
stéam exposure. No disruptive events were associated
with the failures that occurred just following the
termination of fitm boiling. One highly prepressurized
fuel rod ballooned during film-boiling operation and
failed soon after film boiling had been initiated.

From preliminary evaluation of results for irra-
diated fuel rods, no evidence has been observed that
suggests a more severe failure mode for the previously
irradiated fuel than for previously unirradiated fuel
exposed to similar film-boiling operations, Evidence for
a fission-gas-induced swelling mechanism has been
observed in irradiated fuel but that mechanism did not
appear o significantly affect the rod behavior. Some
fission gases have been released as a result of film-
boiling operation, however, for these tests the pressure
increase in the plenum region due to fission-gas release
was small compared with the total rod internal pressure
during film-boiling operation. Fission gases also
appeared to have been trapped in the molten-fuel
region and not released from the molten-fuel core to
the rod plenum during film-boiling operation. These
trapped pases apparently pressurized the molten-fuel
core and caused a limited amount of fuel-rod swelling
and some relocation of molten fuel, Again, these
fission-gas effects produced no significant adverse
behavior in the rods tested.
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1, Zielsetzung

Beim Kithlmittelverluststdrfall (KVS) wird eine pldtzlich auftre-
tende Leckage der drucktragenden UmschliefBung des Primidrkreis-
kithimittels angenommen, w#hrend der Sicherheitsbehdlter intakt
bleibt., Die Notkiihleinrichtungen sollen dafiir sorgen, dall ent-
sprechend den aufgestellten Sicherheitskriterien der Einschluf
der radioaktiven Spaltprodukte in den Brennstabhiillen weitgehend
erhalten bleibt. MaBlgebend fiir den Umfang der entstehenden Brenn-
stabschédden sind neben der Lage und GroRe der Primirkreisleckage
hauptsdchlich die Bedingungen der stationdren Betriebsphase, die
dem KVS vorangeht, sowie die Verdnderungen des Brennstabzustandes
in der Phase der Druckentlastung des Prim#rkreises (Blowdown),
und schlieBlich der Einflufl der einsetzenden Notkihlung.

Beim KVS sind Brennstabschiden nur dann zu erwarten, wenn der
Reaktorkern voritibergehend ungekiihlt, d.h. nicht mehr vom Wasser
bedeckt ist, Mit dem in dieser Phase mdglichen Stabverhalten be-
schiftigen sich wichtige Vorhaben in und auBerhalb der BRD;

liber das PNS-Vorhaben REBEKA wurde auf dem letzten Jahreskollo-
quium an dieser Stelle berichtet. Hierbei h#ngt das Stabverhal-
ten, also das Auftreten von Ausbeulungen und Bersten, lberwiegend
von den erreichten Temperaturen ab, welche die gesamte Vorge-
schichte der Brennstdbe wiederspiegeln. Bei diesen out-of-pile-
Versuchen kann die Vorgeschichte, zu der der Blowdown-Vorgang




z4hlt, nicht nachgebildet werden, sondern sie mufl mit Hilfe von
Modellrechnungen fiir die Reaktorbedingungen beriicksichtigt wer-
den. Deswegen kommt der Beschreibung der Blowdown-Phase mittels
Rechenprogrammen eine vergleichbare Bedeutung zu, wie der Be-
schreibung des Berstvorganges in Wechselwirkung mit der Wieder-
flutung des Reaktorkernes.

Beschrinkt man sich im Experiment allein auf die Thermohydraulik
der Blowdown-Phase, dann kénnen einfache Brennstabsimulatoren
Verwendung finden, die sich zu voll instrumentierten Brennstab-
‘biindeln mit voller Core-H6he assemblieren lassen. Solche Unter-
suchungen werden, allerdings nicht mit einer reaktornahen Nach-
bildung der Stromungsverh#ltnisse im Kernbereich (Stagnation und
Umkehrung der Zweiphasenstrdmung), an vielen Forschungsstellen
der Welt durchgefiihrt. Eine gesteuerte (und damit gezielte) Ein-
stellung der thermohydraulischen Verhdltnisse im Kernbereich bei
gleichzeitiger Nachbildung des thermischen und mechanischen {(pla-
stische Verformbarkeit) Verhaltens der Brennstabhiille ist dagegen
ein recht schwieriges Unterfangen; z.Zt. laufen auflier in der PNS-

Versuchsanlage COSIMA dhnliche Untersuchungen, jedoch ungesteuert,
nur in-pile in der Power Burst Facility (PBF) in Idaho, USA.

Die Zielsetzung der Versuche in COSIMA wurde aus dem Zusammenhang
zwischen der HUllrohrdeformation, der Widrmeabgabe an das Kithlmit-
tel und dessen von der Wirmeaufnahme abhingiger Kithlfihigkeit ab-
geleitet. Zur Unterstlitzung der Entwicklung und der Verifikation
von Rechenprogrammen soll dieses sich beim Blowdown zeitabhingig
einstellende Wechselspiel zum Ablauf gebracht werden, Die experi-
mentellen Ergebnisse aus COSIMA betreffen also in gleicher Weise
die Thermohydraulik des Blowdown-Vorganges, wie auch das Brenn-
stabverhalten unter den rasch wechselnden Beanspruchungen in die-
ser Phase.

Die Durchfithrung als out-of-pile-Versuche bot sich an, weil die
Kosten im Vergleich zu in-pile-Versuchen viel niedriger liegen,
so daff Aussicht bestand, die Versuchssteuerung bis zur Einsatz-
reife liber eine iterative Folge von Versuchen zu entwickeln,
und weil die Mdglichkeiten der Versuchsinstrumentierung im Ver-
gleich zu in-pile-Versuchen wesentlich glinstiger sind. Dafiir
wurde das Problem der Neuentwicklung eines eigenen elektrisch
beheizten Brennstabsimulators fiir hot-spot-Stableistungen in

Kauf genommen,



2, Versuchsanlage COSIMA

In Abb. 1 ist ein Schema der Versuchsanlage COSIMA (= controled
single rod blowdown simulation experiment Karlsruhe) dargestellt

/ 1_/. Bei den Versuchen besteht zunichst die Aufgabe, die sta-
tiondren Bedingungen des Reaktorbetriebes nachzubilden, von denen
aus der Blowdown gestartet wird. Daher besteht die Anlage in &hn-
licher Weise wie ein Druckwasserreaktor aus einem Wasserkreislauf
mit Druckhalter, der den Systemdruck bestimmt. In einem elektrisch
beheizten HeifBwasserkessel befindet sich aufgeheiztes Wasser, wel-
ches mittels der Umwilzpumpe bis zum Erreichen stationdrer Tempe-
raturbedingungen im Kreislauf umgepumpt wird.

Etwa 30 s vor der Blowdown-Ausldsung werden die Wandheizstdbe und
der zentral angeordnete Versuchsbrennstab eingeschaltet. Durch die
Wirmezufuhr zum Kreislaufwasser bildet sich innerhalb der Test-
strecke ein von unten nach oben ansteigendes Temperaturprofil aus.
Kurz bevor das in den Heifwasserkessel zurlickflieBende heiflere Was-
ser dessen unteres Ende erreicht, muB die Blowdown-Ausl6sung erfol-
gen, damit die gewollte Temperaturschichtung in der Teststrecke
erhalten bleibt.

Der Betriebsdruck des Kreislaufes betrigt etwa 160 bar, die Be-
triebstemperatur ist zum Zeitpunkt der Blowdown-Auslbsung im obe-
ren Kithlmittelplenum etwa 320 °C. Die Anlage erstreckt sich liber
eine Hdhe von 18 m (Abb. 2). Der COSIMA-Leitstand und der Test-
streckenbereich sind als Hauptbereiche des Versuchsstandes ein-
ander benachbart. Zur Technikumshalle hin ist der gesamte Hoch-
druckteil der Anlage mit Schutzwinden abgesichert.

Die Teststrecke (vgl. Abb. 1) hat eine beheizte Li#nge von nur

1,5 m, weil an den elektrisch beheizten Brennstabsimulator im
Zentrum der Teststrecke besondere Anforderungen gestellt werden,
die eine verkiirzte Ausfiithrung erforderlich machen., Zum einen soll
der Brennstab eine "blidhf#hige" Zircaloy-Hlille erhalten und mit
Innendruck beaufschlagt sein, und zum anderen soll der Brennstoff
hinsichtlich der im Reaktorstab gespeicherten Wirme, der Brenn-
stoffgeometrie und schlieBlich auch der auf die Stablinge bezoge-
nen Heizleistung nachgebildet werden. Diese Bedingungen werden
mit dem in Abb. 3 gezeigten Stabkonzept erfiillt. Die maximal mbg-
liche Heizleistung betriigt im hoch beheizten mittleren Abschnitt

P




des Brennstabsimulators von 0,5 m Linge knapp 0,75 kW pro cm.

Die Blowdown-Ausl&sung und -Steuerung erfordert eine Anzahl von
Mafinahmen, die schnell und zeitlich prizise zu erfolgen haben,
so dafl eine Computersteuerung notwendig wurde. Hierzu wird das
CALAS-System des KfK-Rechenzentrums mitverwendet. Die Blowdown-
Auslésung wird durch das rasche SchliefBen der Schnellschluflven-
tile begonnen, wodurch die Teststrecke vom Kreislauf getrennt
wird, Mit einer geringen Verzégerung werden sodann die Schnell-
6ffnungsventile der beiden Ausblase-Leitungen getffnet, so daB
der in der Teststrecke unter Druck stehende und weiterhin be-
heizte Wasserinhalt in den Kondensationsbehiilter ausstrémt, Die-
ses Ausstrdmen wird mittels der beiden in den Ausblaseleitungen
befindlichen Schnellsteuerventile in vorherbestimmter Weise ge-
zielt beeinfluflt., Gleichzeitig wird auch die Beheizung der Wand-
heizstibe und des Brennstabsimulators zurlickgesteuert.

Der Blowdown-Vorgang ist beendet, wenn der Druck in der Teststrek-
ke auf den Gegendruck des Reaktorsicherheitsbehilters abgesunken
ist, In COSIMA ist es mdglich, nach dem Schlieflien der AuslaBven-
tile entweder die Teststrecke einfach auskithlen zu lassen, oder
aber durch Offnen einer Verbindung zum HeiBwasserkessel die Test-
strecke mit heifem Wasser rasch zu fluten. Dieser Fall ist dann
von Interesse, wenn der gegen Ende des Blowdown erreichte Zustand
des Simulators "eingefroren' werden muBl, falls bei vorhandenem In-
nendruck die Hiillrohrtemperatur noch hoch ist,

Un der gestellten Experiment-Aufgabe gerecht zu werden, war die
Entwicklung oder Ab#nderung einiger Einrichtungen notwendig, wo-
bei zum Teil auch neue Wege gefunden werden mufRten. Hierbei sind
folgende Einrichtungen erwidhnenswert:

- die schnelle Komponentensteuerung und Mefdatenerfassung,
- das Konzept des gesteuerten Blowdown-Ablaufes,
- der bldhfidhige Brennstabsimulator fiir hot-spot-Bedingungen,

- die %weiphasen—Massenstrom—Meﬁtechnik {(true mass flow meter)
[ 2./,

- die bertthrungslose Temperaturmessung fiir das Simulator-Huill-
rohr,

In den Abb., 4 und S sind das '"true mass flow meter'" und das Py-
rometer zur Messung der Hiillrohrtemperaturen gezeigt.



3. Versuchsprogramm und Auswertung

Gegenliber dem urspriinglichen Versuchsprogramm hat sich im Laufe
des bisherigen Versuchsbetriebes und der damit zusammenhidngenden
Auswertungsarbeiten eine Ausweitung ergeben / 3 /. Da sich die
Thermohydraulik in COSIMA tatséchlich wie erwartet auch hinsicht-
lich der Stromungsumkehr beim kaltseitigen Bruch einstellt, wurde
die Untersuchung der Thermohydraulik in COSIMA verstirkt, weil es
bisher noch zu wenig Experimente mit erfolgreicher Durchfiihrung
in dieser Richtung gibt.

Trotz dieser Ausweitung des Versuchsprogrammes bleibt die inte-
grale Zielsetzung der Cosima-Versuche ungedndert, nimlich die Un-
tersuchung des HlUllrohrverhaltens fiir DWR~Blowdown-Verhdltnisse
flir heifl- und kaltseitige Primdrleitungsbriiche der Gréfen 2ZF und
1F. Nach Beendigung der DWR-Versuche etwa Ende 1979 ist ein Uber-
gang auf andere transiente LWR-Stdrfallverliufe ins Auge gefafit.

Die Auswertung der COSIMA-Versuchsliufe erfolgt im wesentlichen
in finf Stufen:

- Direkt am Versuchsstand werden, neben der Anzeige der Betriebs~
instrumentierung, mit Hilfe eines Bildschirmgerdtes die wich-
tigsten Versuchsdaten in Form von Graphiken oder Tabellen aus-
gegeben, Dies erlaubt eine ersfe Beurteilung des Experimentab-
laufes, wobei sich beil Versuchen ohne Simulatorwechsel inner-
halb einer Frist von ungefihr einer Stunde eine Wiederholungs-
méglichkeit des Versuches ergibt.

- Die auf Band aufgezeichneten Daten werden abgerufen, in Real-
werte umgewandelt und geplottet. Nach der Umwandlung erfolgt
noch eine Auswertung hinsichtlich der Widrmelibergangszahlen und
eine Uberpriifung der Konsistenz der gemessenen Daten. Dies gilt
insbesondere fir die Anzeige des TMFM, die gegen die Anzeige
der Dichtemefeinrichtung geprift wird (Abb. 6).

- Im ndchsten Schritt erfolgt bei den Versuchen ohne Stabinnen-
druck eine Nachrechnung mit Hilfe des Rechenprogrammes RELAP 4,
Hier zeigt es sich, inwieweit das jeweilige Experiment thermo-

hydraulisch interpretierbar ist.




- Bei Versuchen zur Hilllrohrdeformation (je nach Innendruck und
Temperatur erfolgt ein Aufweiten oder Zusammendriicken bis zum
"Brennstoff'") wird der Simulationsbrennstab der Nachuntersuchung
und der Dokumentation der Ergebnisse zugefithrt. Dabei werden die
Stdbe nach einer duBeren Untersuchung und Vermessung zerlegt und

im Inneren untersucht.

- Schiieflich erfolgt in einem letzten Schritt fiir die Versuche
mit Hiillrohrdeformation flir ausgewdhlte charakteristische Fidlle
eine Nachrechnung mit dem von KfK und TU-Stuttgart gemeinsam
entwickelten Rechenprogramm SSYST / 4 7, das speziell der Be-
schreibung des transienten Verhaltens von LWR-Brennst#ben

dient.

Mit Hilfe der COSIMA-Versuche soll SSYST fiir die Blowdown-Ver-
hidltnisse verifiziert werden. Bis heute sind die Arbeiten auf al-
len genannten Auswertungsstufen voll im Gange.

4, Bisherige Versuchsergebnisse und Auswertung mit RELAP 4

Fiir die COSIMA-Blowdown-Versuche sind zwei Typen von Brennstab-
simulatoren vorhanden, ndmlich

- ein indirekt elektrisch beheizter Stab ohne erhShten Gasinnen-
druck und mit nicht bl&hfidhiger Hlille, in die 6 Thermoelemente
eingelassen sind, die der Messung von Wirmeilibergangszahlen die-
nen (daher ist der Stab Wirmetibergangsstab = WUS genannt), so-
wie '

~ ¢in ebenfalls indirekt elektrisch beheizter Stab mit Gasinnen-
druck und bldhfidhiger Hiille, die zur Vermeidung von Stdrungen
des Bldhvorganges nicht instrumentiert ist (dies ist der Simu-
lator flir die realen Brennstdbe = SIM genannt).

Der Typ WUS hat etwas andere transiente Eigenschaften als ein realer
Brennstab, zudem bendtigt er zu seinem Schutz Grenzwertabschal-
tungen der Heizleistung beim Erreichen kritischer Temperaturen.

Mit WUS sollen dhnliche Transienten wie mit SIM gefahren werden.

Bei der thermohydraulischen Nachrechnung mit RELAP 4 wird durch
Vergleich mit den aus der Messung abgeleiteten Widrmelibergangs-
zahlen an der Staboberfliche eine Uberpriifung der in RELAP ver-
wendeten Wiarmellbergangsbeziehungen méglich, WUS wurde jedoch
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erst klirzlich verflighar, so daB an der Auswertung der ersten durch-

gefiihrten Versuche noch gearbeitet wird.

Der Brennstabsimulator vom Typ SIM liegt in zwei Versionen vor
(vgl. Abb, 3), ndmlich entweder mit Ringpellets aus AlZO3 oder
auch mit solchen aus ThO, bestiickt, Diese Materialien unterschei-
den sich vor allem in der Wirmeleitfidhigkeit, wodurch sich in der
stationdren Betriebsphase tiber das Temperaturprofil eine unter-
schiedliche Wirmespeicherung im Stab ergibt. Hierbei 148t der ThO,-
SIM gegeniiber dem A1203-SIM eine merklich verbesserte Nachbildung
der transienten thermischen Eigenschaften der Reaktor-
brennstibe erwarten. Allerdings wurde auch der Th02~SIM erst vor
kurzem verfligbar; erste Versuche verliefen zufriedenstellend, so
dafl ein Teil der zukiinftigen Experimente mit diesem Typ durchge-
fiihrt werden wird.

Auf den Stabtyp SIM mit Al,0.-Ringpellets stiitzt sich schon seit etwas
mehr als einem Jahr das ganze bisherige Versuchsprogramm von COSI-

MA ab, Bei kleinem Gasinnendruck (also beim Vermeiden des Hiillen-
aufbldhens)ist dieser Stab jeweils bis zu achtmal verwendbar, dar-

um werden wesentliche Teile des Versuchsprogramms mit diesem Stab-
typ abgewickelt,

Wegen der notwendigen Inbetriebnahme- und Entwicklungsarbeiten
zerfallen die in COSIMA bisher durchgefithrten Versuche in folgen-
de Versuchsgruppen:

Inbetriebnahme des Kreislaufes und der Teststrecke,
Inbetriebnahme des A1203—SIM—Stabes,

- Weiterentwicklung der TMFM und der Pyrometer,

- Inbetriebnahme des WUS, sowie des ThOz—SIM~Stabes,

- Iteration von Steuerprogrammen mit SIM und WUS,

- Hauptversuche mit Al,0;- leThOZ—SIM mit Hiillenverformung,
- Hauptversuche mit WUS mit Messung von Widrmellbbergangszahlen.

Bisher wurden iUber 60 Blowdown-Versuche mit COSIMA gefahren, die
alle Versuchsgruppen betreffen. Etwa 15%, also 9 Versuche waren
Hauptversuche im engeren Sinn. Es ist zu erwarten, dafl dieser An-
teil in Zukunft wesentlich hoher ausfillt, weil die verschiede-
nen genannten Neuentwicklungen nunmehr erprobt vorliegen.



