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Vorwort

Die F+E-Arbeiten des Kernforschungszentrum Karlsruhe (KfK) zur LWR-Sicherheit
orientieren sich an aktuellen Fragestellungen, die zum Beispiel im Rahmen
probabilistischer Sicherheitsanalysen diskutiert werden. Die konkreten For-
schungsthemen und -vorhaben werden mit internen und externen Fachgremien
abgestimmt.

Die Schwerpunktthemen, die im Jahr 1989 bearbeitet worden sind, beziehen sich
auf Phdnomene schwerer Kernschdden und auf Einzelaspekte zum Kernschmelzun-
fall. Letztere umfassen die Bereiche Aerosolverhalten und Filtertechnik sowie
Methoden zur Abschdtzung und Minimierung der radiologischen Folgen von Reak-
torunfdllen. Verschiedene Beitrédge zu ausgewdhlten, sicherheitsorientierten
Fragen eines Fortgeschrittenen Druckwasserreaktors runden das Themenspektrum
ab.

Der vorliegende Jahresbericht 1989 beschreibt die Fortschritte der Arbeiten,
die von den folgenden Instituten und Abteilungen des KfK, ndmlich

Institut fir Material-und FestkoOrperforschung IMF
Institut fir Neutronenphysik und Reaktortechnik  INR
Institut fir Reaktorbauelemente IRB
Institut fir Reaktorentwicklung IRE
Hauptabteilung Ingenieurtechnik HIT
Hauptabteilung Versuchstechnik HVT

Laboratorium fir Aerosolphysik u. Filtertechnik  LAF

sowie im Auftrag des KfK von externen Institutionen auf dem Gebiet der Si-
cherheit durchgefiihrt wurden. Die einzelnen Beitrdge stellen den Stand der
Arbeiten zum Ende des Berichtsjahres (1989) dar. Den in deutscher Sprache

verfaBten Beitrdgen sind Kurzfassungen in englischer Sprache vorangestellt.
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12.07.01 Untersuchungen zu schweren Kernschéden

12.07.01/13A Out-of-pile bundle experiments for the investigation of Severe
Fuel Damage (CORA-program),
PRS ODSB Tests CORA-16 and CORA-17 on the BWR-type bundle behavior

(S. Hagen, R. Dobele, A. Grinhagen, R. Heine, W. Hering,

H. Malauschek, N. Paroth, F. Seibert, L. Sepold, K.P. Wallenfels; HIT
H. Benz, K. Vogel, H. GieBmann, C. Grehl, O. Heil, W. Rotzel,

H.J. Rohling, Ph. Pfann; HVT; 1989)

The out-of-pile bundle experiments with electric heated rods are performed in
the CORA-facility. 15 experiments are planed. 8 tests with UO-pellets are
performed up to the end of 1989: 6 on PWR and 2 on BWR fuel element behavior.
In this paper the results of the BWR-type bundles CORA-16 and CORA-17 are
discussed.

in the bundlies of CORA-16 and CORA-17 the ByC-absorber in stainless steel and
the Zircaloy channel box walls together with the fuel rod simulators are
simulated. Besides the final quenching in test CORA-17 the test conduct is the
same in both tests: Constant Ar-flow of 8 g/s for the whole test and power input
between 6 and 23 KW and 2 g steam flow between 3000 and 4800 s.

The melt formation starts at about 1200 °Cin the upper part of the bundle in the
absorber material. B4C interacts eutectical with the stainless steel. The liquefied
steel penetrates the Zircaloy wall and is distributed within the bundle. In contact
to the fuel rod, the zircaloy of the cladding is liquefied and starts to dissolve the
UO».

In CORA-17 we got the same behavior asin CORA-16 up to the start of the
quenching. During the quench phase before final cooling a remarkable increase
of the temperature was found, which was connected to a strong increase of the
hydrogen production. The reason for the temperature increase and hydrogen
production was the increase of the Zr/steam reaction due to the improved access
of the steam to the metallic Zircaloy as a result of cracks in the protecting ZrO»-
layer of the cladding. The quench test CORA-17 resulted in additional
fragmentation with a wide spectrum of fragments from very fine powder to
pieces in the order of 10 mm.




12.07.01/13A Out-of-pile Bundelexperimente zur Untersuchung schwerer
PRS ODS5B Kernschaden (CORA-Programm): Versuche CORA-16 und CORA-17
zum Verhalten von SWR-typischen Bindeln

(S. Hagen, R. Dobele, A. Grinhagen, R. Heine, W. Hering,

H. Malauschek, N. Paroth, F. Seibert, L. Sepold, K.P. Wallenfels; HIT
H.Benz, K. Vogel, H. GieBmann, C. Grehl, O. Heil, W. Rotzel,

H.J. Réhling, Ph. Pfann; HVT; 1989)

Einleitung

Die Out-of-pile Bundelexperimente des CORA-Programms mit elektrisch
beheizten Brennstabsimulatoren untersuchen die Schadensmechanismen an
LWR-Brennelementen im Temperaturbereich zwischen Auslegungsstoriall
(1200°C) und Beginn des unkontrollierten Kernschmelzens (ca. 2000°C). Die
Versuche erlauben die Uberpriufung der Fahigkeit der Rechenprogramme, das
integrale Verhalten der Brennstdbe bei schweren Kernschdden zu beschreiben.

Fir die Durchfihrung der Experimente unter den Randbedingungen fir das
Auftreten schwerer Kernschaden wurde die Versuchsanlage CORA /1/ aufgebaut.
CORA erlaubt neben dem Temperaturanstieg der elektrisch beheizten Brenn-
stabblindel im Dampf auch die richtigen Druckverhaltnisse, das Quenchen des
Blndels und die Simulation der verschiedenen Strukturmaterialien des Brenn-
stabbindels.

Insgesamt sind nach der jetzigen Versuchsmatrix (Abb. 1) 15 Versuche vorge-
sehen. Bis zum Ende des Jahres 1989 wurden 8 Experimente durchgefihrt. Die
Versuche CORA-2 und CORA-3 enthielten nur Brennstabsimulatoren /2/. Sie
dienten als Referenz fur spatere Versuche, bei denen zusatzlich der im DWR-
Brennelement vorhandene Absorberstab (AginCd) enthalten ist. Als Abstands-
haltermaterial wurde Zirkaloy (oben und unten) und Inconel (Mitte) verwendet.
Diese Experimente lieferten damit Information (iber das Verhalten von UO3-
Pellets in Zry-Hullrohren, die in Kontakt mit einem Inconel-Abstandshalter sind.
Die Schadensentwicklung beginnt mit der eutektischen Wechselwirkung
zwischen Inconel und Zirkaloy. Das durch diese Wechselwirkung verflussigte
Zirkaloy beginnt schon unterhalb der Schmelztemperatur des Zirkaloys auch das
UO> der Pellets aufzulosen.

Der EinfluB der AgInCd-Absorberstabe wurde im Versuch CORA-5 /3/ untersucht.
Der zusétzliche EinfluB bei gleichem Bundelaufbau durch Quenchen, erhéhtem
Stabinnendruck (60 b) und erhéhtem Systemdruck (10 b) wurde in den Versuchen




CORA-12, CORA-15 und CORA-9 betrachtet: Das Silber des bei ca. 800°C
schmelzenden Absorbermaterials [6st nach Versagen seiner Edelstahlhiille das
Zirkaloy des Fihrungsrohres auf und verteilt sich dann im Biindel. Die eutektische
Wechselwirkung mit dem Hillmaterial des Brennstabs fihrt wiederum zur
Verflussigung des Zirkaloys, das seinerseits das UO7 auflost.

In diesem Bericht sollen die Ergebnisse der Versuche CORA-16 und CORA-17
beschrieben werden, die der Untersuchung des SWR-Verhaltens im Bereich
schwerer Kernschaden dienten. CORA-16 betrachtet den SchadenseinfluB3 des fur
das SWR-Brennelment typischen B4C/Edelstahlabsorbers. CORA-17 diente der
Untersuchung des Quenchverhaltens von Siedewasserreaktor-typischen Bundeln.

Abb. 2 zeigt die Anordnung des Absorberkreuzes im BWR-Brennelement: Die mit
Borkarbid gefullten Edelstahlrohre, gehalten durch die Edelstahlwandung dieses
Kreuzes, werden von den Zircaloy-Wandungen der Brennelementkasten
umgeben. Die Problematik der Schadensentwicklung ergibt sich aus den Wechsel-
wirkungen, die sich zwischen diesen Materialien entwickeln. Borkarbid ist mit
steigender Temperatur nicht mehr stabil in Kontakt zum Edelstahl und fuhrt ab
ca. 1200°C durch eutektische Wechselwirkung zur Verflussigung seiner
Edelstahiwénde. Flussiger Edelstahl wirde bei Kontakt eutektisch mit der
Zirkaloy-Wandung des Brennelements reagieren. In das Bindel eindringende
Schmelze wiederum kénnte zur Verflissigung der Zirkaloy-Hullwande der
Brennstébe, und damit zum Anldsen der UO,-Pellets fuhren.