Von diesen Hauptversuchen dienten fiinf der Simulation eines kalt-
seitigen 2F-Bruches mit dem Al,0;-SIM. Die Stabinnendriicke betru-
gen bei 2 Versuchen 30 bar und bei 3 Versuchen 120 bar. Die Ergeb-
nisse erweisen sich als gut reproduzierbar. Bei den 30 bar-Versu-
chen sind die Stabverformungen klein, es tritt ein Kollabieren

der Hille bis zu den Ringpellets ein. Deswegen kénnen diese Versu-
che direkt mit RELAP 4 nachgerechnet werden, obwohl dort kein Ver-
formungsmodell fiir die Hiille enthalten ist. Die Nachrechnung stiitzt
sich ganz wesentlich auf die Messung der Massenstrdme in den Aus-

blaseleitungen und der y-Dichte in den Kihlmittelplena ab,

In Abb. 7 ist der gemessene Druckverlauf in der Teststrecke zu-
sammen mit dem Ergebnis einer RELAP 4-Nachrechnung gezeigt. Wie
in Abb, 8, in der ein Beispiel fiir den Verlauf gemessener und
nachgerechneter Hilllrohrtemperaturen gegeben ist, ist hier die
Ubereinstimmung zwischen Messung und Rechnung ganz ausgezeichnet,

Trotzdem kann es sich mit diesen Nachrechnungen nur um vorldufige
Ergebnisse handeln, Eine Verallgemeinerung der Aussagen ist erst
dann mégliich, wenn die Gemeinsamkeiten der in einzelnen Versuchs-
nachrechnungen erkannten Code-Schwachstellen anhand unterschied-
licher SIM- und WUS-Versuchsldufe zusammengestellt sind. Es 1dBt
$ich aber heute bereits feststellen, dafl die wesentlichen Ein-
griffe in den vorliegenden Code stets bei den Korrelationen zur
Berechnung von kritischen Heizfldchenbelastungen (bzw. dryout)
und von Widrmelbergingen (Filmsieden) vorzunehmen sind. Hier be-
stehen noch Wissensliicken, die sich bei den Brennstiben mit ho-
hem Stabinnendruck und hoher Stableistung (hot spot) bemerkbar
machen,

5. Weiterfiihrende Arbeiten mit SSYST

Bei der Beschreibung des Deformationsverhaltens der Hiillrohre
ist der Wirmelbergang aus dem Brennstoff itiber den @asspalt zur
Hiille ebenso wichtig, wie der Widrmeilibergang an das Kihlmittel,
der bei kleinen Massenstrdmen starke Einfliisse der Aufheizung
des Kiihlmittels zeigt. Aus diesen Griinden muB einerseits neben
der Verformung der Hlille auch das Deformationsverhalten (Wirme-
ausdehnung, RifBbildung usf.) des Brennstoffs (bzw., der Ringpel-
lets) beschrieben werden, und andererseits ist eine gekoppelte
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Berechnung der Hiillrohrdeformation und der Thermohydraulik not-
wendig, Dieser letzte Schritt einer gekoppelten Berechnung ist
mit dem SSYST-Modul ZETHYD m6glich; Nachrechnungen fiir COSIMA-
Versuche kdnnen in naher Zukunft begonnen werden.

Bisher konzentrieren sich die auf COSIMA bezogenen Arbeiten mit
SSYST im wesentlichen auf eine Verbesserung der Beschreibung des
Verhaltens der Ringpellets, die als keramisches Material auch

in mechanischer Hinsicht dem Reaktorbrennstoff vielfach dhnlich
sind, sowie auf eine Uberprifung der Giiltigkeit des NORA-Material-
gesetzes / 5_/ flir die Beschreibung des Deformationsverhaltens

der Hiille bei den schnellen Blowdown-Transienten. Auf diese bei-
den Punkte soll im folgenden eingegangen werden:

Von den Reaktorbrennstidben her ist bekannt, daf dort die Brenn-
stoffpellets innerhalb der Hiille mit Rissen durchzogen sind, also
keinen mechanisch zusammenhdngenden Kdrper bilden, Bei aufgeschnit-
tenen SIM-~Stdben mit A1203-Ringpellets wurden ebenfalls zersprun-
gene Pellets gefunden, allerdings waren diese Stdbe mehreren Blow-
downs ausgesetzt, Um zu lberprlifen, ob dieser Vorgang erst wdhrend
des Blowdown oder bereits in der Aufheizphase zur Wirkung kommt,
wurde ein SIM-Stab einem einmaligen Aufheizvorgang in COSIMA un-
terworfen und ohne Blowdown-Transiente wieder ausgebaut und zer-
schnitten., Es zeigte sich, dafR die Ringpellets bereits hierbei
mehrfach zerspringen, so daB sie #hnlich wie der Reaktorbrenn-
stoff in der Stérfalltransiente keine zusammenhdngenden Kérper
mehr darstellen. Dieses Verhalten hat merkliche Konsequenzen auf
die Bestimmung des Wdrmetransportverhaltens im Stab (Wiarmedehnun-
gen und Spaltweiten).

Das Zerspringen der Pellets im Stab hat auch Konsequenzen auf das
Hillrohrverhalten beim Kollabieren der Hiille, wenn bei ausreichend
hohen Hiillentemperaturen ein HuBerer Uberdruck herrscht. Dieser
Fall trat bei den erwdhnten SIM-Versuchen mit 30 bar Innendruck
ein. Wie in Abb. 9 zu erkennen ist, erreicht das Hillrohr beim
Aufpressen auf die Pellets bei jedem Pellet einen etwas anderen
mittleren Durchmesser und eine etwas andere Ovalitédt. Dies driickt
sich auch darin aus, daff beim Entlangstreichen mit dem Finger
iber das deformierte Hlillrohr quasi die einzelnen Pellets zu fith~
len sind. Die Ursache dieses Effektes liegt darin, daf sich die
zerbrochenen Pellets nicht wieder ganz genau auf ihren urspriing-
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lichen Durchmesser zusammenschieben lassen und daB bei diesem
Vorgang die urspriinglich kreisrunde Form der Pellets nur unvoll-

kommen erreicht wird.

Eine Dehnungsnachrechnung des 30 bar-Versuches mit SSYST unter
Verwendung des NORA-Materialmodells und der thermohydraulischen
Randbedingungen aus den RELAP 4-Rechnungen ohne Dehnung fithrt
ebenfalls zu Temperaturverldufen der Hiille, die in guter Uber-
einstimmung mit der Messung stehen, Zum Ende der Transienten hin
lassen sich allerdings Temperaturabweichungen im Bereich bis 50 K
kaum vermeiden., Die verbleibenden Unsicherheiten liegen damit in
derselben GréBenordnung, wie die Auswirkungen der Unsicherheiten
in den Stoffwerten (z.B. Wirmeleitfihigkeit der Pellets) auf die
Hilllentemperaturen. Um die Unsicherheiten bei den Stoffdaten wei-
ter zu verringern, soll daher versucht werden, vor allem MefBwerte
fiir die radiale Leitfihigkeit der A1203~Ringpellets im interes-
santen Temperaturbereich zu bekommen. Es ist allerdings noch of-
fen, ob die bentdtigten MeBwerte mit ausreichend kleinen Fehler-
breiten irgendwo gewonnen werden kénnen,

Da die angestrebte gekoppelte Berechnung der Deformation und der
Thermohydraulik noch nicht méglich war, wurden gemessene Tempera-
turverldufe zur Uberpriifung des NORA-Materialmodells verwendet.
In Abb. 10 sind die erreichten Enddehnungen zusammen mit den
Einfliissen aus Temperaturfehlern (ir 53 °C) und den Streubreiten
des NORA-Modells eingetragen. Zu erkennen ist vor allem die Domi-
nanz des Temperaturfehlers, was bei dem vorliegenden exponentiel-
len Stoffgesetz nicht tberrascht. Unter Beriicksichtigung dieser
starken Abhingigkeit von der Temperatur und einem MeRfehler fir
die pyrometrische Messung der Hiillrohrtemperaturen in H8he von
Loss (°C) sind die Enddehnungen zwischen Rechnung und Messung in
Abb. 10 in guter Ubereinstimmung. Wesentlich ist auch, daB fur

den Versuch 46 mit 730 W/cm Stableistung das NORA-Modell eine
grofle Ann#herung an das Bersten anzeigt, Tatsichlich ist im CO-
SIMA-Experiment unter vergleichbaren Bedingungen und einer Stab-
leistung von 680 W/cm die Hilille eines ThO,-SIM etwa 7,5 s nach

der Blowdown-Auslésung geborsten. Diese Stabbelastungen sind im
Vergleich zu Reaktorbedingungen extrem. Da der Versuch erst jlingst
stattfand, konnte er noch nicht weitergehend ausgewertet werden;
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dennoch deutet der Befund darauf hin, daf die Aussagen des NORA-
Modells auch fiir Blowdown-Transienten belastbar sind.

6. SchluBRfolgerungen

Das Brennstabverhalten in der Blowdown-Phase eines KVS ist flir
Brennstdbe mit hohem Innendruck und hoher Stableistung wegen den
Auswirkungen der sich einstellenden kleinen Hiillrohrdeformatio-
nen auf das Hiillrohrversagen von Bedeutung, Die Betriebsergeb-
nisse mit der COSIMA-Anlage machen deutlich, dafl auf der Basis
der durchgefilihrten Neuentwicklungen von MeBtechnik und Brenn-
stabsimulatoren reaktorrelevante Blowdown-Abliufe gesteuert und
reproduzierbar zu fahren sind. Die sich einstellenden mechanischen
und thermohydraulischen Zustdnde in der Teststrecke sind einer
Nachrechnung zuginglich; dies erlaubt einerseits die Durchfithrung
von Verbesserungen an den Rechenmodellen und liefert andererseits
eine Best#tigung fiir den hohen Entwicklungsstand der verfiigbaren

Rechenprogramme,

Damit zeichnet sich ab, daf mit den Ergebnissen aus COSIMA und

der zugeordneten theoretischen Arbeit auf dem Gebiet des experi-
mentell schwierigen Blowdown-Prozesses zur Verifizierung der Stor-
fallrechenmodelle wesentlich beigetragen wird. Die filir die nich-
sten ca. 1 1/2 Jahre vorgesehene Arbeit wird dazu dienen, die mehr
vorldufigen Ergebnisse weiter abzusichern und den Bereich ihrer

Anwendung auszudehnen.
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1. Introduction

An in-pile test on light water reactor fuel behavior under reactivity
initiated accident (RIA) conditions has been progressing in the Nuclear
Safety Research Reactor (NSRR), at Tokai Research Establishment, Japan
Atomic Energy Research Institute., A total of 265 tests have been performed
in the NSRR since Oct, 1975, Thils report presents brief summaries of the
facilities, test objectives and results of the NSRR experiments,

2. Test Facilities

The NSRR is a modified TRIGA-Annular Core Pulse Reactor (Fig. 1)
having a large central experimental cavity (22 cm I1I.D,), where test fuel
elements, one to several rods, contained in a capsule or a loop are
installed and exposed to a high pulse power!’?, The maximum pulse power
generates prompt energy of 105 MW.s in the core with minimum reactor
period of 1,13 msec?), (Fig, 2) The pulse power is achieved with quick
withdrawal of three transient rods, which reactivity worth is 3,43 ZAk/k
at maximum allowed pulsing operation, TFigure 3 shows adiabatic energy
deposition in a test fuel rod contained in a standard water capsule as a
function of ingerted reactivity.

3. Test Objectives

Past U.S. reactor tests for a RIA, such as BORAX, SPERT, etc.,
demonstrated that reactors were destroyed by mechanical energy resulted
from fuel failure. The mechanical energy 1s belleved to be generated
due to rapld steam formation in the core by the interaction between hot
fuel and water., The mechanical energy generation in a core is the special
accldent feature of a RIA. Therefore, the objectives of safety study for
a RIA are focussed on when and how the mechanical energy is generated,
and how it works in the core and to the pressure boundary, as well as

determining the threshold energy for fuel failure and revealing fuel
failure mechanism,

In order to attain these research objectives, the NSRR test program
is planned to perform more than 500 tests on LWR fuel rods varying fuel
design, cooling conditions and so on as shown in Table 1. Up to date,
265 tests have been completed, although they are limited to the tests
under the conditions of atmospheri: pressure capsule. (Fig. &)



4. Test Results?)?")15)r6)
4,1 Standarxd fuel tests

The objectives of the standard fuel tests are to have precise failure
threshold and to investigate failure mechanism of a standard fuel rod
(an un-pressurized PWR fuel rod, Fig., 5) in accordance with energy
deposition in a fuel rod, (Fig, 6) Two types of fallure mechanism are
found, The incipient failure occurs at the energy deposition of 260
cal/gr+ U0, due to brittle fracture of cladding accompanied with cladding
melting. In this failure, a fuel rod is broken generally at pellet to
pellet boundary into several pileces during (or possiblly after) quenching,
but has never experienced failure during film boiling peried. No U0,
pellet is expelled into water and no mechanical energy i1s released in
this failure.

The second type of failure occurs at the energy deposition of
approximately over 380 cal/gr+U0, due to U0, melting (partially evaporat-
ing). UO» pellet 1s expelled into water and some amount of mechanical
energy is released. The energy conversion is less than 1 Z,

So far as the present measuring devices and test configurations are
used, the ratlo seems to increase with increment of energy deposition.

An important conclusion is obtained through the standard fuel tests
that fuel failures do not always accompany the release of mechanical
energy, which is the most concerned problem in a RIA. In a current light
water power reactor, it is calculated that energy deposition in a hypo-
thetical RIA is 230 eal/gr-U0p. Thus, it is hardly credible that a
serious consequence occurs in a RIA of a light water reactor, which
accompany core destruction as experienced in the SL-1 accident.

4,2 Fuel design variation tests

(1) Fuel enrichment

When fuel enrichment increases, failure threshold decreases, because
higher enriched fuel has more skewed flux profile in a fuel rod, which
reflects higher fuel surface temperature during transient at the same
average energy deposition. (Fig. 7)

(2) Gap width

Gap width has significant influences on the onset of DNB, but not
on failure threshold, The DNB is believed to ocecur when thermally
expanded fuel pellet contacts with ecladding, therefore, larger gapped
fuel has higher threshold to the onset of DNB, On the other hand, an
incipient fuel failure accompanies the melting of cladding inner surface
which does not depend so much on the gap width,

(3) Gap gas pressure

When a fuel rod is pressurized to more than 6 kg/cmz-g, fuel failure
is caused by the burst of the cladding (Fig. 8). The failure threshold
decreases as Increasing the initial internal pressure, and for the fuel
rods pressurized to 12 and 30 kg/cm?:g, they are approximately 200 and
160 cal/gr'U02, respectively, For the fuel rods pressurized to 30 and
50 kg/em“+g, cladding deformation is 20 ~ 30 %, Whereas, for the fuel




rods pressurized to 8 ~ 20 kg/cm?+g, cladding surface temperature at
failure reaches B-phase region and cladding deformation exceeds 50 Z.
However, no U0s pellet is expelled into water and no mechanical energy is
generated in this type of failure.

{(4) Pellet shape

Pellet shapes (dished, chamfered and flat) do not cause any in-
fluence on fuel failure threshold and failure mechanism,

(5) Cladding material

A stainless steel clad fuel rod shows different failure mode com-
pared with that of a Zry clad fuel rod. (Fig.9) The failure mode is
complete melting of the cladding, Fallure threshold is about 240 cal/gr-UO,.
On the other hand, cladding thickness affects failure threshoid, When the
thickness in Zry cladding is altered from 0.62 mm to 0.40 mm, failure
threshold decreases from 260 cal/gr+U0, to 210 cal/gr+U0,,

4,3 Cooling Condition Variation Tests

(1) Coolant temperature and velocity

Coolant temperature increase reduces subcooling rate which extends
film boiling duration significantly. Thus, failure threshold decreases
a little bit., For example, a test in the coolant temperature of 20 °C
at 180 cal/gr+U0, has film boiling duration of 8 sec which is compared
to 35 sec in the test of the coolant temperature of 90 °C at the same
energy deposition. Failure thresholds are 260 cal/gr-U0, at 20 °C and
220 cal/gr+U0, at 90 °C, respectively.

( On the other hand, coolant flow decreases film boiling duration.
Fig. 10)

(2) TFlow shroud

Flow shroud restricts amount of cooling water directly available to
cool a fuel rod and rises cooling water temperature In the transient.
As test results, fuel failure threshold decreases as decreasing of
equivalent diameter of flow shroud. (Fig. 11)

{3) Rod cluster

Neutron spectrum in the NSRR test capsule is rather soft and large
flux gradient exists on the peripheral fuel rods in a bundle. Therefore,
a bundle test is limited to bundle with five fuel rods in the NSRR, The
transient behavior in a center fuel rod is similar to that for a fuel rod
whithin a flow shroud.

4.4 Defective fuel tests

(1) Waterlogged fuel

The waterlogged fuel rods generally fail at the energy deposition
of about 110 cal/gr+U0,, when internal pressure goes up to 1200 kgef/cm?,
but cladding temperature rise 1s limited to less than 300 °C. 1In case
of such a failure most of fuel pellets are released into water becoming
into very fine particles as shown in Fig, 12, and this results in gene-
ration of mechanical energy. Furthermore, it is found that the failure
threshold is generally insensitive to the water content in a rod.
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(2) TFretting corroded fuel

The corrosion in a fuel rod was artificially produced by a vibration
apparatus to simulate fretting corrosion in a real power reactor under
the conditions of high temperature and high pressure. The rods were then
irradiated in the NSRR., The results of the tests showed that the threshold
energy for fuel failure of the slightly corroded fuel did not differ from
that of the non-corroded, but for the highly corroded fuel rod, the thresh-
old energy was 20 ~ 25 cal/gr-U0, lower than that of the standard fuel rod.

5. Future Plan

The tests with high temperature-pressure capsules and loops which
simulate reactor hot stand-by conditions are planned. The fabrication
of a high temperature-pressure capsule has been completed, and the first
test with that will be performed at the beginning of 1979, while the
fabrication of a loop is in progress. More than 200 experiments are still
scheduled until 1983 as the first phase of the test program in the NSRR,
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Table 1 Test Series and Major Results on Light Water Reactor Fuel Behavior in NSRR Experiments

by June, 1978

Test Parameter

No. of Tests

Major Results

Standard Fuel Tests

Threshold energy depositions of fresh fuel rods are

Scoping 48 140 cal/g-U0s for cladding deformation
. 260 cal/g U0z for fuel failure
F t . .
uel centerline temp.,ete 10 380 cal/g U0y for fuel fragmentatiom.
Fuel Design Variation Tests
Enrichment 17 Change of gap width has no significant effects on
Gap width 13 failure threshold and mechanism, while, failure
P threshold lowers with the increase of enrichment
Gap pressure 34 or of initial intermal pressure of a fuel rod.
Pellet shape 5 Stainless steel clad fuel rods show a different
P failure mode from that of zircaloy clad ones.
Cladding material 13
Others 15
Cooling Condition Variation Tests
Coolant temperature 12 The failure threshold decreases with higher initial
Flow shroud 21 water temperature or smaller flow area.
Rod cluster 8
Defective fuel Tests Waterlogged fuel rodse fail at the energy deposition
Waterloseed 50 of about 110 cal/g-U0, and generate mechanical
g8 energy. Local decrease of cladding thickness by
Fretting corrosion 12 fretting corrosion have little influence on failure
threshold.
Miscellaneous 7
Total 265
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Magnified pictures of post-test fuel rods.
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METHODS OF ANALYSIS FOR CORE MELTDOWN ACCIDENTS
IN LIGHT WATER REACTORS

by

R.5. Denning, P. Baybutt, P, Cybulskis, J.A. Gilesecke,
H. Jordan and R.0. Wooton

Battelle Columbus Laboratcries

SUMMARY

This paper describes the status of two research programs at
the Battelle, Columbus Laboratories, in which improved methods of
analyzing the behavior of hypothetical fuel melting accidents in light
water reactors are being developed, 1In one program the MARCH/CORRAL
code package has been written to perform an integrated analysis of
thermal~hydraulic response and radionuclide transport within containment
in weltdown accidents, In the other program, the TRAP code 1is under
development for the analysis of radionuclide transport and deposition
in the reactor primary system.

The current version of CORRAL, which analyzes radionuclide
transport in containment, has been generalized to permit analysis of a
varlety of plant designs. However, the modelling approach is essentially
the same as in the versions of the code which were used in the Reactor
Safety Study. The development of the MARCH code, on the other hand, has
required a significant model development effort and represents a major
improvement over the methods used in the Reactor Safety Study to analyze
the thermal-hydraulics of meltdown accidents. MARCH follows each of
the stages of meltdown including:

1) the response of the system to the initiating event

2) melting of fuel within the reactor vessel

3} attack of the pressure vessel by molten fuel

4) boll-off of water from the floor of the reactor cavity

5) and penetration of the concrete base-mat.



Throughout the sequence, the pressure-temperature history within contain-
ment is calculated and coupled back to the other thermal-hydraulic models.
The MARCH/CORRAL codes are being used to analyze four different light
water reactor designs as well as to reanalyze dominant accident sequences
for the two designs investigated in the Reactor Safety Study. In this
paper results of an uncertainty analysis for the MARCH/CORRAL codes are
presented., The principle sources of uncertainty in the quantities of
radionuclides released from containment, for the accident sequence
studied, resulted from uncertainties in containment deposition and
fission product source terms. Uncertainties in the magnitude of contain-
ment leak rate after failure, meltdown model, and the fuel-water inter-
action model in the reactor cavity were also found to be important.

The initial efforts for the TRAP code were directed at the
analysis of loss-of-coolant accidents. Results of a sensitivity study
for a double-ended pipe break in a pressurized water reactor indicated
that less than 1% of iodine released from the fuel would deposit on
system surfaces, Approximately half of the iodine would be retained in
solution in the emergency core cooling water, however. Over the past
year TRAP has been extended to the analysis of meltdown accidents. The
following deposition processes are currently modeled in TRAP:

1) Vapor adsorption and desorption

2) Vapor condensation and evaporation

3) Supermicron particle deposition from turbulent flow

4) Submicron particle deposition from turbulent flow

5) Particle deposition from laminar flow

6) Particle deposition due to thermophoresis
Bounding analyses indicate that under some predicted meltdown conditions

the amount of deposition in the primary system can be significant,.
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SUBJECT PROGRAMS

Analysis of Hypothetical Accidents Resulting in Core Meltdown

Sponsored by Probabiiistic Analysis Staff, USNRC

MARCH/CORRAL Code Package

Fission Product Transport Analysis

Sponsored by Fuel Behavior Branch, Division of
Reactor Safety Research, USNRC

TRAP Computer Code
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OUTLINE

Discussion of Core Meltdown Phenomena
Description of Models Under Development
Results and Sensitivity Analyses

Plans for Further Research

R



DISCUSSION OF CORE MELTDOWN PHENOMENA

Why do we study core meltdown phenomena in U.S.?
Meltdown analyses are not required for plant licensing

Reactor Safety Study indicated meltdown accidents are
principal source of risk to public

Purpose of research is to improve ability to perform risk
analyses
Objectives of risk analyses

Quantitative assessment of reactor safety — support
national policy decisions

Assist generic licensing decisions
Establish research priorities — resolution of unresolved
safety issues, development of improved safety systems

Physical processes involved in meltdown accidents
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DESCRIPTION OF MODELS UNDER DEVELOPMENT

MARCH/CORRAL Code Package

MARCH — Thermai-hydraulic behavior of meltdown accident
Response to initiating event
Fuel melting within core region
Pressure vessel attack by molten fuel
Boil-off of water in reactor cavity
Concrete penetration by molten fuel

Containment pressure-temperature history

CORRAL — Radionuclide transport and deposition in containment

Time-dependent release of radionuclides to the environment
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- MARCH/CORRAL Code Package (Continued)

Obijectives of development
Generalize models to cover a broader range of LWR designs
Extend capability to analyze transients and small break accidents

Provide a consistent and integrated treatment of all stages of
meltdown

Incorporate relevant new experimental data into models

Flow diagram for MARCH/CORRAL analyses
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r INPUT

REACTOR DESCRIPTION
INITIAL CONDITIONS

SAFETY SYSTEM CHARACTERISTICS

MARCH
PRIMP BOIL FPLOSS HEAD
HOTDROP MACE INTER
L
CONTAINMENT ACCIDENT CONTAINMENT
THERMAL EVENT FAILURE MODE
HYDRAULICS TIMES PROBABILITIES

EL KORALIN ]
r CORRALII j

RADIONUCLIDE
RELEASE TO THE
ENVIRONMENT

Flow Diagram for MARCH/CORRAL Analyses
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TRAP Code
TRAP — radionuclide transport and deposition in LWR primary system

Objectives of development
Predict primary system deposition in loss-of-coolant accident

Predict primary system deposition in core-meltdown accident

Modeling approach
Contrel volumes

Fission product states
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Vapor in steam
Particle in steam

. Vapor dissolved in water droplet

Particle in water droplet

Vapor dissolved in bulk water
Particle in bulk water

Vapor sorbed on surface
Particle deposited on surface
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TRAP Code {Continued)
Vector equation for population of fission product states

dt

Solution technique
M=My, +{(AM,+Shit
+2 (AMg+Sht

* 2 15 (AMg + )]

+ ...

where z = At
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TRAP Code {Continued)

Deposition processes
Vapor adsorption and desorption
Vapor condensation and evaporation
Supermicron particle deposition from turbulent flow
Submicron particle deposition from turbulent flow
Particle deposition from laminar flow

Particle deposition due to thermophoresis

Agglomeration

Log-normal distribution
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RESULTS AND SENSITIVITY ANALYSES

MARCH/CORRAL Results

Reanalysis of Reactor Safety Study dominant accident sequences

Example PWR sequence TMLB'S

Pressure transient

Comparison of radionuclide release with Reactor Safety Study
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MARCH/CORRAL Results (Continued)

Uncertainty analysis

Variables and models in 8-parameter design
Fission product deposition in containment
Meltdown fission product source term
Vaporization fission product source term
Heat transfer coefficient between concrete and oxidic melt
Fuel melting point
Model for core fragmentation in water
Core meltdown model

Containment leak rate following failure
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TRAP Results
TRAP-MELT uncertainty analysis in progress

Sensitivity study for terminated loss-of-coolant accident
Sources — 1, Cs

Variables — steam flow rate, partition coefficient, droplet
size of atomized emergency core coolant water
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TRAP Results (Continued)

Bounding analysis for TRAP-MELT deposition

Functional requirements document for Fission Product
Transport Test Facility

MARCH analyses for thermal-hydraulic behavior of
different meltdown sequences

Obtained maximum predicted deposition for extreme
thermal-hydraulic conditions in each component of
BWR and PWR
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ANALYSIS OF MAXIMUM PARTICLE DEPOSITION IN THE
COMPONENTS OF PWR PRIMARY SYSTEMS

Upper Plenum
Lower Plenum

Steam Generator

Downcomer

Relief Tank, Pressurizer

Maximum
Deposition

0.39
0.02
0.18

0.99
0.03

Mechanism

Thermophoresis
Thermophoresis

Turbulent Diffusion
and Inertia

Turbulent Inertia

Turbulent Inertia
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ANALYSIS OF MAXIMUM PARTICLE DEPOSITION IN THE
COMPONENTS OF BWR PRIMARY SYSTEMS

Steam Separators
Steam Dryers
Recirculating Lines
Outer Annulus

Upper Vessel Head

Maximum

Deposition

0.60
0.99
0.22
0.08

0.03

Mechanism

Thermophoresis
Thermophoresis
Turbulent Inertia
Thermephoresis

Thermophoresis
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PLANS FOR FURTHER RESEARCH

MARCH/CORRAL Planned Program

Program not yet authorized hy NRC

MARCH documentation, testing and verification 4/79 — 9/80
Preliminary release to public 12/79
CORRAL revision, testing and verification 10/79 — 9/81

Redefinition of fission product source term 10/79 - 9/81

— gl —



TRAP Program for Current Fiscal Year 10/78 — 9/79

Completion of uncertainty analyses

Benchscale experiments on submicren particle deposition
from non-laminar flow

Benchscale experiments on vapor sorption at temperatures
to 1500 C

Examination of TRAP/CORRAL interface

Examination of TRAP extension to analysis of containment
deposition
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Spaltprodukt-Quellterme bei Kithimittelverlust-
Stérfidllen und hypothetischen Kernschmelzen-Unfidllen

H. Albrecht, KfK, Institut fiir Radiochemie
A.P, Malinauskas, ORNL, Chemical Technology Division

1. Einleitung

Die Abschétzung der mdglichen Folgen von Kiihlmittelverlust-
Stérfidllen und von hypothetischen Kernschmelzen-Unfillen stellt
ein zentrales Problem der Reaktorsicherheitsforschung dar. Der
Ablauf beider Stérfille ist in seinen wesentlichen Phasen in
Abb, 1 dargestellt. Ein Hauptmerkmal dabei ist, daf die Tempe-
ratur des Reaktorkerns auf hoéhere Werte ansteigt als im Normal-
betrieb und dafl radioaktive Spaltprodukte aus dem Brennstoff
entweichen kénnen.

Bei einem Kihlmittelverlust-Storfall wird die Temperatur durch die
redundant vorhandenen Notkiihlsysteme auf einen H6chstwert von
1200 °c begrenzt, so dafl dadurch die Spaltproduktfreisetzung

auf wenige Elemente und niedrige Prozent-Anteile beschridnkt
bleibt,

Flir einen Kernschmelzenunfall, bei dem als Hypothese ein gra-
vierendes Versagen der Notkiithlsysteme vorausgesetzt wird, gilt
eine solche Einschrinkung nicht. Die Temperatur steigt auf Werte
von iiber 2000 °C an, und die Freisetzung kann bis zu einer

GroRenordnung von 30 % des radioaktiven Inventars betragen.
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Es erscheint jedoch wichtig, darauf hinzuweisen, daB dieser
freigesetzte Anteil zun#dchst nur ins Primirsystem bzw. in

das Reaktor-Containment gelangt. Aufgrund der dort ablaufen-
den Aerosol-Prozesse wird ein grofer Teil der gasgetragenen
Aktivitdt sehr schnell durch Anlagerung an Oberflidchen oder
durch Sedimentation ausgeschieden. Eine Freisetzung in die
Umgebung, die nur aufgrund eines zusidtzlichen Versagens des
Containments mdglich ist, kann daher - je nach Zeitpunkt des
Bintrittes - um mehrere Gréfenordnungen niedriger liegen. Eine
wichtige Rolle spielt dabei die Frage des Aerosolverhaltens,
die in dem nachfolgenden Referat von W. Schéck behandelt wird.
Hier soll deshalb nur von dem primidren Quellterm die Rede
sein, d.h. von der Freisetzung aus dem Brennstoff und aus einer
Kernschmelze.

Bereits vor einigen Jahren wurde zwischen dem Projekt Nukleare
Sicherheit (PNS) und der amerikanischen Nuclear Regulatory
Commission (NRC) ein gemeinsames Forschungsprogramm verein-
bart, das die Untersuchung der Spaltprodukt-Freisetzung unter
verschiedenen LWR-Unfallbedingungen zum Ziel hatte.

Insgesamt 3 Forschungsstellen waren bzw., sind in diese Zusammen-
arbeit involviert:

- Beim Argonne National Laboratory (ANL) wird die Freisetzung
der Spalt-Edelgase untersucht;

- in Oak Ridge (ORNL) geht es um die Bestimmung der Freisetzung
aus abgebrannten Brennstidben, die entweder infolge e¢ines
Transport-Unfalls oder eines erfolgreich beendeten Kihl-
mittelverlust-Stérfalles beschiddigt wurden;

- beim PNS wird die Freisetzung unter Kernschmelzbedingungen
ermittelt.

Im nachfolgenden Bericht werden die Ergebnisse des ORNL-Pro-
gramms flr die Freisetzung in eine Wasserdampf-Atmosphidre bei
Brennstoff-Temperaturen von 500 - 1200 °C beschrieben; an-
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schlieflend werden die beim PNS durchgefiihrten Versuche dar-
gestellt, bei denen bisher vor allem die Freisetzung unter
Luft im Temperaturbereich 1200 - 2700 °C gemessen wurde.

2. Das ORNL-Programm

Das ORNL-Programm umfaflt 6 Serien verschiedenartiger Experi-
mente, Die erste dieser Serien, die sog. Control Test Series
(1), diente dem Zweck, eine geeignete Versuchstechnik zu
entwickeln und verschiedene Analyseverfahren fir den Nachwels

ausgewdhlter chemischer Verbindungen von I und Cs zu erproben.

Die 2. Versuchsserie, die sog. Implant Tests (2), wurden mit
unbestrahlten UOZ—Pellets durchgefihrt, auf deren Oberfliche
ein Belag von CsOH, CsI und TeO2 aufgebracht war und die sich
in geschlossenen, ca. 30 cm langen Zircaloy-Htillrohren be-

fanden.

Die 3. und 4. Versuchsserie waren Freisetzungsversuche mit
Brennstab-Priiflingen, die im einen Fall einen niedrigen Ab-
brand von 1000 MWd/t (3) und im anderen Fall einen hohen Ab-
brand von 30 000 MWd/t aufwiesen (4 - 10).

Wiahrend die ersten 4 Versuchsserien inzwischen abgeschlossen
sind, wurde mit der 5. Serie, den High Temperature Tests,
erst kiirzlich begonnen; sie stellt eine Erweiterung der High
Burnup Fuel Tests dar, bei der die maximale Brennstoff-Tempe-
ratur auf den Bereich 1200 - 1600 °C ausgedehnt wird.

In der letzten Serie sollen SWR-Brennstidbe anstelle von DWR-
Stdben (wie in Serie 1 - 5) eingesetzt werden, u.z. im

Temperaturbereich 700 ~ 1200 °c.

2.1 Versuchseinrichtung

Bei allen Versuchen des ORNL-Programms wird die in Abb. 2
dargestellte Versuchsanordnung benutzt. Der Brennstab-Prifling




== 137 ~

(in der Regel ca. 30 cm lang) ist auf der Achse eines Quarz-
rohres montiert, das von einem zylinderfdrmigen Widerstands-
heizer bzw. von einer langen Induktionsspule umgeben wird.
Das Hiillrohr des Priiflings wird entweder wdhrend des Versuchs
durch eine Erh8hung des inneren Gasdruckes bei einer bestimm-
ten Temperatur zum Bersten gebracht, oder es wird bereits vor
dem Versuch in der Mitte mit einem 1,59 mm groRfen Loch ver-
sehen.

Die freigesetzten Produkte, die sich nicht gleich an den

Winden des Quarzrohres niederschlagen, werden durch ein Trédger-
gas {80 % Wasserdampf + 20 % Ar, oder Luft) zunidchst in ein
thermochromatografisches Rohr geleitet, das mit einer Gold-
folie ausgelegt 1ist. Darauf kondensieren alle gasfdrmigen
Produkte mit einem Siedepunkt unter 150 °c. Partikelformiges
Material wird auf den nachfolgenden Borsilikat-Glasfaserfiltern
abgeschieden. Zur Sammlung von gasférmigen Iodverbindungen

wie HI, CH,I und I, folgen dann einige imprégnierte Kohlefilter
und ein silberbeschichteter Zeolith-Adsorber. Die Spaltedelgase
werden in 2 Klihlfallen abgeschieden, nachdem der Dampfstrom
vorher durch einen Kondensator und einen Abscheider fiir die

Restfeuchte gefithrt wurde.

2.2 Versuche der Implant-Test-Serie

Bei den Implant-Versuchen wurdenunbestrahlte UOZ-Pellets an
ihrer Oberfldche mit einem Belag von chemischen Verbindungen der
leichtfliichtigen Elemente I, Cs und Te versehen. Dieser Belag
bestand aus CsOH, CsI und TeO, mit den radioaktiven Tracern

I-130, Cs-134/137, und Te-123™,

Eine detaillierte Beschreibung der Experimente und der Er-
gebnisse findet man in (2). Folgende Punkte seien hier jedoch
hervorgehoben:



— 138 —

a) Aus der beobachteten Freisetzung beim HiUllrohrbersten
lieB sich ein Partialdruck fiir eine Cs-Verbindung be-
rechnen, der mindestens um 2 GréBenordnungen niedriger
lag als von CsOH. Dieser Befund und das Ergebnis zusitz-
licher Untersuchungen in einer Knudsen-Zelle lassen darauf
schlieBen, dafl Cs mit der Matrix des Brennstoffs ein
Uranat (CSZUO4) bildet.

b) Auch die Te-Freisetzung erwies sich als wesentlich geringer,
als es dem Dampfdruck des eingesetzten TeO2 entspricht.
Es zeigte sich, dafl das Te durch Reaktion mit der Zircaloy-
Hiille ein bis mindestens 1300 °C stabiles Zirkonat bildet,
das durch Rontgenbeugungsuntersuchungen als Te,Zr0g identi-
fiziert wurde.

c} Iod wurde in Luft fast ausschliefilich in elementarer Form
(I,) freigesetzt, in Wasserdampf dagegen vorwiegend als CsI;
die Freisetzung unter Wasserdampf erwies sich dabei um etwa

10-fach geringer als in Luft.

2,3 Freisetzungsversuche mit schwach abgebranntem Brennstoff

Bei dieser Versuchsserie wurden zwei Brennstidbe eingesetzt,

die 9 Jahre zuvor im General Electric Test Reaktor 20 Tage

lang bestrahlt worden waren. Die Serie bestand aus 2 Versuchen
mit Wasserdampf-Atmosphére und Maximaltemperaturen von 700 bzw.
900 °C. In beiden Fdllen waren die Brennstabhlillen der Priiflinge
vorher mit einem Loch von 1,59 mm Durchmesser versehen worden
(s.0.). Die Versuchsergebnisse sind in Tab. 1 unter der Be-
zeichnung LBU-1, LBU-2 wiedergegeben. Eine ausfiihrliche Be-
schreibung findet sich in (3).

2.4 Freisetzungsversuche mit hoch abgebranntem Brennstoff

Die Brennstab-Priiflinge dieser Versuchsserie wurden aus zwei
Original-Brennstdben des H.B. Robinson-Reaktors (DWR) gefertigt,
die von Oktober 1971 bis Mai 1974 bestrahlt wurden und danach
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einen mittleren Abbrand von 30 000 MWd/t aufwiesen. Die Er-
gebnisse von 8 Experimenten dieser Serie sind ebenfalls in
Tab. 1 enthalten (Bezeichnung HBU-). Auflerdem ist in Abb. 3
die prozentuale Freisetzung von Cs und I dber der Temperatur
aufgetragen. Um aus den Versuchen mit unterschiedlichen Rand-
bedingungen vergleichbare Ergebnisse zu erhalten, wurde die
fiilr die einzelnen Temperaturstufen gemessene Freisetzung auf
eine Zeitdauer von 10 min umgerechnet. Die beiden Kurven
gelten flir Versuche, bei denen die Zircaloy-Hiille schon bei
Versuchsbeginn eine Offnung aufwies, entweder in Form eines
gebohrten Loches oder in Form eines Berstrisses, den der Stab
bei einem vorhergehenden Versuch mit sehr kurzer Haltezeit
erhalten hatte, vgl. HBU-11/7. Der Kurvenverlauf entspricht
der sog. Diffusionsfreisetzung, die neben einer starken Tem-
peratur-Abhidngigkeit natiiriich auch eine Zeitabhéngigkeit auf-
weist.

Die nicht verbundenen Mefpunkte im oberen Teil der Abbildung
zeigen, dafl die Freisetzung wesentlich héher liegt, wenn die
Stidbe bei 900 °C mit einem Druck von ca. 20 bar zum Bersten
gebracht werden. In einigen Fdllen wurde nach dem Bersten bei
900 °C die Temperatur sofort auf hdhere Werte gesteigert
(1100/1200 OC), dort tber 8 - 10 min konstant gehalten und
dann die Gesamtfreisetzung gemessen. Aus der Abbildung wird
deutlich, dafi im Temperaturbereich von 1200 °C der Freisetzungs-
anteil beim Bersten nicht mehr so stark dominiert wie bei

900 °C und daB bei hdheren Temperaturen die Freisetzung dann
zunchmend durch die Diffusion bestimmt wird.

Weitere Einzelheiten zu den Experimenten und den Ergebnissen
sind den ORNL-Vierteljahresberichten zu entnehmen (4-10).
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2.5 ORNL-Freisetzungsmodell fiir Cidsium und Jod (11)

Die bisher vorliegenden Ergebnisse lassen erkennen, daf die
Freisetzung von Cs und I aus den Brennstdben durch zwei
Mechanismen zustande kommt, n#mlich durch das Bersten der
Hiilien und durch die Diffusion im Stabinneren zur Berst-
8ffnung. Der eine Beitrag zur Gesamtfreisetzung wird im
folgenden Berst-Anteil genannt. Er wird vor allem vom Fiillgas
und von den Spaltgasen gebildet, die sich in den zusammen-
hidngenden Hohlriumen des Brennstabes ansammeln. Die Frei-
setzung dieses Anteils verliuft diskontinuierlich und dauert
vielleicht maximal eine Minute.