VVersuchsanordnung

Die Simulation der wesentlichen Komponenten des SWR-Brennelements im
CORA-Bundel ist im Querschnitt (Abb. 2b) wiedergegeben. 11 original B4C
gefillte Edelstahlrohre werden durch einen Edelstahlkasten zusammengehalten,
der die Wandung des Absorberkreuzes simuliert. Die Brennstabsimulatoren sind
gegen den Absorber durch eine Zry-Wand getrennt, die die Wandung des SWR-
Brennelementkastens ersetzt. Die Biindelanordnung ist wie bei allen CORA-
Bundeln von einem Zry-Kasten und der ZrO,-Faserisolierung umgeben. Der
Aufbau der Brennstabsimulatoren und die Anordnung des Bundels im
Hochtemperaturschirm sind in Abbildung 3 wiedergegeben. Der Dampfeintritt
befindet sich am unteren Ende des Biindels. Er ist ebenfalls im linken Bild der
Abb. 4 zu erkennen, in dem das SWR-typische Biindel ohne Isolation wiederge-
geben ist. Diese Abb. 4 zeigt auch die Fenster im Bindelkasten und der Bindel-




isolierung, die die Beobachtung der Schmelzerscheinungen wahrend der
Versuche durch ein im Hochtemperaturschirm installiertes Videosystem
ermdglichen.

Fur den Quenchversuch wird ein mit Wasser gefullter Zylinder von unten Uber das
Bindel geschoben. Der Hochtemperaturschirm kann vor und nach dem Versuch
in den unteren Teil der Anlage abgesenkt werden. In Abb. 10 ist der teilweise
abgesenkte Hochtemperaturschirm mit dem Quenchzylinder in mittlerer Position
wiedergegeben.

Versuchsablauf

Um den Schadensverlauf des SWR-typischen Bundels mit steigender Temperatur
bei fehlender Kihlung zu untersuchen, wurde das Bundel nach einer Gleichge-
wichtsphase derart elektisch aufgeheizt, daB sich ein anféanglicher Temperatur-
gradient von ca. 1 K/s einstellte.

Der Versuchsablauf kann dabei in 3 Phasen unterteilt werden (Abb. 5). In den
ersten 3000 s wird das Biindel von dem im Dampfiberhitzer auf ca. 500°C
vorgeheizten 8 g/s Argon durchspult. Der Uberdruck im System betrug wahrend
des gesamten Versuchs 1,2 bar. Im Zeitbereich von 3000 s bis 4800 s wird die linear
steigende elektrische Leistung eingegeben (Abb. 5).

Ab 3300 s wird zusatzlich zum Argon tiberhitzter Dampf (ca. 2 g/s) eingespeist.
Die transiente Phase wurde durch Leistungsreduktion und Beendigung der
Dampfeinspeisung gestoppt. Beim Versuch CORA-17 wurde zusatzlich der
QuenchprozeB durch Anheben des Quenchzylinders mit einer Geschwindigkeit
von 1 cm/s eingeleitet.

Ergebnisse Versuch CORA-16

Temperaturmessungen

Fur die Temperaturmessung im Bindel wurden WRe-Thermoelemente mit HfO-
Isolierung in Ta/Zry-Hulle im Innern der unbeheizten Brennstdbe und auf der
Hille der beheizten Stébe verwendet. Der Temperaturverlauf in den unbeheizten
Staben istin Abb. 6 dargestellt. Auch fur die SWR-typischen Blindel zeigt sich der
charakteristische Verlauf fir von Staben mit Zircaloy-Hiille in Wasserdampf:




Wahrend der ersten 1000 s der Transiente bei Temperaturen unter 1000°C wird
die Erwarmung durch die elektrische Aufheizung bewirkt. Durch den
Warmetransport infolge des aufsteigenden Argons und Wasserdampfes stellen
sich in der oberen Halfte hohere Temperaturen ein im Vergleich zur unteren
Halfte des symmetrisch aufgebauten Bindels. Wahrend dieser Phase ergibt sich
in der oberen Héalfte ein Anstieg von ca. 1 K/s.

Die Energieerzeugung durch die exotherme Zirkaloy/Dampf-Reaktion nimmt
exponentiell mit der Temperatur zu und resultiert in einer Temperatureskalation,
wie sie in dem steilen Temperaturanstieg ab ca. 4200 s zu erkennen ist. Die
Eskalation startet in der oberen Halfte des Bindels oberhalb von 1200°C und
pflanzt sich dann zum unteren Ende fort. Die Videoaufnahmen zeigen, daB3 die
Schmelzentwicklung am Absorberkasten in der oberen Halfte des Bindels
beginnt.