Der dem anderen Mechanismus entsprechende Beitrag zur Frei-
setzung wird Diffusions-Anteil genannt. Er verlduft konti-
nuierlich, ist zeitabh#dngig, aber bei niedrigen Temperaturen
relativ unbedeutend gegeniiber dem Berst-Anteil, wie bereits
oben gezeigt wurde.

Wenn man annimmt, dafl beide Mechanismen unabhiingig vonein-
ander sind, ergibt sich die Gesamtfreisetzung aus der Summe
der beiden Einzelanteile. Mathematisch ausgedriickt heiffit das:

Die Gesamtmasse einer bestimmten Spaltprodukt-Spezies, die
wihrend und nach dem Hiillrohrbersten freigesetzt wird, ist

Dabei ist My
entweicht und M; die entsprechende Masse, die anschliefend

die Masse der Spezies, die beim Hiillrohr-Bersten
durch Diffusion freigesetzt wird,

Flir Cdsium 14B8t sich der Berst-Anteil durch folgende im Bereich
von 700 - 900 °C gliltige Relation beschreiben (11)

‘G 8 7420
= —B——_—_— L4 — —_—— -
Mp = g exp (6.06 T ) /[ oug /
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mit VB = Volumen des freigesetzten Gases in cm3 bei
0°C und Systemdruck
G = Cs-Inventar im Gap zwischen Pellet und Hiille
in ug Cs pro cm2 Hiillrohrfliche
T = Temperatur an der Berststelle in K.

Der entsprechende Ausdruck flir den Berst-Anteil von Tod -
wiederum gultig fir 700 - 900 °c - ist

v_-c0-8
B 3770 -
Der Diffusions-Anteil MD 143t sich beschreiben durch (11):
) R *t
My =M -+ /1 -exp (- Mo)_7
mit MO = berechnete Gesamtmasse der betrachteten Spezies in
pg, die sich zu Beginn der Diffusion im Gap be-
findet
t = Diffusionszeit in Std. bei konstanter Temperatur
o = Anfangswert der Diffusionsfreisetzung in ug/Std.

Unm diesen Anfangswert der Diffusionsfreisetzung fiur Cs zu
- ermitteln, wurde folgende Beziehung abgeleitet (11):

0.8 19810
_ W G . . 0.101 . - (19.96 - )
Ry = zo0) * (77g) * (=5 ) [ exp T
mit W = radiale Breite des Gaps in pm
P = Systemdruck im MPa.
Die entsprechende Beziehung fiir Iod ist
0.8 14800
oo W G . 0.101 - (15.30 - )
Ro = (zo0) * ()~ (=5 ) - [exp T

Alle diese halbempirischen Formeln wurden unter Verwendung der
Ergebnisse aus den verschiedenen Versuchsserien gewonnen. Wie
gut die Anpassung des Modells an die experimentellen Daten ge-
lungen ist, zeigt die Abb. 4. Wenn man bedenkt, daf sich diese
Darstellung iiber fast 7 GréBenordnungen erstreckt und die
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Fehlerbreite nur etwa einen Faktor 3 nach oben und unten
ausmacht {gestrichelte Linien in der Abbildung), kann man von

einer ausgezeichneten Ubereinstimmung sprechen.

Es ist auch interessant, diese Ergebnisse mit den Angaben der
Rasmussen-Studie (WASH-1400) (12) zu vergleichen (11,13). Eine
entsprechende Gegeniiberstellung, die die Spaltedelgase Kr und Xe
mit einschlie3t, wurde in Tab. 2 vorgenommen. Sie zeigt, daB die
Ergebnisse des Modells sowohl flir das Gap-Inventar als auch fiur
den Gap~Entweichfaktor z.T. erheblich niedriger liegen. Da sich
die Freisetzung als Produkt dieser beiden Gréflien ergibt, sind
die Unterschiede zwischen den letzten beiden Spalten natilirlich
am groBten: flir Cs liegt die Freisetzung nach dem Modell um den
Faktor 200 niedriger und fiir Iod um den Faktor 60.

Der Grund dafiir 1st vor allem in der Tatsache zu suchen, daf in
den Jahren 1973/74, in denen die Rasmussenstudie entstand, die

verfligharen experimentellen Daten noch sehr inkonsistent waren

und deshalb die Tabellenwerte des WASH-1400 vorwiegend aufgrund
von theoretischen Dampfdricken ermittelt wurden.

3. Das PNS~Programm

Das generelle Ziel des beim PNS durchgefiihrten Programmes 1lidRt

sich in zwei Punkten zusammenfassen:

A, Bestimmung der Freisetzung der radiologisch wichtigen

Spalt~- und Aktivierungsprodukte unter Kernschmelzbedingungen.

B. Untersuchung der physikalischen Eigenschaften der gebildeten
Aerosole, von denen das Transport~ und Ablagerungsverhalten
der radioaktiven Stoffe innerhalb des Primdrkreises und im

Containment abhingt.
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Zu diesen generellen Punkten gehdren folgende spezifische Frage-

stellungen:

A

1

Bis zu welcher Temperatur (und Zeit) erfolgt eine quanti-
tative Freisetzung der Spaltprodukte I, Cs und Te, die nach
(14) bereits mehr als 50% der potentiellen radiologischen

Folgen verursachen ?

Welches Freisetzungsverhalten zeigen die nach (14) nidchst-
wichtigen Spaltprodukte Ru, Ba, Sr, Sb, Mo und Ce ?

In welchem Umfang werden die Elemente Mn, Cr, Fe, Ni, Sn,
U und Si freigesetzt, die bei Temperaturen oberhalb von
2 000°C den weitaus groBten Masseanteil des gebildeten

Aerosols ausmachen ?

Was 14B8t sich iiber die chemische Form der genannten Elemente
im Brennstoff bzw. in der Kernschmelze aussagen ?

Spielt die Freisetzung radioaktiver Stoffe wihrend des
Eindringens der Schmelze in den Beton der Fundamente noch
eine wesentliche Rolle 7

Was 14Rt sich Uber das Ablagerungsverhalten der freigesetzten
Stoffe unmittelbar nach Verlassen der heiflen Schmelzumgebung
aussagen 7

Welche Grofen- und Massenverteilung weisen die gebildéten
Aerosol-Partikeln auf?

Welche Unterschiede bestehen in der chemischen Zusammen-
setzung der Aerosolpartikelnbzw. der Partikelgrtfenfraktionen
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Bei der Untersuchung dieser Fragen war es von Anfang an ein wesent-
licher Aspekt, daf# die Versuche unter mdglichst realistischen Rand-
bedingungen ablaufen; dazu gehdren

a) LWR-typische Zusammensetzung des Brennstoffs und der Kern-
schmelze, d.h.

~ Konzentration der Spaltprodukte entsprechend realistischen
Abbrinden,
- Brennstoff-Pellets in geschlossener Zircaloy-Hiille,

- Zusdtze von Stahl und Beton zur Schmelze

b) Variierbarkeit der Parameter
- Atmosphdre (oxidierend,neutral, reduzierend),
- Druck,
- Aufheizgeschwindigkeit,
- Oberflichen/Volumen-Verhdltnis (Masse des Schmelzgutes).

c) Erfassung des Einflusses von Konvektionseffekten in der
Schmelze,

3.1 Versuchsanlage

Ein Schema der Versuchsanlage SASCHA ist in Abb., 5 wiedergegeben.
Sie besteht im wesentlichen aus zwei Komponenten: einem Hochfrequenz-
Induktionsofen (50 kHz, 250 KW) mit einem Th02~ Tiegelsystem sowie
einer Transport- und Filterstrecke zur Sammlung der freigesetzten
Produkte. Wdhrend des Versuches wird ein kontinuierlicher Wasser-
dampf-, Gas- oder Luftstrom durch den Ofenkessel gesaugt. Dieser
Strom wird zunichst direkt auf die Schmelzgut-Oberfliche geleitet;
dann wird er durch eine kugelfdormige Glasglocke oberhalb des Tiegels
und die anschlieflende Filterstrecke abgezogen. Das Filtersystem be-~
steht aus mehreren teils hintereinander, teils parallel angeordneten
Membranfiltern sowie einem Iodfilter aus AgNO, beschichtetem Sorp-
tionsmaterial. Auf der Riickseite des ersten Filters ist ein Ge(Li)-

Detektor montiert, der eine on-line Messung der abgeschiedenen
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radioaktiven Aerosole ermdglicht. AuBer dieser on-line Messung
wird nach jedem Versuch eine integrale Bestimmung der freige-
setzten Aktivitdt vorgenommen, d.h. Ausmessung der Niederschlige
in der Glasglocke, den Transportrohren und aller beaufschlagter
Filter. Zur Ermittlung der Gesamt-Bilanz wird auBerdem die Akti-

vitdt der nicht freigesetzten Produkte im Schmelztiegel bestimmt.

In Abb. 6 ist die geometrische Anordnung des Schmelzgutes im
ThO,-Tiegel dargestellt. Es handelt sich in diesem Fall um cine
Schmelzgutmasse von 140 g Corium-A, d.h. 90 g Fissium (s.u.)},

24 g Stahl und 26 g Zircaloy. Bei Verwendung eines gréBeren
Tiegels konnen in der gleichen Schmelzanlage auch Corium-Massen
von 1 kg und mehr eingesetzt werden. Eine Konvektion der Schmelze
kommt durch den sog. induktiven Riihreffekt zustande, der aus der
Ankopplung der geschmolzenen metallischen Bestandteile an das
Induktionsfeld resultiert.

Das eben erwdhnte Fissium wird anstelle von vorbestrahltem Brenn-
stoff mit hohem Abbrand verwendet. BEs besteht aus UO2 und einer
Auswahl von jeweils mindestens 6 der folgenden Spalt-Elemente:

Se, Zr, Nb, Mo, Ru, Ag, Cd, Sn, Sb, Te, I, Cs, Ba, Ce und Nd.

Diese Elemente werden zundchst in metallischer oder oxidischer

Form im Reaktor aktiviert, mit UO,-Pulver vermischt, zu Pellets
verprefit und dann in Zircaloy-Rohr eingeschweifit (15,16}, Auf diese
Weise lassen sich einerseits realistische Abbrinde simulieren und
andererseits die Spaltprodukte widhrend und nach den Freisetzungs-
versuchen auf einfache Weise gammaspektrometrisch verfolgen (16).

Zur Untersuchung der Aerosolpartikelnwerden zwei 8-stufige Kaskaden-
Impaktoren, eine Spiralzentrifuge, ein Raster- und ein Transmissions-
Elektronenmikroskop sowie die Methode der Rontgenmikroanalyse ein-
gesetzt, Weitere experimentelle Details sind den PNS-Halbjahres-
berichten (15-18) zu entnehmen.
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3.2 Ergebnisse

a)

b)

In den ersten Versuchen mit schwach radioaktivem Fissium

wurden zunidchst 2 Pellets von je 5 g eingesetzt, die sich

nicht - wie oben beschrieben - in einer geschlossenen Zirca-
loy~Kapsel befanden, sondern nur teilweise von einem konzen-
trisch angeordneten Zircaloy-Rohr umgeben waren. Die Frei-
setzungsergebnisse sind zusammen mit den wichtigsten Versuchs-
parametern in Abb. 7 und Tab. 3 dargestellt. Dabei ist besonders
darauf hinzuweisen, daB die Freisetzungskurve von Cs bis 2000 °c
unterhalb der Kurven fir Se, Te und Cd verlduft. Dies 1ldft da~-
rauf schlieBlen, daBl Cs in der Schmelze nicht elementar oder als
Oxid vorlag, sondern wahrscheinlich als Uranat, was den Befund
der Experimente in Oak Ridge bestédtigen wlirde. Wir halten es
allerdings flur mdglich, daB die chemische Form des Uranates nicht
C52U04 ist, sondern Cs2 U4012, weil diese Verbindung nach (19)
die hohere Temperatur-Stabilitdt aufweist.

Wichtig ist jedoch die Tatsache, daR flir die Cs-Freisetzung

auch unter Luft im Bereich von 1200 °C #hnlich niedrige Werte
gefunden wurden wie unter Wasserdampf (ORNL: 0.025 %, vgl. Tab.2)
und daf# offenbar hdhere Temperaturen als 2000 °C erforderlich

0

sind, bis die Cs-Freisetzung die Gréfenordnung von 30 % erreicht,

Bei den Versuchen mit eingekapselten Fissium-Pellets und gréferer
Schmelzgutmasse ergab sich im Vergleich zu den unter a) erwihn-
ten Versuchen eine um mindestens eine GroBenordnung geringere
Se~Freisetzung, vgl. Abb. 8. (Hier ist im Gegensatz zu Abb. 7
die Gesamtfreisetzung iliber der Temperatur aufgetragen, die bei
Se um ca. 20 % und bei Cs um ca. 30 % hoher liegt als die Frei-
setzung auf die Filter.) Dieses stark verinderte Verhalten von
Se 1dBt sich durch eine chemische Reaktion mit dem Zircaloy an
der Hiillrohr~Innenseite erkliren. Da Se ein homologes Element
von Te ist, fiir das bei den Implant-Tests in Oak Ridge (s.o.)
ein dhnlicher Hiillrohreffekt gefunden wurde, ist bei kiinftigen
Versuchen mit gekapselten Fissium-Pellets auch fiir Te eine

Reduktion der Freisetzung zu erwarten,
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Ob es filir den Unterschied der beiden Cs-Kurven in Abb. 8 eine
dhnliche Ursache gibt, 148t sich vorlidufig nicht sagen.

Wir halten es aber fiir méglich, daB der Spaltprodukt-Trans-
port innerhalb der Zircaloy-Hiille durch ein infolge der UO,-
Oxidation '‘geschwollenes'" Fissium-Pellet behindert war und
eine unbeeinflufte Freisetzung erst dann erfolgen konnte,

als die Hiille hinreichend weit aufgerissen bzw. aufgeschmolzen
war,

Die Abb. 9 enth#dlt eine Zusammenstellung von Freisetzungs-

werten einer grdfReren Anzahl von Elementen fiir eine Temperatur
von 2400 °C. Die Angaben flir Cs, Se und Ag wurden dabei von
Versuchen mit der Maximaltemperatur 2150 °C aus den Freisetzungs-
kurven nach oben extrapoliert, und fiir die Elemente Mn, Fe, Cr
und Co war aus Messungen bei 2500 °C und 2700 °C (16) eine Extra-
polation nach unten erforderlich. Alle Werte gelten flir Halte-
zeiten von etwa 3 min bei der angegebenen Temperatur. Beachtens-
wert ist die hohe Freisetzung von Ag,sowie der relativ niedrige
Wert fur Ru; denn fir dieses Element findet man z.B. in der Ras-
mussen-Studie (20) sehr widerspriichliche Ergebnisse aus friiher

durchgefiihrten Experimenten in oxidierender Atmosphire.

Beim Transport-Verhalten der verschiedenen Elemente nach der
Freisetzung wurden interessante Unterschiede gefunden. Etwa 90 %
der freigesetzten schwerfliichtigen Produkte (U,Zr) wurden in dem
Glasabsaugsystem direkt Uber dem Schmelztiegel niedergeschlagen,
widhrend es bei den leicht- und mittelfliichtigen Spaltelementen
s, Se, Te, Cd, Sb, Mo nur 15-30 % waren. Umgekehrt wurden 70-85
des freigesetzten Anteils dieser Elemente bis zum ersten Membran-

o

filter transportiert, das etwa 1 m vom Schmelztiegel entfernt
installiert war. Diese Ergebmnisse hingen natiirlich stark von den
Strémungsbedingungen und der Geometrie ab. Trotzdem ist daraus
zu schliefien, daf die freigesetzten schwerfliichtigen Produkte

zu einem hoheren Prozentsatz und in einer geringeren Entfernung
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von der Schmelze abgeschieden werden als die Freisetzungs-
produkte der leichter fliichtigen Elemente. Diese Tatsache
diirfte besonders flir die Riickhaltung von Pu und anderer

Transurane im RDB von Bedeutung sein.

e) Die Groflenverteilung der Aerosolpartikeln erwies sich als
trimodal mit Maxima bei Durchmessern von 0,17 um, 0,30 um
und 0,73 um. Die Form der Partikeln, die zum 1. und 3. Maxi-
mum gehorten, war nahezu kugelfbrmig, die Partikeln des
mittleren Maximums hatten dagegen eine kettenfdrmige Struktur;
sie waren eindeutig durch den Prozefl der Koagulation von
kleineren Partikeln entstanden, vgl. Abb. 10 und (21).

4. Zusammenfassung

In diesem Referat wurden zwei experimentelle Vorhaben beschrieben,
bei denen die Freisetzung von Spaltprodukten unter verschiedenen

Randbedingungen untersucht wird.

Durch die bisherigen Arbeiten in Oak Ridge wird der Temperaturbe-
reich eines Kithlmittelverlust-Stérfalles {500 - 12000C) erfafit;
dieser Bereich wird in weiteren Experimenten bis auf 1600°C ausge-
dehnt.

Die erhaltenen Ergebnisse sind besonders fiir die Spaltprodukte Cs
und I von Bedeutung; denn sie besagen, daBl die Freisetzung bei
1200°C um die Faktoren 200 bzw. 60 niedriger liegt als in der

Rasmussen-Studie angenommen.

Fir die Berechnung des Quellterms dieser Elemente wurde ein halb-
empirisches Modell entwickelt, das die experimentellen Ergebnisse
aus mehreren Versuchsserien trotz stark unterschiedlicher Randbe-

dingungen in guter Weise beschreibt.

In dem Versuchsprogramm des PNS wird die Freisetzung fir hypothe-
tische Kernschmelzen-Unfdlle im Temperaturbereich von 1200 - 2700°C
untersucht., Mit der beschriebenen Schmelzanlage SASCHA kdnnen erst-
mals Experimente unter realistischen Randbedingungen mit Schmelz-
gutmassen bis zu mindestens 1 kg durchgefiihrt werden.
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Da Aufbau und Entwicklung der Versuchstechnik mehrere Jahre in
Anspruch nahmen, sind flir eine Berechnung des integralen Quell-
terms unter Kernschmelzen-Bedingungen vorldufig nicht geniigend
experimentelle Daten verfligbar. Dennoch konnte die Freisetzung
unter Luft fiir liber ein Dutzend Elemente und Schmelzgutmassen

von 30 - 300 g bestimmt werden.

Auflerdem liegen erste Ergebnisse i{iber die Form und Gréfe der ge-
bildeten Aerosol-Partikeln vor. Derartige Informationen werden
vor allem auch fiir die inaktiven Freisetzungsprodukte bendtigt,
denn sie beeinflussen in starkem MaRe das nachfolgende Transport-

und Ablagerungsverhalten der freigesetzten Spaltprodukte.

Nach AbschluB der Versuchsserie unter Luft ist in dem PNS-Pro-
gramm der Ubergang auf eine Wasserdampf-Atmosphidre vorgesehen;
anschlieBend soll auch die Freisetzung bei der Wechselwirkung

einer Corium-Schmelze mit Beton untersucht werden.
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Freisetzung von Cs und I in Dampf,

Low Burnup (LBU) und High Burnup (HBU) Test Series

Versuch Tgmp. Ze%t Gap-Inventar(Egz)a) Freisetzung (% )
(-C) (min) Cs [ °m Cs I B

LBU-1P) 700 | 300 69 1,47 0,0005 | keine
1.BU-2P) 900 | 120 107 2,44 0,12 Angaben
HBU-1P) 700 | 300 13,1 | 1,20 1,7+10™ | 0,0021
HBU-2P) 900 | 120 12,7 | 1,17 5,7+10°% | 0,0042
HBU-4P) 500 | 1200 13,1 | 1,20 35,6100 | 0,0002
HBU-7€) 900 1 12,7 | 1,17 0,0286 | 0,0265
HBU- 8¢ 900 60 12,7 | 1,17 0,0087 | 0,0322
HBU-9) | 1100 8,4 | 13,1 | 1,20 0,024 | 0,0392
HBU-10%) | 1200 10 11,2 1,03 0,061 0,0331
mBu-119 | 1200 10 11,3 1| 1,05 0,031 | 0,0480

a) Angaben filir das Gap-Inventar pro cm? Hlllrohroberfldche nach
der Bestrahlung der Priiflinge im Reaktor; die Werte wurden

aus dem gemessenen Inventar flir die Spaltedelgase abgeschidtzt;
sie werden u.a. flir die Modellrechnungen (Abschnitt 2.5)
benotigt.

b)
c)

Die Brennstabhiillen wurden vor dem Versuch angebohrt.
Die Hiillen wurden bei 900 °C durch Erhthung des Innendrucks

auf ca. 20 bar zum Bersten gebracht, dann wurde die Tempera-
tur schnell auf den angegebenen Tabellenwert gesteigert.

d)

Brennstabpriifling vorher schon in Versuch HBU-7 eingesetzt.

Tabelle 3: vVerteilung der freigesetzten Spaltprodukte auf die

(Exp. Bedingungen: T

Komponenten der Versuchsanordnung;
= 2150 0C, Luft, 1.5 bar, Durchsatz =

5 1/min; alle Angaben in Prozent)

max

Element Glasglocke Transportstrecke Filter Gesamt
Se 3.9 1.0 23.6 28.5
Cs 4.7 1.4 20.1 26.2
Sb 0,8 0.3 3.1 4.2
Mo 0.4 <0.1 2.1 2.6
Cd 7.5 <1.5 26.4 35,0
Te 8.0 <1.5 31.9 41,0




Gap- Inventar [ %]

a)

Gap-Entweichfaktor

Freisetzung (%]

b)

Element
WASH-1400, Modell |WASH-1400| Modell [|WASH-1400| Modell
Kr, Xe 8 1.27 1.0 1.0 8 1.27
Cs 15 2.79 0.33 0.0089 5 0.025
I 10 2.79 0.33 0.0191 3.3 0.053

a) gqilt fur die stabilen Isotope und solche mit langer HWZ

Gap- Inventar und Freisetzung fur I-131 und Xe-133 liegen 3bis 9 mal niedriger(13)

b) unter folgenden Annahmen: alle Hillen bersten, T=1200°C fur 10min

ARV

Tabelle 2:

nach NUREG/CR-0091
ORNL/NUREG/TM-206

Vergleich zwischen WASH-1400 und ORNL-Modell-Rechnungen

—e8} —



Temperatur freigesetzte
Phasen {°C] Elemente *)
Kuhimittel - Druckentlastung Kr. Xe
verlust Wiederauffiitlung < 1200 E’ Cs
Storfall Kernflutung ’

N Wasserver_dampfung 1200 - 1900 Kr, Xe, I, Cs
hypothetischer Kernaufheizung Te, Sb, Sr, Ba
Kernschmelzen Abschmelz_en derBE 1900 - 2400 Ru, Ce, U, Pu

Unfall Schmelze im RDB Fe,Cr, Mn,Sn
Schmelze im Beton <2200

#) relative Freisetzung: <1bis 100%

VARVE
Wj\q_ﬂ_m PNS-4315

Abb.1:

Hauptmerkmale der beiden Arten von Storfdllen
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CRNL-DWG 77-87

LOW PRESSURE ARGON

INLET
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o° °
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Abb.2: ORNL-Versuchseilnrichtung
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ORHL DWG T78-+9710

BURST RELEASE AND DIFFUSION RELEASE FROM
FUEL RODS RUPTURED IN STEAM
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Abb.3: Freisetzung von I und Cs (ORNL-Daten)
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ORNL DWG 78-635

COMPARISON OF CALCULATED AND OBSERVED

104 RELEASE IN STEAM
d
IODINE CESIUM  TYPE OF EXPERIMENT J/
o) ® IMPLANT, PREDRILLED VA
\v4 v IMPLANT, RUPTURED
o3 L A A Cs! IMPLANT, RUPTURED // _
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<
10°2
10~3 102 Tl | 10 102 103

Abb.4: Vergleich

CALCULATED MASS RELEASED (puq)

der berechneten mit den gemessenen

Freisetzungsdaten
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Abb.7:

Freisetzung der Fissium-Komponenten als Funktion der Tem-
peratur (Luft, 1,5 bar, 5 1/min, 30 g Corium-E, Fissium-
Pellet nicht in Zircaloy-Rohr eingekapselt); die Gesamt-

freisetzung liegt um einen Faktor 1,2 - 1,35 hoher,
vgl, Tab. 3
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Abb, 9:

Freisetzung bis 2400°C unter Luft
(z.T extrapolierte Werte)
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Fraktion der
kleinen Partikeln

Fraktion der
mittelgrofen Partikeln

Fraktion der
groflen Partikeln

! ym

Abb, 10: Beispiele flir Aerosolpartikeln aus
geschmolzenem Corium
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JAHRESKOLLOQUIUM 1978

des

PROJEKT NUKLEARE SICHERHEIT

Abbau freigesetzter Spaltprodukte
in LWR-Sicherheitsbehiltern

H. Bunz, W. Schick

Laboratorium fiir Aerosolphysik und Filtertechnik I

1. Einleitung

Die nach einem Stdrfall oder hypothetischen Unfall in der Atmosphire des
Containments dispergierten Spaltprodukte stellen die hauptsdchliche Quelle
der Umgebungsbelastung dar, wenn sie durch Leckagen ins Freie gelangen.

Eine erste Unterteilung der Spalt- (und Aktivierungs—)produkte wird ge-
wthnlich nach Fliichtigkeitsklassen vorgenommen, Betrachtet man den Aggregat-
zustand der freigesetzten Produkte, so findet man sofort, daBf auBer den
Edelgasen, Tritium, Jod und Methyljodid sowie einigen seltenen Verbindungen
alle anderen Spaltprodukte in der Containmentatmosphiire nur aerosolfdrmig
vorkommen kénnen, sei es als feste Partikeln, sei es als Trépfchen oder in

einem Trdpfchen geldst oder suspendiert.

Das Aerosol im Containment unterliegt einem starken natlirlichen Abbau, so
daR von dem anfinglich aus der Schmelze freigesetzten Material nur ein
geringer Teill in die Umgebung gelangen kann. Arbeiten zur quantitativen
Beschreibung der Aerosclabbauprozesse beim Kernschmelzen sind Qegenstand

dieses Berichts.

Die Produktion von Aerosol beim Kernschmelzen erfolgt durch Verdampfen von

schwerflichtigem Material beim Niederschmelzen des Kerns oder aus dem
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Schmelzsee im Reaktordruckbehdlter und Kondensation beim Transport von

der heiBen Oberfliche der Schmelze in k#ltere Umgebung, wobei hauptsich-
lich feste Partikeln entstehen. Im Gegensatz zum Kihlmittelverluststdrfall,
bei dem im wesentlichen nur Spaltprodukte freigesetzt werden, kommt beim
Kernschmelzen wegen der wesentlich hdheren Temperaturen noch Strukturmaterial
und Brennstoff hinzu. Diese inaktiven Komponenten stellen sogar den weitaus
groften Massenanteil und bilden mit den eigentlich interessierenden Spalt-
produkten ein intern gemischtes Aerosol, d.h. jede einzelne Partikel ent-
hdlt gleiche Anteile aller aktiven und inaktiven Komponenten. Man kann also
die Spaltprodukte nicht allein betrachten, vielmehr wird ihr Verhalten von
der Masse des inakiiven Aerosolanteils dominiert. Wir werden spiter sehen,

daB das eine positive Eigenschaft ist.

Es wird also ein Aerosolverhaltensmodell bendtigt, einerseits fiir realistische
Risikoabschitzungen, andererseits fiir die Auslegung von denkbaren Systemen
zur Minderung der Konsequenzen von Unfd#llen. Ein solches Aerosolverhaltens-
modell muB abhingig von der jeweiligen Unfallsequenz die zu jedem Zeitpunkt

luftgetragene bzw. abgeschiedene Aktivitdt berechnen.

Solche Modelle gab es bisher noch nicht und sind auch - aufler bei uns -~

noch nirgends in Arbeit.

2. Stand der Kenntnis

Wiahrend das Verhalten der gasfirmigen Spaltprodukte relativ gut {iberschau-
bar ist, unterliegen Aercosole einer Reihe von komplizierten physikalischen
Prozessen. Die fiir die Vorginge bei Kernschmelzunfdllen wichtigsten seien

kurz genannt:

Die beim Verdampfen und Rekondensieren entstandenen Primirpartikeln sind
relativ klein und vor allem sehr hoch konzentriert. Die vorkommenden An-—
zahlkonzentrationen von 108 bis 1011 Partikeln pro cm® sind HuBerst instabil,
durch Koagulation lagern sich die Primirpartikeln zu grdfieren Aggregat-—
partikeln zusammen, die Massenkonzentration Zndert sich dabei nicht. Die
Koagulationsrate hdngt ab von der GriBe und der Konzentration der beteilig-

ten Partikeln.

Diese Aggregate gelangen ins Containment; auf die Transportvorginge und

migliche Rickhaltung im Primdrsystem kdnn in diesem Bericht nicht eingegangen
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werden. Im Containment ist die Atmosphire mit Wasserdampf gesdttigt. Durch
Abkiihlung sowie durch weitere Dampffreisetzung kénnen Ubersittigungen auf-
treten, der i{iberschiissige Wasserdampf kondensiert sofort zu Tridpfchen, wo-
bei die Partikeln als Kondensationskerne dienen. (Die Trdpfchenbildung ist

ebenfalls von Konzentration und GrtBe der Partikeln abhidngig).

Wichtig ist, daB nur ein Teil der grdferen Partikeln an der Kondensation
teilnimmt., Es entsteht ein Aerosol, das aus einer Fraktion submikroskopischer
Partikeln und einer Fraktion relativ groBer Tropfchen besteht. Weitere Koa-
gulation zwischen Partikel- und Trépfchenfraktion fithrt aber zu einer weit-
gehenden Homogenisierung des Aerosols, so daB sich nach einiger Zeit der

gréfte Anteil der festen Aerosolbestandteile in den Trépfchen befindet.

Von den Abscheidemechanismen dominiert im Containment zweifellos die Sedi-
mentation. Sie ist quadratisch von der Grofe der Partikeln oder Tropfchen
abhingig. Man sieht hier sofort die Auswirkung der Wechselwirkungsprozesse.
Dadurch, daB Koagulation und Kondensation den Radius vergrdBern bewirken
sie letztlich eine schnellere Abscheidung durch Sedimentation. Weitere Ab-
scheidemechanismen sind Diffusion an die Widnde (der PartikelgriiBe umgekehrt
proportional) und Thermophorese an kalte Oberflichen (partikelgr&Benunab-

hidingig, proportional zur Temperaturdifferenz Gas - Wand).

Das Zeitverhalten eines "'trockenen'" Aerosolsystems ~ d.i. ein Aerosol in
nichtkondensierender Atmosphidre - kann heute bereits relativ gut berechnet
werden. Solche Rechnungen sind z.,B. Bestandteil des Genehmigungsverfahrens
filr schnelle Reaktoren. Anders ist die Situation beim Leichtwasserreaktor.
Die Kondensation von Wasserdampf an Partikeln bei den hohen Temperaturen
im Containment ist experimentell noch nicht untersucht. Ferner ist die

Modellierung eines solchen schnellen molekularen Prozesses sehr aufwendig.

Nach dem gegenwidrtigen Stand der Kenntnis gibt es nur einen Weg, zu einer
realistischen Beschreibung des Aerosolverhaltens zu kommen. Die Modelltheorie
muBl auf der Basis der oben genannten physikalischen Einzelprozesse gegriindet
werden. Dadurch wird das Modell zwangsliufig zunichst sehr komplex, Die dabei
auftretenden Kenntnisliicken miissen durch physikalische Einzeluntersuchungen
abgedeckt werden. Integrale Experimente sind als Verifikationstest erst am
Ende der Modellentwicklung sinnvoll. Dann auch kann eine Reduktion des Auf-
wands erfolgen durch Weglassen von Prozessen, die mit Sicherheit als vernach-

ldssigbar erkannt wurden.
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3. Das NAUA-Programm

Vor diesem Hintergrund wird im Laboratorium flir Aerosolphysik und Filter-
technik das NAUA-Programm durchgefiihrt (NAUA = Eéph—gnfallméﬁmosphére)

1_1_7. Die Ziele des Programms sind

- Erstellung eines realistischen Aerosolverhaltensmodell und
Computercodes flir die Kernschmelzensituation auf der Basis
experimentell abgesicherter Kenntnisse der physikalischen

Aerosolprozesse

- Verifikation und Anwendung des Modells auf das Spaltprodukt-

verhalten im Druckwasserreaktor-Containment

~ Integration des Modells in ein Codesystem, das den Gesamt-

ablauf von Kernschmelzenunfillen beschreibt,

Die dabei anzuwendenden Schritte, die zugleich den zeitlichen Ablauf um~—

reiflen, sind

- Formulierung der Einzelprozesse

- Zusammenbau zu einer ersten Modellversion

- Sensitivity-Studien zur Identifikation relevanter Kenntnisliicken
- Feasibility~-Studien und Planung von Experimenten

- Experimentelle Bestimmung fehlender Parameter

- Vervollstindigung und Verbesserung des Modells

- Verifikation durch integrale Experimente

- Anwendung auf DWR-Kernschmelzenunfidlle

Es ist festzuhalten, daB dieses Schema nicht einfach geradlinig durchlaufen
werden kann, sondern daB eine stdndige Wechselwirkung zwischen Experiment
und Modelltheorie erfolgen muB. Hierin unterscheidet sich das Vorgehen im

NAUA-Programm wesentlich von dem anderer Modellentwicklungen.

Im Konflikt zwischen Genauigkeit und Rechenaufwand werden im NAUA-Modell,
ebenso wie in allen anderen Aerosolcodes fiir Reaktorunfallrechnungen, vier

grundsidtzliche Annahmen gemacht

- Homogene r#dumliche Durchmischung des Aerosols in einem

Kontrollvolumen

- Interne Mischung der Bestandteile in einer Aerosolpartikel
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-~ Beschreibung der Aerosoleigenschaften als Funktion nur einer

unabhingigen Variablen (GroBenparameter)

- Beschrinkung auf (beziiglich des Gr&Benparameters) konstante

Werte der ProzeBkoeffizienten

Die erste Annahme ermdglicht die Ubertragung der mikroskopischen Be-
schreibung der Einzelprozesse auf das gesamte Containmentvolumen, Die Un-
stetigkeiten des Systems liegen nur an den Winden, wobei gerade das Konzept
der rdumlich homogenen Mischung gestattet, unter dem Begriff Wand alle
Oberflichen, also auch die der Einbauten, aufzusummieren, ungeachtet

ihrer geometrischen Anordnung.

Die anderen Annahmen betreffen das Aerosol selbst. Sie sind im allgemeinen
berechtigt und kdnnen so lange zur Reduzierung des Rechenaufwands benutzt
werden, wie sie nicht durch die Ergebnisse der laufenden experimentellen

Untersuchungen widerlegt werden.

Abgesehen von diesen Annahmen enth#lt das NAUA-Modell keine weiteren ver-
einfachenden Voraussetzungen. In Abb., 1 ist das Schema des Codes gezeigt,
Wichtig ist, daB der zentrale Teil, nimlich die Berechnung des Verhaltens
des Aerosolsystems, rein physikalisch erfolgt, ohne Voraussetzungen bezlig—
lich der Randbedingungen machen zu miissen. Der Code ist in der Lage, be-
liebige Unfallabliufe, insbesondere Quellterme, zu akzeptieren. Dies ist
auch physikalisch gerechtfertigt, weil die Aerosolprozesse zwar durch die
thermodynamischen Zustidnde des Containments stark beeinflufit werden, selbst
aber keine Riickwirkungen ausiiben. Als Ergebnis der Berechnung werden zeit-
abhingig die luftgetragenen Konzentratlionen sowie die abgeschiedenen Massen

ausgegeben.

Vorausgesetzt, daf die noch fehlenden Parameter einiger Aerosolprozesse
experimentell bestimmt werden, liegt hierin der Hauptvorteil der ge-

widhlten Modellkonstruktion:

Die Aussagekraft der Rechenergebnisse hidngt nur von der Qualitit
der Eingabegrifien ab, insbesondere von den Quellfunktionen und
von den thermodynamischen Verl#ufen im Containment, nicht aber

von speziellen Annahmen iliber die Art der beteiligten Prozesse.
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Fiir alle folgenden Aussagen ist somit festzuhalten, daB sie auf dem be-
nutzten Satz von EingabegrtBen basieren, die ihrerseits zum Teil nur auf
konservativen Abschitzungen basieren. Sobald zuverlissigere Daten lber
Unfallabldufe und Quellterme verfiighar werden, konnen auch die Rechnungen

belastbarere Aussagen liefern.

4. Ergebnisse aus Modellrechnungen

Um den Rezug zur Realitdt von Anfang an zu wahren, wurde den Rechnungen
mit dem NAUA-Code ein Zentralfall zugrundegelegt, der im wesentlichen
anhand der Reaktorsicherheitsstudie der USNRC 1_2_7 definiert wurde. Die

wichtigsten Daten sind

Containment : Volumen 25 000 w®
Wandflidche 3 600 m®
Bodenfldche 820 w?
Aerosolquelle: Gesamtmasse 1 000 kg
Quelldauer 0.5 h
mittlerer Partikeldurchmesser 0.1 ym

Dampfquelle: Sdttigungsbedingung gemidB folgender
Temperaturfunktion

T =54+75+ exp(~4 t); T in °C, tin h

Die gréBten Unsicherheiten bestehen beziiglich der Dampfquelle. Es ist noch
nicht geklidrt, zu welchen Anteilen der Dampf an den Winden oder am Aerosol
kondensiert. Zwar sind die Winde kilter als das Aeroscl, andererselts be-
sitzt das Aerosol eine Gesamtoberfliche, die um drei bis vier GréBen-
ordnungen grdfer ist als die der Winde. Somit erscheint zumindest eine

zeitweilige Kondensation am Aeroscl plausibel,

In Abb. 2 sind die beiden Grenzfidlle dargesteilt, daB der Wasserdampf nur
am Aerosol oder gar nicht am Aerosol kondensiert. In der Abbildung ist nur
die Massenkonzentration des festen Aercosolanteils dargestellt, Mit Konden-
sation ist wegen der Bildung grofier Trdpfchen die Abscheidung durch Sedi-

mentation viel stdrker als im Fall ohne Wasserdampfkondensation.

Hier muB auf die Definition des Zentralfalls zurlickgegriffen werden. Die

entscheidenden Freisetzungen sind bereits nach einer Stunde vorbei,
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insbesondere die Wasserdampfquelle. In Wirklichkeit wiirde durch den
Wasserdampf aus der Betonzerstdrung weitere Kondensation stattfinden und

die Kurven wiirden stidrker differieren.

Allerdings kann die Gr8Renordnung dieser Differenz nicht pauschal angegeben
werden, das Verhalten des Aerosolsystems ist zu komplex und kann nur durch

Anwendung des gesamten Modells berechnet werden.

Die dominierende Rolle des zu Trdpfchen kondensierten Wasserdampfs wird
erkennbar, wenn man die Massenkonzentration fiir Tropfchen und feste Aerosol-
anteile separat betrachtet. Die Abb. 3 zeigt die beiden Fraktionen getrennt.
Die anfangs sehr starke Koagulation fithrt dazu, daf fast alle Partikeln

in die Trépfchen hineingebracht werden., Die Tropfchen bilden dann das
Transportvehikel und nehmen das feste Material beim Ausfallen mit. Erst
langfristig bleibt ein Rest von sehr kleinen Partikeln iibrig, die der
Koagulation entgangen sind, und die dann nur noch sehr langsam abgebaut
werden., Allerdings ist die iibrig gebliebene Massenkonzentration kleiner

als im Fall ohne Kondensation, wie in Abb, 2 gezeigt wurde,

Abb. 4 zeigt den einen Grenzfall, da aller Dampf an die Wand kondensiert,
d.h. daB das Aerosol "trocken" bleibt. Der Parameter ist die insgesamt
freigesetzte Aerosolgesamtmasse von 200, 1000 bzw., 2500 kg. Alle Kurven
sind auf den Wert der Gesamtmasse normiert. Im Vergleich dazu ist das Er-
gebnis einer Rechnung mit dem CORRAL-Code gezeigt, der in 1—2_7 benutzt
wurde, CORRAL liefert in allen ¥4llen dieselbe Kurve, unabhiingig vom Wert

der Gesamtfreisetzung.