Nachuntersuchungen

Der Zustand des Bindels CORA-16 nach Entfernen der Faserisolation istin Abb. 7
wiedergegeben. Diese Abbildung zeigt Photographien aus 4 jeweils um 90° zu
einander versetzten Richtungen. Aus den schematischen Querschnitten kann man
die Lage des Absorberkastens im Biindel erkennen. Den EinfluB des Absorber-
materials auf die Schadensentwicklung kann man deutlich aus diesen Aufnahmen
erkennen. Die Wande des Dampffuhrungskastens sind in den Richtungen 120°
und 300° starker zerstort. Auf diesen Seiten hat das Absorbermaterial direkten
Zugang zur Zry-Wandung, wie man aus den Querschnitten erkennen kann. Die
Aufnahmen aus diesen Richtungen zeigen ferner, daf3 der Absorberkasten in der
oberen Halfte des Bundels weggeschmolzen ist. Man kann den Hintergrund im
oberen Bereich erkennen.

Das Fehlen des Absorbers im oberen Bereich des Biindels ist noch deutlicher im
linken Bild der Abb. 8 zu erkennen. Das rechte Bild von Abb. 8 zeigt dariber
hinaus, daB nicht nur der Absorberkasten sondern auch die Zry-Wand, die
zwischen Absorber und Brennstibe vorhanden war, verschwunden ist.

Nach dem Versuch wurde das Biindel in der Anlage mit einem Plexiglaskasten
umgeben und in Epoxidharz eingegossen. Danach konnten mit einer Diamant-
sage horizontale und vertikale Querschnitte angefertigt werden. Abb. 9 zeigt




einen Teil dieser Aufnahmen. Die mittlere Photographie zeigt den Blick auf das
Bindel in der Richtung von 120°.

Die horizontalen Querschnitte bestatigen das Fehlen des Absorberkastens im
oberen Bereich des Bindels. Ein weiterer in Abb. 9 nicht gezeigter Schnitt ergibt,
daBin 1145 mm Hoéhe der Absorberkasten und die Zry-Wandung noch intakt sind.
In 1057 mm Hohe sehen wir die Wechselwirkung zwischen B4C/Edelstahl-
Absorberkasten und der Zry-Wandung, die zur Zerstérung der Zry-Wandung
geflhrt hat. Die Zry-Hullrohre der beheizten Stabe, die die auslésende
Warmequelle darstellen, sind dagegen noch intakt. Die Auflosung der Zry-
Wandung muf3 also durch Wechselwirkung mit dem Edelstahl des Absorbers
erfolgtsein. In 956 mm ist der Absorberkasten praktisch vollkommen
weggeschmolzen. Hier sind nur noch die Reste einer verformten Zirkaloywand
vorhanden. Merkliche Mengen Absorbermaterial sind erst wieder in dem Schnitt
in 512 mm Hohe zu finden. Bei dem Schnitt in 724 mm Hbhe handelt es sich nur
um eine Blockade von relativ kurzer axialer Ausdehnung.

in der unteren Halfte des Biindels sind noch deutlich erkennbar Reste der
Borkarbidstdbe vorhanden. Zwischen 200 mm und 100 mm hat sich die Blockade
durch erstarrtes Material auch in den Blndelbereich ausgebreitet.

Aus den Temperaturmessungen, den Beobachtungen mit den Videoskopen und
den Nachuntersuchungen ergibt sich folgendes Erscheinungsbild fur das Vesagen
des SWR-typischen Blindels: Der SchmelzprozeB beginnt im oberen Bereich des
Bindels mit der Wechselwirkung zwischen dem B4C und dem Edelstahl des
Absorbers ab ca. 1200°C. Die entstehende Schmelze 16st bei Kontakt mit der Zry-
Wand dieselbe auf und breitet sich im Bindel aus.

Die edelstahlhaltige Schmelze reagiert bei ausreichendem Kontakt mit demZry
der Brennstabhullrohre und die entstehende Zry-reiche Schmelze beginnt das
UO3 der Pellets aufzuldsen. Dieser Prozef3 fuhrt damit schon unterhalb der
Schmelztemperatur des Zirkaloys zur Auflésung von UO3. Die entstehende
Schmelze erstarrt im unteren Bereich des Biindels zwischen 200 und 300 cm.

Ergebnisse Versuch CORA-17

Zur Untersuchung der Schadensentwicklung beim Quenchen eines aufgeheizten
Bundels wurde imVersuch CORA-17, bei sonst gleichem Verlauf wie in CORA-16,
das Biindel nach Abschalten der Leistung geflutet. Hierfir wurde der mit Wasser




gefullte Quenchzylinder mit einer Geschwindigkeit von 1 cm/s Gber das Bindel
geschoben.