Man erkennt, daf eine hohe Freisetzung nicht konservativ ist. Besser sicht-
bar wird das in Abb. 5. Auch im absoluten MaBstab liegen die Massenkonzen-
trationen bei geringer Gesamtfreisetzung bereits nach 20 Stunden hdher als
die bei hoher Freisetzung. Das liegt daran, daB eine hdhere Massenkonzen-

tration letztlich zu grdReren Partikeln fiihrt, die schneller sedimentieren.

Hier wird etwas deutlich, was ganz am Anfang gesagt wurde, ndmlich der

EinfluB des beim Schmelzen freigesetzten U0, und Strukturmaterials. Gerade

2
dieses inaktive Material bewirkt wegen seiner grofien Masse den Aerosol-
abbau. Die Spaltprodukte allein wiiren sehr lange luftgetragen, wenn sie

nicht mit dem inaktiven Material zusammen ausfallen wiirden.
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Abb, 6 zeigt die Aerosolabbaukurven fiir die gleichen Fdlle, diesmal mit
Berlicksichtigung der Wasserdampfkondensation., Die Unterschiede zum voran-
gegangenen Bild sind zweifach. Erstens ist der Abbau am Anfang steiler,
solange die Wirkung der Kondensation noch anh#lt, Zweitens sind die lang-
fristigen Unterschiede zwischen den Kurven jetzt gr8éfier. In jedem einzelnen
Fall ist aber zu jedem Zeitpunkt die Massenkonzentration geringer als im
Fall ohne Kondensation. Auch mit Kondensation am Aerosol ist festzuhalten,
daB eine geringe Gesamtfreisetzung langfristig zu hBheren luftgetragenen

Konzentrationen filhrt als eine hohe, d.h. nicht konservativ ist.

Als summarische Aussage aller dieser eben gezeigten Konzentrationsverliufe
der Aktivitit im Containment ist nochmals festzuhalten, daB es zwei Para-
meter gibt, die die Ergebnisse entscheidend beeinflussen. Der erste ist

die freigesetzte Masse selbst, hier sind weitere Messungen notwendig, ins-
besondere auch der Partikeldaten direkt an der Quelle. Der zweite ist der
Einfluf der Wasserdampfkondensation. Dieses Problem wird in unserem Labor

bearbeitet, und wir kommen nun zu den Experimenten.

5. Experimente zur Wasserdampfkondensation

Die h8chsten Prioritdten des experimentellen Programms liegen bei der

Untersuchung dreier Problemkreise:

~ Wasserdampfkondensation an den Partikeln
- Wasserdampftransport zur Wand (latente Wirme)

- Verteilung der Aerosolpartikeln in den Trdpfchen

Die beiden ersten sind - wie bereits ausgefilhrt - konkurrierende Prozesse,
die sowohl einzeln als auch kembiniert in Abhdngigkeit von Temperatur und

Dampferzeugungsrate gemessen werden miissen.

Der dritte Punkt, die Kenntnis des Inventars von Partikeln in den Trépfchen,
ist ein weiteres Schliisselproblem, da mit den schnell ausfallenden
Tropfchen auch das darin enthaltene aktive Material aus dem luftgetragenen

Zustand entfernt wird.

Der Versuchsstand ist seit einem Jahr in Betrieb. Mit ihm kénnen sowohl
diese Probleme bearbeitet werden als auch spitere Verifikationstests

durchgefithrt werden. Er besteht im wesentlichen aus einem Edelstahlbehiilter
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von 3,7 w® Volumen, der bis 150°C voll thermostatisiert ist. Abb. 7 zeigt

ein Schema der Anlage.

Ein Elektrodampfkessel liefert den fiir die Versuche notwendigen Wasserdampf.
Dabei ist die Dampfeinspeisung lokal am Boden des Kessels. Bei dieser
Methode ist die Dampfrate schlecht kontrollierbar. Zur Erzeugung einer
riumlich homogenen und zeitlich genau definierten Ubersittigung der Atmos-
phidre kann das Volumen mit einem eingebauten Federbalgkompensator adia-
batisch expandiert werden. Der Expansionshub betrigt 7 %, die Expansions-
geschwindigkeit ist variabel. Der Vorteil der Expansionsmethode besteht
darin, daB Wandkondensation ausgeschlossen wird, d.h. daB auch in einem
relativ kleinen Behilter reine Volumeneffekte gemessen werden kdnnen. Des-
halb wurde die Expansionsmethode fiir die bisherigen Versuche in den meisten
Fdllen eingesetzt. Die Dampffreisetzungsraten lassen sich so einstellen,

daB sie realistischen Verhiiltnissen entsprechen.

Das vordringliche Problem der Messung der Kondensationsrate am Aerosol

wurde zuerst bearbeitet. Die Versuche wurden mit Platinoxidaerosol durch-
gefiithrt, das dem U02~Aerosol sehr dhnlich ist 1—3_7. Die bisher durchge-
fiihrten Experimente decken den Temperaturbereich bis 130°C ab. Sie wurden
mit sehr unterschiedlichen Aerosolkonzentrationen und PartikelgréBen durch-
gefiihrt sowlie mit verschiedener Dampffreisetzungsrate., Die modelltheo-
retigsche Aussage wurde bestétigt, daB nicht alle Partikeln am Kondensations-—

prozefl teilnehmen, Die Ausbeute reicht von € 10 Z bis zu fast 100 Z.

Versucht man, diese Experimente mit dem NAUA-Modell nachzurechnen, so er-
geben sich Abweichungen zwischen gemessener und berechneter Trépfchen-
konzentration, die bis zu einem Faktor 4 betragen und die auBerdem bei

jedem Versuch verschieden ausfallen. Der Kern des Problems besteht darin,
daB die im Modell verwendete Gleichung das Kondensationsverhalten zwar iiber
den groBten Teil des Geschehens richtig wiedergibt, daB jedoch in der

ersten sehr kurzen Phase des Beginns der Kondensation Abweichungen auftreten.
Infolge von Kapillarkondensation in den Zwischenriumen der Aggregatpartikeln

setzt die Kondensation frither ein, als vom Modell vorhergesagt.

Solche kurzfristigen Abweichungen lassen sich im allgemeinen durch Korrek-
turfaktoren beriicksichtigen, Durch mehrfach iteriertes Nachrechnen haben

wir diese Faktoren fiir alle Experimente bestimmt,
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Das Ergebnis der Anpassung soll beispielhaft an einem Experiment demonstriert
werden (Abb. 8). Die Abszisse ist die Expansion des Versuchsstandsvolumens,
Die Expansion ist der Zeit und der zur Kondensation gebrachten Dampfmenge
proportional, Als Ordinaten sind die Konzentration und der Durchmesser der
Wassertrdpfchen aufgetragen, Die Punkte sind MeBdaten, die Kurven sind mit

NAUA gerechnet. Die Ubereinstimmung ist ausgezeichnet.

Das wesentliche Ergebnis ist jedoch, daB es gelungen ist, den Faktor in

der Modellgleichung so zu plazieren, daB er fiir alle Versuche den gleichen
Wert annimmt, unabhingig vom Druck, von der Temperatur und von der Partikel-
grifenverteilung des Aerosols. Der Korrekturfaktor ist nur noch abhingig

vom Material und von der Form der Partikeln,

Weitere Experimente, die sich mit Kondensation an l&slichen Partikeln be-
fassen, haben begonnen. Dabei sind ebenfalls Abweichungen vom Modellansatz
zu erwarten. Die Versuche sollen kliren, wie groB die Korrekturfaktoren

in diesem Fall sind. Da im Containment die Partikeln neben unl&slichen
auch 18sliche Bestandteile enthalten kdnnen, wilirde sich eine verstirkte
Abscheidung durch hBhere Kondensationsraten auf alle Spaltprodukte gleich-

méRig auswirken.

6. Zusammenfassung

Das im LAF durchgefiihrte NAUA-Programm ist zur Zeit die einzige Aktivitdt
zur Untersuchung des Verhaltens partikelfdrmiger Spaltprodukte in konden-
sierender Atmosphire. Rechnungen mit dem NAUA-Code liefern zu jedem Zeit-
punkt die Konzentration des Aerosols in der Nachunfallatmosphire eines
LWR-Containments. Insbesondere von Bedeutung ist das Ergebnis, daB hohe
Freisetzung nicht konservativ ist. Dies gilt sowohl mit als auch ohne Be-

riicksichtigung der Wasserdampfkondensation am Aerosol.

Der EinfluB der Kondensation bewirkt aber in jedem Fall eine deutliche
Beschleunigung des Abbaus. Messungen zur Quantifizierung dieses Einflusses
sind unterwegs. Ergebnisse wurden zur Korrektur der Modellgleichungen

verwendet.

Weitere Versuche werden sich mit 15slichen Aerosolen und mit Wandkonden-—

sation befassen.
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FORTSCHRITTE BEI DER VERBESSERUNG DER SPALTPRODUKTRUCKHALTUNG
IN KERNKRAFTWERKEN UND WIEDERAUFARBEITUNGSANLAGEN

J.G. Wilhelm

Laboratorium fir Aerosolphysik und Filtertechnik (LAF)
Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH

1. Abluftreinigung beim bestimmungsgemaBen Betrieb von Kernkraftwerken

Der heutige Stand der Filtertechnik ermdglicht es, durch den Einsatz von
Schwebstoff- und Iod-Sorptionsfiitern grundsdtzlich hohe Abscheidegrade

unter den Bedingungen des bestimmungsgemdBen Betriebes zu erreichen.
Schwierigkeiten entstehen allerdings durch die relativ kurze Standzeit der
Iod-Sorptionsfilter, die einen grofen Aufwand fiir die Uberwachung der

Filter und die Erneuerung des Sorptionsmaterials erforderlich macht. AuBer-
dem fallen relativ groBe Mengen an Aktivkohle (A-Kohle) in Form von radio-
aktivem Abfall an, dessen Beseitigung zumindestens einen erheblichen Kosten-
faktor darstellt. Durch die Arbeiten des LAF II konnte als Ursache des
Leistungsabfalles der A-Kohle der lod-Sorptionsfilter die Beladung mit
organischen Schadstoffen, vorwiegend Losungsmitteln, festgestellt werden.
Durch gaschromatographische Analyse wurden einzelne Schadstoffe in der Ab-
1uft des Sicherheitsbehdlters eines DWR qualitativ und quantitativ gemessen 1).
Hochste Schadstoffkonzentrationen ergaben sich wdhrend und nach der Revisions-
periode. AuBerdem wurden Oxidationsvorgdnge nachgewiesen (z. B. Reaktion mit
NO2 und Ozon), durch die sowohl die A-Kohie selbst als auch ihre Imprag-
nierung in Richtung stark sinkender Abscheideleistung verdndert wird.

Bei den groBen Abluftmengen (GrdBenordnung 10° bis 10° mS/h), die zu filtern
sind, scheiden kontinuierlich durchzufilhrende chemische Prozesse zur Be-
seitigung der organischen Schadstoffe, wie z. B. Verbrennung, aus. Da es

sich bei den Schadstoffen um Gemische aus leicht- und schwer adsorbierbaren
Stoffen handelt (Abb. 1}, lag es nahe, durch eine dem Iod-Sorptionsfilter
zusdtzlich vorgeschaltete A-Kohleschicht die schwerflichtigen Schadstoffe

aus der Filterzuluft zu entfernen und weiter durch Erhthung der Filterbett-
Tiefe des eigentiichen Radioiodfilters die unvermeidbare Beladung mit leicht-
fllichtigen Schadstoffen auszugleichen. Durch diese Auslegung kann die Filter-
standzeit und damit auch die Sicherheit der Abluftfilterung erheblich erhoht
werden.
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Durch die zusatzlich fiir die Filterung bendtigte A-Kohle entsteht aber nach
wie vor ein erheblicher Anfall an radioaktivem Abfall.

Eine Verbesserung konnte hier durch eine in-situ Regeneration der A-Kohle er-
reicht werden. Umfangreiche Untersuchungen zur Regeneration ergaben nur bei
A-Kohten, die im Labor mit einzelnen Schadstoffen beladen wurden, gute Ergeb-
nisse. Probefilter aus der Abluft des Sicherheitshehdlters eines DWR zeigten
auch nach 8 Monaten Beaufschlagungsdauer und regelmdBiger Durchfiihrung von
Desorptionszyklen {mit Erhitzung von Filter und Filterzuluft) keine unter-
schiedliche Abscheideleistung gegeniiber solchen Filtern, die nicht dem De-
sorptionsprozef3 unterworfen wurden 1). Beispielsweise wurde an einem 25 cm
tiefen A-Kohlefilter ein Abfall des Abscheidegrades von 99,998 % auf 99,8 %,
also um 2 Grofenordnungen, gemessen,und zwar unabhdngig von der Zahl der De-
sorptionszyklen 1).

Als optimales, inzwischen patentiertes und in Lizenz gebautes Filter wurde

das Mehrweg-Sorptionsfilter (MWS-Filter) entwickelt, das eine wesentlich er-
hohte Standzeit durch weitgehende Ausnutzung der A-Kohle und damit Minimierung
des Abfalles bei Aufrechterhaltung eines hohen Abscheidegrades ermdglicht 2).
Abb. 2 zeigt das Prinzip des Filters, Abb. 3 die fiir KKW entwickelte Bauform,
Die Abluftanlage eines DWR mit einem Durchsatz von 90.000 m3/h wird mit
MWS-Filtern ausgestattet. Die einschidgigen Arbeiten des letzten Jahres
dienten der Optimierung der Filterauslegung.

2. Abluftreinigung nach schweren Storfédlien

Bei Einhaltung der Leckraten des Sicherheitsbehdlters treten Belastungen der
Storfallfilter auf, die mit den heute vorhandenen Komponenten der Filter-
strecken sicher beherrscht werden. Im Gegensatz dazu kdnnen bei stark er-
hthter Leckage des Sicherheitsbehdlters sowie einer u. U. notwendig werdenden
Druckentlastung die Abluftfilter mit Dampf, Temperatur und Aktivitdt soweit
belastet werden, da} sie versagen,

3) wurde vom LAF Il nachgewiesen, daP mit Hilfe anorganischer

Iod-Sorptionsmaterialien auch extreme Bedingungen bei KihIimittelverlust-Stor-

In Dauerversuchen

fdllen in Hinsicht auf die Abscheidung von gasformigem Radioiod beherrscht
werden konnen, wenn durch Tropfenvorabscheidung und Erhthung des Taupunktab-
standes (durch Erwdrmung der Filterzuluft) geeignete Abscheidungsbedingungen
eingestellt werden, In Tab. I sind die unter extremen Feuchte-, Temperatur- und
Druckbedingungen in Langzeitversuchen erreichten Abscheidegrade angegeben.
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Grundbedingung fiir die Funktion der Iod-Sorptionsfilter ist eine vorausgehende
Tropfen- und Schwebstoffabscheidung. Die Optimierung von Tropfenabscheidern 4)
mit hoher Leistung bei niedrigem Druckabfall konnte vom LAF II erfolgreich
abgeschlossen werden. Die in Tab. II angegebenen Abscheidegrade wurden

mit einem optimierten Tropfenabscheider erreicht, dessen Komponenten aus-
schlieBlich aus Edelstahl bestehen. Ein Versagen bei extrem hoher Strahlen-
dosis, wie es bei kduflich angebotenen Feintropfenabscheidern vergleichbarer

Leistung zu erwarten ist, kann damit ausgeschlossen werden.

Zur Zeit lauft ein Versuchsprogramm zum Verhalten von Schwebstoffiltern der
Klasse S unter Storfallbedingungen, die eine Kombination von extrem hoher
Luftfeuchte, erhohter Temperatur und steilem Druckanstieg einschliefen. Unter-
suchungen zur Abluftfilterung eines beliifteten Sicherheitsbehdlters bei Un-
fallen mit Kernschmelzen sind geplant.

3. Bestimmung der verschiedenen Komponenten des Radioiods in der Abluft

kerntechnischer Anlagen

Bei Anwendung der heute liblichen Rechenmodelle zur Ermittlung der Umgebungs-
belastung durch KKW zeigt sich, daB die Abgabe von Radioiod in Hohe der
Antragswerte zu Strahlendosen filihren kann, die einen wesentlichen Anteil des
zuldssigen Dosisgrenzwertes erreichen. Bei Mehrblockantagen oder besonderen
Ausbreitungsbedingungen, z. B. Tallage des KKW, kann die 1311-Abgabe zum
einschrankenden Faktor fiir den Betrieb des KKW werden. Bei keinem anderen
mit der Kaminfortiuft abgegebenen Radionuklid liegen die errechneten Strahlen-
dosen und der Dosisgrenzwert nach § 45 der Strahlenschutzverordnung vergleich-

bar dicht beieinander,

Yon wesentlichem EinfluB auf die Strahlendosis sind die chemischen und
physikalischen Komponenten des luftgetragenen Radioiods, da sie das Abschei-
dungsverhalten von lod an Weidepflanzen und damit die fiur die Strahlenbelastung
entscheidende Ingestion von Radioiod liber den Weide-Kuh-Milchpfad bestimmen.

Die Abscheidungsgeschwindigkeiten von elementarem, aerosolférmigem und organisch
gebundenem Iod verhalten sich wie 100 : 10 : 1. Dieses Verhdltnis geht direkt .
in die Strahlenexposition iber Luftpfad und Ingestion ein. Solange die in der
Fortluft auftretenden Komponenten des Radioiods nicht quantitativ bestimmt
werden konnen, muB konservativerweise mit einer Radioiodabgabe in ausschlieBlich
elementarer Form gerechnet werden.
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Durch die Entwicklung von diskriminierenden lodsammlern, die eine quantitative
Auftrennung des luftgetragenen Iodgemisches in die bereits genannten Komponenten
elementares, aerosolformiges und organisch gebundenes Iod erlauben, wurden
einschldgige Messungen in der Kaminfortluft, und, zur weiteren Kldrung, in

den einzelnen Abluftstromen von KKW mdglich 5 6). Die diskriminierenden lod-
sammler (Abb. 4} bestehen aus einem Schwebstoffilter und nachgeschalteten
Filterbetten aus verschiedenen lod-Sorptionsmaterialien, die elementares und
organisch gebundenes Iod selektiv abscheiden und damit der diskreten Messung
zuganglich machen.

Die einwandfreie Trennung der Iodkomponenten und ihre praktisch vollstandige
Abscheidung wurde in einem Temperaturbereich von 10 - 70°C und fiir relative
Luftfeuchten zwischen 20 und 80 % nachgewiesen, so dap ein weiter Bereich
unterschiediicher Ab- und Raumluftbedingungen beherrscht werden kann.

Ober einen Zeitraum von 1 Jahr wurden Messungen in der Kaminfortluft von zwei
Druckwasserrekatoren durchgefiihrt. Weitere Untersuchungen in einzelnen Abluft-
stromen dienten der Aufkldrung der Herkunft der Iodformen und ermdglichten Aus-
sagen zur Verbesserung des Liiftungs- und Filterkonzeptes.

Nach einem SWR-Storfall mit Freisetzung von Kihlmittel wurden kontinuierliche
Messsungen in der Kaminfortluft wdhrend eines Zeitraums von 8 Wochen durchge-
filhrt.

Im folgenden werden einige Mefergebnisse zusammengefafBt.

- Die Anteile an elementarem lod in der Kaminfortluft der zwei DWR -KKu

lagen im Jahresmittel bei Jahresabgaben, die weit unter den Genehmigungs-
werten liegen, bei 40 bzw. 60 % (Abb. 5 u. 6). Bei Leistungsbetrieb stammte der

Hauptanteil des elementarem Iodes bei einem DWR aus der Abgabe ungefilterter Abluft
der Probenahmestellen des Primdrkihimittels (Abb. 7). Eine Filterung dieses

relativ kleinen Abluftstromes mit einem lodfilter wirde zu einer Senkung

der Umgebungsbelastung bei Leistungsbetrieb um den Faktor 4 fiihren, wdhrend

durch das vorhandene Filtersystem der Sicherheitsbehdlter-Unterdruckhaltung

nur eine vergleichsweise geringe Reduktion um 8 % erreicht wurde, da in der
Filterzuluft fast ausschlieBlich organisch gebundenes Radiciod auftrat.

Aufgrund der MeRergebnisse wird das Liiftungskonzept verbessert,

- Ein plotzlicher Anstieg des Anteiles an elementarem Jlod auf 80 % fiel mit
einer Erhohung der Kithimittelaktivitat durch eine Reaktorabschaltung zu-
sammen,
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- Nach dem SWR-Storfall (Beginn der Messung 1 Woche nach Storfalleintritt) sank
der Anteil des elementaren lodes in der Kaminfortluft von fast 50 % auf 10 .
Durch die Entnahme von Brennelementen aus dem BE-Lagerbecken und Uffnen des
Reaktordruckbehdlters wurde jeweils ein Ansteigen des Anteiles an elementarem
Iod verursacht.

- In allen Messungen war der Anteil an schwebstofformig auftretendem Radioiod
gering und lag meistens unter 1 %.

4. Priifung und Uberwachung von lod-Sorptionsfiltern und Schwebstoffiltern
in KKW

Durch Einflihrung der diskriminierenden Iodsammler in die Filterpriifpraxis

kann der Priifaufwand wesentlich verringert werden, da das Mefverfahren so
empfindlich ist, daf in vielen Fdllen die Filterabscheidegrade vor Ort mit

dem ohnehin in der Abluft vorhandenen Radioiod selektiv fir elementares und
organisch gebundenes Iod gemessen werden konnen. Damit entfdl1t die Herstellung
und Einspeisung von radioaktivem Priifmittel (CH31311). AuBerdem kann bei
Betriebsfiltern in der Regel die kosten- und zeitaufwendige Bestimmung des
Abscheidegrades liber Kontrollfilteruntersuchungen im Labor entfallen und ein

zuverldssigeres Ergebnis erhalten werden.

Ein Priifverfahren zur Vor-Ort-Priifung groBer Schwebstoff-Filteranlagen wurde
vom LAF II erstmals in Biblis angewandt und ermoglichte die Priifung von
Schwebstoff-Filteranlagen, die aufgrund ihres grofien Durchsatzes mit anderen
Verfahren nicht liberwacht werden konnen

5. Filterung der Abgase von Wiederaufarbeitungsaniagen (WAA)

Die groBte gasgetragene Aktivitdt einer WAA Tiegt im Aufloserabgas vor. Es ist
durch das gesamte Edelgasinventar der Brennstdbe,praktisch das gesamte Inventar
an Spaltiod und einen Anteil von < 10_4 des Brennstoffes und der sonstigen
Spaltprodukte, die nur als Schwebstoffe auftreten, kontaminiert. Auferdem

wird 140 und 3H freigesetzt. Weiter konnen, abhdngig von der Flihrung des Auf-
10serprozesses, Anteile des Ruthens gasformig als RuO4 auftreten.

Am weitesten ist die lodabscheidung aus dem Aufloserabgas entwickelt 8).

Seit September 1975 werden in der WAK von Hand zu wechselnde Iodfilter mit dem
anorganischen Iod-Sorptionsmaterial AC 6120 eingesetzt.
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3 (bei neuen Filtereinsatzen > 104),

Sie zeigten Dekontaminationsfaktoren > 10
gute Ausnutzung des Sorptionsmaterials und eine Standzeit, die im wesentlichen

durch die Beladung mit Iod bestimmt wird.

In Laborversuchen wurde nachgewiesen, daP mit dem Iod-Sorptionsmaterial

AC 6120/H1 auch bei hohen Iodkonzentrationen, die im Abgas einer grofen WA
auftreten, eine Abscheidung mit hohen Dekontaminationsfaktoren erreicht werden
kann und das in der Imprdagnierung des AC 6120/H1 enthaltene Silber zu ca. 90 %
mit Tod umgesetzt wird. Schwankungen der Abgaszusammensetzung haben in einem
weiten Bereich keinen wesentlichen Einfluf auf die Kapazitdtsausnutzung und
den Abscheidegrad.

Das Konzept der Abgasstrecke fiir eine grofe WA konnte mit Zustimmung des zu-
kiinftigen Herstellers und Betreibers festgelegt werden. Vom LAF II und IT

wurde eine Filterstrecke zur Schwebstoff-{Tropfen- und Feststoff-Aerosol)

und Iodabscheidung aus dem Aufidserabgas, bestehend aus fernbedienbaren Filteyr-
einheiten im MaBstab 1 : 1 entwickelt und erstellt. Wesentliche Auslegungsziele
fiir ihre Funktionen waren:

- hoher Abscheidegrad der in zwei Stufen erfolgenden Tropfenabscheidung als
Yoraussetzung fiir die mdglichst vollstdndige Riickfiihrung der abgeschiedenen,
Spaltprodukte und Brennstoff enthaltenden Fliissigkeit in den Aufarbeitungs-
prozef3,

- Reduktion des Anfalles an radioaktiven Aerosolen am Schwebstoffilter zur
Erhohung der Standzeit des Filtereinsatzes, der nach Ende der Betriebszeit
in den festen Abfall liberfiihrt wird,

- Reduktion der Ortsdosisleistung der lodfilter durch weitgehende Vorabschei-
dung der y-Strahler enthaltenden Schwebstoffe.

Die Filterstrecke besteht aus Grob- und Feintropfenabscheider, Schwebstoffilter
der Klasse S, zwei in Reihe geschalteten Iod-Sorptionsfiltern und einem
nachfolgenden Schwebstoffilter zur Riickhaltung von eventuell auftretendem
Abrieb des Sorptionsmaterials im Iodfilter. Abb. 8 u. 9 zeigen den Feintropfen-
abscheider und die lod-Sorptionsfilter in der fernbedienbaren 1 : 1 Aus-
filhrung mit dem von IT entwickelten Deckel.

Alle Filter (bis auf den nicht zu wechselnden Grobtropfenabscheider) wurden
fiir den Einsatz in Filterkesseln gleichen Durchmessers ausgebildet. [hre Ab-
messungen erlauben das Einbringen der verbrauchten Filter in die iiblichen

200 1 Rollreifenfdsser flir radioaktiven Abfall bei voller Ausnutzung des FaB-
Innenvolumens. Weiter waren folgende Anforderungen zu erfiilien:
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- weitgehend kontaminationsfreier Wechsel aller Filter mit einem Fernbedienungs-

mechanismus,

- redundante Ausbildung des Mechanismusses zur Uffnung der Filterkessel
(hydraulisches Betriebs- und mechanisches Notbetriebssystem),

- automatische Verriegelung der Filterkessel-Deckel gegen Uffnen bei stor-
fallbedingten DruckstoBen,

- kontinuierliche Oberwachung des Dichtsitzes jedes Filtereinsatzes wahrend
des Betriebes,

- Dekontaminierbarkeit aller Filterkessel und Entfernung von lose anhaftender
Kontamination der Filter vor dem Wechsel.

Zur Erprobung der im MaBstab 1 : 1 gebauten Filterstrecke fir das Auf-
1oserabgas einer grofen WA wurde die Versuchsanlage PASSAT 9) errichtet, in
der die einzelnen Filtereinheiten und die gesamte Filterstrecke im Verbundbe-
trieb unter simulierten WA-Bedingungen erprobt werden kann {Abb. 10).

Die PASSAT konnte im September d. J. erstmalig in Betrieb genommen werden.
Die erste Versuchsphase gilt der Optimierung des Feintropfenabscheiders in
Hinsicht auf Abscheidegrad, Druckabfall und Abreinigung (Abb. 11). Es handelt
sich um einen Fasermattenabscheider, der Tropfen mit einem Durchmesser von

< 10 ym mit Abscheidegraden von >> 99 % aus dem Abgas entfernen soll. Die

z. Z. laufenden Versuche werden mit einem Tropfenaerosol, das vorwiegend aus
Tropfen mit einem Durchmesser zwischen 1 und % um besteht, durchgefithrt. Die
bisher gemessenen Abscheidegrade liegen weit iliber 99,9 % und lassen ggf. eine
Reduzierung der Tiefe der Faserschicht zu.

Das zukiinftige Versuchsprogramm schlielt die Erprobung neu entwickelter
Schwebstoffilter der Klasse S mit erhOhtem Abscheidegrad und der Iodfilter
ein. Hier sind vor allem die lodverteilung im Filter und die optimalen Be-
dingungen fir den Splilgaszyklus zu ermitteln, der zur Dekontamination der
AuBenfldchen des Filters vor dem Wechsel bendtigt wird. Ein wesentlicher

Anteil des PASSAT-Versuchsprogrammes besteht in der Erprobung der Fernbedienungs-

einrichtungen fiir den Wechsel, das Ausschleusen und die Verpackung der konta-
minierten Filter,
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Wahrend der vorgesehenen Lagerzeit der aufzuarbeitenden Brennelemente zerfalien
alle radioaktiven Edelgasisotope bis auf 85Kr. Dieses kann nach der Schweb-
stoff- und lodentfernung aus dem Auflitserabgas und einer Vorreinigung von
restlichen Bestandteilen wie H20, NOX, Co
Rektifikation (TTR) abgetrennt werden.

0 und KW durch Tieftemperatur-

Vom IHCh wird z. Z. in Zusammenarbeit mit IT die Abtrennung von Krypton in
einer TTR-Anlage aus zwei hintereinandergeschalteten Trennsdulen untersucht.
Die erste Sdule trennt Kr und das ebenfalls im Aufloserabgas vorhandene Xe
vom Trdgergas, das bei dem gewdhlten Verfahren an dieser Stelle nur noch aus
N2 besteht, ab. In der zweiten Trennsaule wird das Xe von Kr getrennt.

Die Vorreinigung des Abgases schlieft bei der untersuchten Verfahrensvariante
eine katalytische Reduktion des NOx und 02 mit H2 zu N2 und H20 und die Ad-
sorption von H20 und CO2 an Molsieben ein. Ein Ru-Katalysator befindet sich

in der Erprobung. Durch den Reduktionsschritt kann auch COZ’ das im Aufldser-
abgas 148 enthdlt, zu Methan reduziert werden. Diese Umsetzung soll soweit wie
moglich unterdriickt werden, um die Anreicherung von Methan in der 1. Trennsaule

14 14

zu verhindern und eine Abscheidung von “'C in Form von leicht adsorbierbarem ~'CO

2
sowie Uberfilhrung in eine feste Form zu ermdglichen.

. . . . . s1
Die Ergebnisse von Laborversuchen zur katalytischen Reduktion von CO2 mit H2 10.11)

fuhrten zu folgenden Randbedingungen fiir den Betrieb des Ru-Katalysators:

- Bei insgesamt reduzierender Atmosphare muf 02 in geringen Mengen im Gasge-
misch enthaiten sein (Abb. 12),

- Der HZ—UberschuB Uber den zur Reduktion von NOx tund 02 bendtigten stochio-
metrischen Gemischanteil muB so gering wie moglich sein.

- Die Betriebstemperatur des Katalysators muB bei Temperaturen > 400°¢C liegen
(Abb. 13).

Weitere Untersuchungen gelten dem Methan-Konzentrationsprofil, das sich bei
geringen Restanteilen an Methan in der 1. Trennsdule der TTR-Anlage einstellt.

Ein entscheidendes Problem fiir den Betrieb der TTR-Anlage nach Vorabscheidung
des 02 zur Vermeidung von Ozonbildung ist durch das Ausfrieren von Xe aus dem
Dreikomponentensystem NZ—Kr~Xe in der 1. Trennsdule gegeben. Neue Erkenntnisse
mit hohem und niedrigem Kryptonanteil ({6500 und 167 vpm im Speisegas) zeigten,
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daB eine Variation der Kr-Konzentration (die durch Kr-Rickfithrung erreicht
werden konnte) innerhalb dieser Grenzen keinen Einfluf auf das Ausfrieren von
Xenon und damit die Veriegung der 1. Trennsdule hat (Abb. 14), da es sich

im Eintrittsbereich des Speisegases in die Kolonne um ein Ausfrieren aus der
Gasphase (Desublimation) handelt 11’12). Ausfrierungen aus der Flussigphase
wurden bis zu einer Konzentration von 80 % Xe und 20 % Kr im Sumpfbehdlter
der ersten Trennsaule nicht festgestellt.

Zur Vermeidung von Xe-Ausfrierungen im Eintrittsbereich der 1. Trennsdule von
KRETA werden folgende MaBnahmen durchgefiihrt.

- Konstruktive Verdnderung der Trennsdule {groBere Offnungsquerschnitte}, die
dazu fuhrt, daB Ausfrierungen geringen Umfangs nicht mehr Verlegungen ver-
ursachen konnen,

- Einleitung des Speisegases in einem Bereich hoherer Kolonnentemperatur.

Zum Abklingen des abgetrennten 85Kr (T1/2 = 10,8 a) ist eine Lagerung in
Druckgasflaschen vorgesehen. Aus dem radioaktiven Krypton entsteht durch
B-Zerfall das Alkalimetall Rubidium, das eine Korrosion der Druckgasflasche
verursachen konnte. Vom IRCh werden gemeinsam mit dem IMF II Korrosionsver-
suche an verschiedenen Druckgefafen aus Normal- und Edelstahl mit Rb,

Rb + Rb20, Na und Na + Na202 unter Argon durchgefiihrt. Bei den Versuchs-
temperaturen von 150 und 200°C Tiegt Rb, das bei 38,9°C schmilzt, in fliissiger
Phase vor und es tritt ein nennenswerter Rb-Partialdampfdruck auf. Erste
Untersuchungen von Druckbehdltern nach 3000 h Standzeit bei 150°C und

150 bar werden z. Z. ausgewertet.

Die beschriebenen Versuche werden mit ldngeren Standzeiten fortgesetzt.
Weitere Untersuchungen mit hoherem Flascheninnendruck sowie zum Einflul3 von
RbOH, NZ’ NOx und energiereicher Strahlung werden vorbereitet.

85

Zur Eignung von Zeolithen zur Lagerung von ~“Kr wird im kommenden Jahr be-

richtet,
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6. Zusammenfassung wesentlicher Ergebnisse

Neue Filterkonstruktion (MWS-Filter) fiihrt zur Reduktion der Filterver-
giftung durch maximale Kapazitdtsausnutzung der A-Kohie bei Aufrechter-
haltung hoher Abscheideieistung.

hinausgehen:

Eignung anorganischer lod-Sorptionsmaterialien nachgewiesen, Feintropfen-
abscheider entwickelt.

MeBmethode entwickelt und angewandt. MePergebnisse ermoglichen Verbesserung
des DWR-Luftungskonzeptes und realistischere Berechnung der Umgebungshe-
lastung.

Neue, verbesserte Uberwachungsmethode fiir lod-Sorptionsfilter in KKW ent-
wickelt und in Anwendung.

Priifverfahren fiir grofe Schwebstoff-Filteranlagen weiter entwickelt und
in das Genehmigungsverfahren eingefiihrt.

Prototyp-lIod-Sorptionsfilter in WAK seit Sept. 1975 erfolgreich im Ein-
satz. Verfahren zur Schwebstoff- und lodfilterung in GWA mit Komponenten
im Mafstab 1 : 1 in PASSAT in Erprobung.

Yorreinigungsschritte fiir Edelgasabtrennung in ADAMO und KRETA in Erprobung.
Reduktion von CO2 zu CH4 am Ru-Katalysator durch Beeinflussung der Abgas-
zusammensetzung und Temperatur des Katalysators vermeidbar. Verlegungen

in der NZ/Kr—Xe-Trennséu}e durch Xe-Ausfrierung apparatespezifisch 10s-

bar.
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Temperatur und Druck

Priifmittel: CH 131

Abscheideverhalten von Ag-Molsieb in HeiBdampf bei hoher

1, Fordermedium: Heifdampf unterschiediicher Feuchte,

Naihstrﬁmzeit 2 h
Temperatur Taupunkt- Einwirkungs- Druck Abscheidegrad (%)
Temperatur dauner bei Bett-Tiefe von
[°c] [®c] [h] fpbar] 2,5 cm 5,0 cm
150 105 5 1,2 99,2 99,99
150 105 96 1,2 99,9 99,99
160 151 5 5 96,0 99,77
160 151 96 5 95,9 99,75
160 151 96 5 94,8 99,66
300 151 5 5 97,0 99,90
300 151 5 98,5 99,88
300 151 5 5 97,6 99,85 *
300 151 96 5 83,9 97,4
|

* 95 h Nachstrimzeit

Tab., II:

Metal

1faserpacks

Abscheideleistung eines Feintropfenabscheiders aus optimierten

Tropfenaerosél 2 - 5 um Tropfendurchmesser, Beaufschlagung: 3,3 + 0,9 kg/h

Trigerluft- Vlin Gesamt- Differentieller Ab- Integraler Ab-
Durchgatz Druck- scheidegrad in % scheidegrad in %
abfall
3 Faser @ Faser ¢ Faserpack

fm™/hl [m/s] [Pal 22 pm 8 um 2248 um

200 0,23 250 96,6 98,9 99,996

300 0,34 320 99,4 97,3 99,98

400 0,46 480 99,5 89,3 99,94
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Abb. 8: Fernbedienbare Filterkomponenten der PASSAT
(1inks: Fasermatten-Abscheider, rechts:
2 lod-Sorptionsfilter in Reihe)

Abb. 9: lod-Sorptionsfilter der PASSAT
(Tinks: Filterkessel mit Zentrierleisten,

rechts: Filterkessel mit eingesetztem
Trommelfiiter).
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ABB. 12:
Reduktion von CO, mitH, zu CH,am Ru-Katalysator in Abhdngk. v. d. 0, -Zugabe



— 204 —

100+

B0 Ru- Katalysator
[Hy]/ (0051 775

o
=
1

o
=
1

Umsotz zu CO0 und CHy (%/s)

1

20+

|

250 300 150
Temperatur (°C)

ABB. 13

Reduktion von CO, mit H, zuCOund CH, am Ru-
Katalysator in Abhdngigkeit von der Temperatur




at
(min]

Zeit zwischen zwei Verlegungen

400 -

300 1

200 o

100 -

8

600 +

500 4

F [nmn] | ohne Kr | mitKr
30 {5 NUN)
35 wen) | (230 Nm)
L Ly
4 135NUR) | [Z90H1/m
S - A s sl

derzelt bekannter Sollwert fiir Cy, = 1600vpm

500

800

1000

1200

10g

-——S0Z —

ABB., 14:

Abhangk. d. Xe-Verlegungi.Speisegas-Eintritisbereichv.d. Xe-Konzentration



—- 206 —

PROJEKT NUKLEARE SICHERHEIT
JAHRESKOLLOQUIUM 1978

DIE RADIOUOKOLOGISCHE REDUKTION AKUTER
UND LANGZEITIGER KONTAMINATIONEN DER
UMWELT DURCH JOD 129

H. SCHUTTELKOPF

KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE
ABTEILUNG SICHERHEIT




— 207 —

JAHRESKOLLOQUIUM 1973

des

PROJEKTES NUKLEARE SICHERHEIT

Die radiookologische Reduktion akuter
und langzeitiger Kontaminationen der
Unwelt durch Jod-129

H. Schiittelkopf

1, Einleitung

Jod-131 war fiir die Wiederaufarbeitung und ihre Auswirkungen auf die
Umgebung immer e¢in problematisches Radijonuklid. Mit der Verlangerung

der geplanten Kihlzeit von 150 Tagen auf mindestens 210 Tage wurde wegen
der kurzen Halbwertszeit von Jod-131 dieses fiir die Belastung der Um-
gebungsbevdlkerung bedeutungslos. Im Brennstoff verblieb nur noch Jod-129
als das letzte Radionuklid des Jodes. Jod-129 ist ein niederenergetischer
p- und y-Strahler mit einer Halbwertszeit von 1,6 - 107 Jahren. Uber die
sicherheitstechnische Bedeutung von Jod-129 war zum Zeitpunkt des Beginnes
unserer Arbeiten wenig bekannt. Wegen der langen Halbwertszeit war zu
beflirchten, daf eine einmal vorhandene Kontamination Ursache einer Lang-
zeitgefdhrdung der Umgebungsbevilkerung werden konnte. Da der wichtigste
Belastungspfad durch Radiojod der Milchpfad ist, sollte bei einer Unter-
suchung des radiotkologischen Verhaltens von Jod-129 vor allem dieser

Pfad untersucht werden. Die Untersuchung wurde in der Abteilung Sicherheit
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durchgefiihrt und wurde in den Jahren 1974 - 1978 vom Projekt Nukleare
Sicherheit betreut.

2. Die Messung von Jod-129 in verschiedenen Probematerialien

Um die Jod-129-Kontamination der Umgebung der Wiederaufarbeitungsanlage
Karlsruhe (WAK) flir unsere Untersuchungen ausniitzen zu kbnnen, war es
notwenig, Jod-129 in extrem niedrigen Konzentrationen in Umweltproben
bestimmen zu konnen. Zu Beginn unserer Arbeiten waren keine Methoden
publiziert, die es erlaubten, die zu erwartenden Konzentrationen auch
tatsdchlich zu messen. Daher muBten von uns Analysenmethoden fiir ver-
schiedene Probematerialien erarbeitet werden. Fiir Abluft-, Abwasser- und
verschiedene ProzeRlSsungen der Wiederaufarbeitung muBten Analysenmethoden
erstellt werden, um das Verhalten von Jod-129 in der WAK und seine Emission
aus der WAK untersuchen zu kdnnen. Fiir Probematerialien der Umgebung wie
Fleisch, Fisch, Pflanzen, Luftfilter, Boden, Wasser und andere, wurden
ebenfalls Analysenmethoden entwickelt. Eine schematische Darstellung ist
in Abb. 1 wiedergegeben. Unsere Analytik niitzt hier die hohe Empfindlich-
keit der Neutronenaktivierungsanalyse und der y-Spektrometrie zur empfind-
lichen Messung von Jod-129 in verschiedenen Probematerialien aus. Der
Arbeitsaufwand betrdgt fiir 2 Analysen etwa einen Tag. Die erreichten Nach-
weisgrenzen werden in Tab. 1 zusammengefaft. Wie aus Tab. 1 hervorgeht,
liegen die Nachweisgrenzen fiir hochaktive Abfalldsungen in pCi/1-Bereich,
fur Umweltflissigkeiten in fCi/1-Bereich und fiir Luftproben der Umgebung
im Bereich von aCi/m®. Mit der Entwicklung dieser empfindlichen Analysen-
methoden waren die Voraussetzungen geschaffen fiir die von uns geplanten
Untersuchungen.

3, Das Verhalten von Jod-129 in der WAK und die Emission von Jod-129
aus der WAK

In Zusammenarbeit mit der Analytik der WAK wurde das Verhaiten von Jod-129
bei Betrieb und in Betriebspausen der WAK untersucht. In Abb. 2 sind einige
wesentliche Ergebnisse zusammengestellt. Jod-129 wird wdhrend der Aufldsung
zu etwa 99% in das Abgas freigesetzt. Ein Natronlaugenwdscher hdlt etwa
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die Hdlfte des freigesetzten Jod-129 zuriick, ein mit Wasser betriebener

Wdscher hdlt kein Jod-129 zuriick. Der in der Abluft verbleibende Rest des J-129
wird in die Umgebung iiber den Abluftkamin freigesetzt. Seit Ende 1975

ist ein Jodfilter in den Abluftkanal des Auflidsers eingebaut und die Jod-
freisetzung auf diesem Weg wurde praktisch auf Null reduziert. Die ver-
bleibenden 0,5 - 1,0 % des Jod-129-Durchsatzes der WAK, die z.Zt. aus der
Anlage freigesetzt werden, stammen aus anderen Abluftsystemen, vor allem

aus der Abluft der verschiedenen Behdlter.

Der kleine Anteil von Jod-129, der in der Speiseldsung verbleibt, verteilt
sich wdhrend des PUREX- Prozesses auf die verschiedenen ProzeBlosungen,

In der hochaktiven Abfalldsung wurden 0,05% des Jod-129-Durchsatzes gefunden.
Die Jod-129-Emissionen mit den niederaktiven und mittelaktiven Abfallgsungen
und mit den organischen Abfdllen liegen je im 0,1%-Bereich. Eine weitere
wesentliche Reinigung erfolgt in den Dekontaminationsbetrieben des KfK [1].

Wie aus den Tab. 2 und 3 hervorgeht, ist unter diesen Umstdnden die Emission
von Jod-129 {iber das Abluftsystem wesentlich wichtiger als die liber das
Abwassersystem. Die Abgabe von 0,5 - 1,0 % des Jod-129-Durchsatzes der WAK

liber den Abluftkamin ist ausreichend hoch, um mit den von uns entwickelten,
extrem empfindlichen Analysenmethoden, den Milchpfad und andere Kontaminationen
der Umgebung zu untersuchen.

4. Jod-129 in Schilddriisen und Milchproben aus der Umgebung der WAK

Die hochsten Jodkonzentrationen in der Umgebung findet man in Schilddriisen
von Haus- und Wildtieren. Zwischen 1975 und 1977 wurden eine Reihe von
Schilddriisen auf ihren Jod-129-Gehalt analysiert. In Abb. 3 sind die
Stellen der Probenahme angefiihrt. Die Ergebnisse werden in Tab. 4 wieder-
gegeben. Die Jod-129-Gehaite der Schilddriisen unterscheiden sich um bis

zu 4 GroBenordnungen. Unterschiede sind wegen der verschiedenen Orte der
Probenahmen, der Unterschiede in Alter, Art und Lebensgewohnheiten der
Tiere durchaus verstdandlich. In jedem Fall liegen aber die Jod-129-Konzen-
trationen in den Schilddriisen wesentlich iiber dem natiirlichen Jod-129-
Gehalt von Schilddriisen. Dieser Jod-129-Gehalt liegt im Bereich von
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maximal 10 fCi/Schilddriise.

Jod-129 wurde in regelmaBig an 5 Stellen genommenen Kuh- und Ziegenmilch-
proben gemessen. Die Messungen erfolgten in den Jahren 1975 und 1976.

Die Jod-129-Messungen wurden spatestens Ende 1976 an 4 von 5 Probenahme-
stellen beendet. Die 5. Probenahmestelle 1iegt am Hauptbeaufschlagungs-
gebiet der WAK-Abluftfahne; das dort gemdhte Gras wird an Ziegen verfiittert.
Die Jod-129-Konzentration in dieser Ziegenmilch wurde in den Jahren 1975

bis 1978 regelmdBig gemessen. Die Durchfilhrung solcher Messungen in Kuhmilch
war nicht mogtich, da im Bereich der Hauptbeaufschlagung mit der Abluftfahne
keine Kuhhaltung erfoigt. Bei der Verwendung von Ziegenmilch fiir solche
Untersuchungen ist zu beriicksichtigen, daB die Abgabe von Radiojod mit

der Milch bei Ziegen 5 mal so hoch ist als bei Kiihen [2].

5. Die Langzeitgefdhrdung der Umgebungsbevolkerung durch Jod-129-Konta-
minationen in der Umgebung einer Wiederaufarbeitungsanlage

Bis Mitte 1975 war die WAK in Betrieb und ihre Emissionsrate war etwa um
den Faktor 30 hoher als in der folgenden Zeit bis 1978. Ab Mitte 1975
erfolgten keine Auflosungen bis im Oktober 1975 ein Jodfilter in das
Aufloserabiuftsystem eingebaut worden war. Dann wurde die Anlage wieder

in Betrieb genommen, Es darf angenommen werden, daB ein wesentlicher Anteil
des Jod-129, das in den Jahren vor 1975 von der WAK durchgesetzt wurde,
Uber den Abluftkamin abgegeben worden ist und den Raum der Hauptbeauf-
schlagung der Abluftfahne kontaminiert hat. Die Reduktion der Emissions-
rate von Jod-129 mit der Abluft durch den Einbau eines Filters war eine
giinstige Gelegenheit, die Verdnderung einer vorhandenen Bodenkontamination
in der Umgebung der WAK zu studieren.

Fiir die Jod-129-Konzentration in den Milchproben vom Gebiet der Hauptbe-
aufschlagung durch die Abluftfahne der WAK war folgendes zu erwarten:

Nach dem Betriebsstopp der WAK Mitte 1975 sollte die Jod-129-Kontamination
der Milch mit der biologischen Halbwertszeit von Jod auf Gras abnehmen.

Diese Halbwertszeit betrdgt 14 Tage. Nach etwa 2 bis 3 Monaten sollte die
Jod-129-Kontamination um den Faktor 30 unter den Milchkonzentrationen von
der Mitte des Jahres 1975 liegen und sollte dann bis zum Jahre 1978 wegen
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weitgehend konstanter Emissionsraten von Jod-129 mit der Abluft konstant
bleiben,

Der tatsdchliche Verlauf der Jod-129-Konzentration in den Milchproben

vom Gebiet der Hauptbeaufschlagung durch die Abluftfahne wird in Abb., 4
wiedergegeben. Die Kontamination der Milch nimmt mit einer Halbwertszeit

von 0,3 Jahren von Mitte 1975 bis Ende 1977 ab, Von diesem Zeitpunkt an
deutet sich eine Stabilisierung der Jod-129-Kontamination der Milch an;

im Mittel liegt die Jod-129-Kontamination der Milch um den Faktor 100 unter den
hochsten Werten von Mitte 1975, Zum besseren Verstdndnis der Ergebnisse
s011 der Mechanismus der Gras- und damit der Milchkontamination mit Radio-
jod in Abb., 5 verdeutlicht werden. Die Kontamination von Gras erfolgt einer-
seits durch Ablagerung von Jod-129 aus der Umgebungsluft und andererseits
durch Aufnahme von Jod-129 aus der Erde mit den Wurzeln des Grases. Ist

die Emissionsrate einer Wiederaufarbeitungsanlage weitgehend konstant, wird
auch die Luftkonzentration liber dem Gras weitgehend konstant sein. Da dies
seit Mitte 1975 bis 1978 in der Umgebung der WAK der Fall war, ist die
Abnahme der Jod-129-Kontamination der Ziegenmilch und damit des als Futter
verwendeten Grases nur verstandlich,wenn die Aufnahme iber die Wurzein mit
der Halbwertszeit von 0,3 Jahren abgenommen hat. Wegen der wesentlich
niedrigeren Emission mit der Abluft war die Kontamination aus der Umgebungs-
luft zu diesem Zeitpunkt vernachldssigbar, verglichen mit der Aufnahme

durch die Wurzeln aus dem Boden. Die Reduzierung der Aufnahme von Jod-129
aus dem Boden kann entweder verursacht sein durch die Abnahme der Jod-129-
Kontamination des Bodens oder durch eine Reduzierung der biologischen Ver-
fiigbarkeit von Jod im Boden, Die Abnahme der Jod-129-Kontamination im

Boden kann entweder bedingt sein durch ein Ausgasen von Jod-129 aus dem
Boden oder durch ein Auswaschen des Jod-129 durch Niederschldge in tiefere
Bodenschichten, die von den Graswurzeln nicht mehr erreicht werden,

Anfang 1976 wurde die Jod-129-Kontamination der Erde in der Umgebung der
WAK gemessen. In Abb. 6 werden die Ergebnisse dargestellt. Die hochsten
Kontaminationen wurden in den Hauptwindrichtungen gefunden und das Minimum
der Kontamination ist mit dem Minimum der Windhdufigkeit in Obereinstimmung.
Die Jod-129-Kontamination des Bodens wurde an 10 Positionen in Hauptwind-
richtung im Abstand von 200 bis 1000 m von der WAK in den Jahren 1977 und
1978 wiederholt. Im Mittel war die Jod-129-Kontamination leicht an-
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steigen (Tab. 5). Zusdtzlich wurde 1978 in Hauptwindrichtung eine Probe
genommen zur Messung der Vertikalverteilung von Jod-129 im Boden. Wie sich
aus der Tab. 6 ergibt, ist die gesamte Jod-129-Kontamination in den obersten
10 cm des Bodens und damit im Bereich der Graswurzeln. Aus diesen Ergebnissen
darf geschlossen werden, daf3 eine Abnahme der Jod-129-Kontamination des
Bodens nicht erfolat ist. Wohl aber hat die biologische Verfiigharkeit des
Jod-129 im Boden mit der Halbwertszeit von 0,3 Jahren abgenommen.

Dies bedeutet, daB eine vorhandene Jod-~129-Kontamination des Bodens inner-
halb einiger Jahre unverandert bhleibt, daB aber eine Langzeitgefdhrdung
der UmgebungsbevoTkerung daraus nicht resultiert. Die Verfiigbarkeit von
Jod-129 nimmt nicht mit der physikalischen Halbwertszeit von 1,6 . 107
Jahren ab, sondern mit der Halbwertszeit von 0,3 Jahren.

6. Die Dosisbelastung iber den Milchpfad

Die von der Strahlenschutzkommission empfohlenen'p 11gemeinen Berechnungs-
grundlagen” flir die Bestimmung der Strahlenexposition durch Emission radio-
aktiver Stoffe mit der Abluft erlaube bei bekannter Emissionsrate von
Jod-129 einerseits die Berechnung der zu erwartenden Jod-129-Konzentration
in Milch und andererseits die Berechnung der Dosisbelastung durch Jod-129
tiber den Milchpfad. Verwendet man die Jod-129-Emissionsrate der ersten
Halfte von 1975, dann errechnet man eine Milchkonzentration von 41 pCi
Jod-129/1. Die tatsdchlich nach dem Anlagenstopp gemessenen Werte liegen
bei ca. 1 pCi/1. Dies bedeutet, daB durch die genannten"Berechnungsgrundlagen"
der Strahlenschutzkommission eine Oberschdatzung der Milchkontamination um
den Faktor 42 erfolgte

Geht man davon aus, daB die Stabilisierung der Jod-129-Kontamination der Milch
im Zeitraum zwischen September 1977 und September 1978 eine Folge der in
diesem Zeitraum gemessenen Abluftemission ist, so errechnet man mit den
"Berechnungsgrundlagen" eine Milchkontamination von 2,4 pCi/1. Die tatsdch-
Tiche Kontamination betrug im Mittel 0,06 pCi/1 und damit liegt auch hier

der gemessene Wert um den Faktor 48 unter dem berechneten, Daraus darf ge-
schlossen werden, daf3 das von der Strahlenschutzkommission erarbeitete und
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empfohlene Berechnungskonzept im Falle von Radiojod und dem Milchpfad
eine Uberschiatzung der tatsdchlichen Dosisbelastung um mindestens den
Faktor 45 + 3 enthdlt. Dieses Ergebnis ist in guter Ubereinstimmung mit
den von H. Riedel [4] und A. Wiechen [5] mit Jod-131 in der Umgebung
deutscher Kernkraftwerke gemachten Erfahrungen. Auch eigene Messungen von
Jod-131 in der Umgebung des Kernkraftwerkes Obrigheim waren wesentlich
niedriger als die berechneten Werte. Bisher wurde nicht berlicksichtigt, daB
bei den Untersuchungen in der Umgebung der WAK ausschlieRlich Ziegenmilch
verwendet wurde. Wegen der hoheren Kontamination der Ziegenmilch durch

- Radiojod miiBte zusdtzlich ein Faktor 5 beriicksichtigt werden, wenn Aussagen

iiber Kuhmilch getroffen werden.

7. Zusammenfassung

Iin Forschungsvorhaben "Untersuchungen zur Radiobkologie von Jod-129"
wurden analytische Methoden mit extrem niedrigen Nachweisgrenzen fiir

alle wesentlichen Probematerialien entwickelt, Die Verhaltensweise von
Jod-129 1in einer Wiederaufarbeitungsanlage und seine Emission aus einer
Wiederaufarbeitungsanlage wurde volistandig untersucht und verstanden.
Die befiirchtete Langzeitgefdhrdung durch eine einmal erfoligte Kontamina-
tion der Umgebung mit Jod-129 ist nicht zu erwarten, da die biologische
Verfligbarkeit von Jod-129 im Boden mit der Halbwertszeit von 0,3 a
abnimmt. Die vom BMI empfohlenen "Berechnungsgrundlagen" Uberschatzen die
Dosisbelastung durch Jod-129 um mindestens den Faktor 45,
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Tab. 1: Erreichte Nachweisgrenzen fiir 1230 bei der Neutronenaktivierungs-
analyse verschiedener Probematerialien

Art des Probematerials Probenmenge Nac?giiﬁgggnze
Hochaktive Abfall - Losung 1 - 10wl 5 - 0,56 nCi/m3
Mittelaktive Abfall _ | gsung 100 m1 50 pCi/m3
Niedrigaktive Abwisser 51 1 pCi/m3
AbTuft 350 m3 0,05 pCi/m3
Oberfldchenwasser
Grundwasser
Trinkwasser 1-51 5.10-3-1,10"3 pCi/1
Regenwasser
Milch
Schilddriisen
Fleisch

20 g 3.107% pCi/g
Fisch
Pflanzen
Boden

100 g 5.1075 pCi/g
Sedimente
Umgebungsiuft
Aerosole 10 000 m3 0,5.10-% pCi/m3
gasformiges Jod 1,0.10-% pCi/m3
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Tab, 2: 129J-Emission mit dem Abwasser aus der WAK nach dessen Reini-
gung in den Dekontaminationsbetrieben des KfK und der Prozent-
satz des '2%J-Durchsatzes der WAK

- Gesamtemission Prozentsatz des
§2L$nder vomessungis aus dem KfK 1233-Dyrchsatzes
in uCi 129y der WAK
1975 Mai - Dez. 192 0,23
1976 Jan, - Sept. 90 0,05

Mittelwert: 0,11 %

Tab. 3: 12%9)-Emission mit der Abluft der WAK und Prozentsatz des 12%J-
Durchsatzes der WAK

folender- | Wessng | Sesemiamesion | [rgsentsatz des
in mCi 129g der WAK
1975 Jan., - Dez. 42,7 30,3
1976 Jan, - Dez, 3,0 0,87
1977 Jan. - Dez. 2,2 0.47
1978 Jdan, - Sept, 4,2 2,68

Mittelwert 1975-1978
nach Filtereinbau: 0,92 ¢
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Tab. 4: 129J-Gehalt in Schilddriisen von Wild- und Haustieren aus der
Umgebung der WAK
Probe . Probenahme- | 129J-Aktivitat in der
Nr. Tierart datum Schilddriise in pCi

1 April 1977 0,11
Ziegen

Y4 Juni 1977 3,5

3 0,03

4 Jungziegen Juli 1977 0,58

5 0,36

6 April 1975 9.4

7 Mai 1975 0,85
Kaninchen

8 Juni 1975 2,0

9 Sept. 1975 3,6

10 Juli 1976 4,0

11 Rehe Febr, 1976 196

12 Jan. 1976 60

13 Rehkitz Okt. 1975 2,0

14 Okt., 1975 11
Hirsche

15 Okt. 1977 3,3

16 Wildschwein Sept. 1976 1,6
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Tabelle 5: Mittlere J-129-Kontamination des Bodens im Gebiet der
Hauptbeaufschlagung durch die Abluftfahne der WAK

Probenahme Bodenkontamination
in pCi *2%9/m?

0-5 cm | 0-20 cm 1)

1976 116 216
1977 142 237
1978 /1 414

1) ein AusreiRer wurde vor der Mittelung ausgeschieden
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Tab. 6: 129J in Bodenproben eines Vertikalprofiles. Probenahme 1978,
1 km Abstand von WAK, Richtung NO

Probenahmetiefe 123J-Konzentration

in cm in fCi 129J/g Trockensubstanz
0- 5 1,5
5 - 10 41,4

10 - 20 0,41

20 - 30 0,32

30 - 40 < 0,41

40 - 50 < 0,64

50 - 60 §0,78

60 - 70 < 0,29

70 - 80 < 1,85

80 - 90 5_0,41

90 - 100 < 0,40

100 - 110 < 1,35
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Abb.1: Schema der Analysenmethoden fiir "} in verschiedenen
Probematerialien
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