Aus apperativen Grinden erfolgte das Anheben des Quenchzylinders nicht
kontinuierlich, sondern schubweise. Nach einer Zeitspanne mit ca. doppelter
mittlerer Anstiegsgeschwindigkeit blieb der Quenchzylinder fur den
entsprechenden Zeitraum stehen. Das Anheben des Zylinders ist in Abb. 11
wiedergegeben. Gleichzeitig ist die durch Differenzdruckmessung bestimmte
Lage des Wasserspiegels im Quenchzylinder dargestellt. Der Abfall des
Wasserspiegels relativ zur Oberkante des Quenchzylinders zeigt die stark
zunehmende Verdampfung beim Uberfluten des heiBen Bundels.

Temperaturmessungen

Der Temperaturveriauf im Bindel wahrend der Leistungstransiente hat den
gleichen Verlauf wie bei CORA-16. Mit Beginn des Quenchens wird die
Temperatur im Bandel aber nicht unmittelbar gesenkt, sondern steigt zuerst
wieder an, um dann endgultig abzufallen. Abb. 12 und Abb. 13 zeigen Beispiele
dieses Verhaltens auf der Zircaloy-Wand auf der Oberflache der Biindelisolierung
und der Innenwandung des Hochtemperaturschirms.

In Abb. 12 ist zum Vergleich die Wasserstofferzeugung fur die Versuche CORA-16
und CORA-17 wiedergegeben. Korrelliert mit dem steilen Temperaturanstieg
erhalten wir beim Quenchversuch CORA-17 eine starke peakférmige
Wasserstofferzeugung im Gegensatz zu dem abklingenden Verlauf in CORA-16.

Wir haben folgende Erklarung fir den starken Anstieg der Zirkon/Wasserdampf-
reaktion beim Quenchvorgang. Die starke Dampfentwicklung fuhrt zum Auf-
reiBen der wihrend des Temperaturanstiegs gebildeten schitzenden Oxid-
schicht. Damit hat der Sauerstoff ein direkten Zugang zum verbliebenen
metallischen Zirkaloy und ermoglicht einen starken Anstieg der Reaktionsrate.

Dieser starke Anstieg der Zirkon/Wasserdampfreaktion macht sich nicht nurim
Temperaturanstieg und in der Zunahme der Wasserstofferzeugung bemerkbar,
sondern kann auch in der videoskopischen Beobachtung durch erneute
Schmelzbildung festgestellt werden.

Abb. 14 zeigt die Bildung neuer Schmelze wahrend des Quenchvorgangs (Beginn
des Quenchens bei 5000 ).




Nachuntersuchungen Versuch CORA-17

In der Aufheizphase hat sich bei gleicher Versuchsfihrung der gleiche
Schadensverlauf wie beim Versuch CORA-16 ergeben: Der Schmelzvorgang
beginnt im oberen Bereich des Blindels am Absorberkasten, dehnt sich auf die
Zirkaloy-Wande aus und fuhrt schlieBlich zur Ausbreitung der Absorberschmelze
im Blndel. Abb. 15 zeigt, daB auch bei diesem Versuch der Absorberkasten im
oberen Bundelbereich weggeschmolzen ist.

Abb. 16 und 17 bestatigen die schon bei der Videoskop-Beobachtung
gewonnenen Ergebnisse, daB in der Quenchphase zusatzlich eine starke
Schmelzentwicklung auftritt. Zusammen mit der Fragmentierung ergibt sich
daraus eine deutlich starkere Blockadenausbildung als beim nicht gefluteten
Versuch CORA-16.

Zusammenfassung

Die Versuche CORA-16 und CORA-17 wurden zur Untersuchung des Schadens-
verhaltens von SWR-typischen Brennelementen durchgefihrt. Das Schmelz-
verhalten wird im wesentlichen durch die Wechselwirkung zwischen den
Komponenten des Brennelements bestimmt. Der Schmelzbeginn ergibt sich aus
der eutektischen Wechselwirkung zwischen Borkabid und Edelstahl im oberen
Bereich des Absorberkastens ab ca. 1200°C. Die entstehende Schmelze zerstort
durch eutektische Wechselwirkung die Zry-Wand des Brennelementkastens. Die
Absorberschmelze kann sich damit im Biindel ausbreiten, und beginnt mit dem
Zirkaloy der Brennstabhullrohre zu reagieren. Das verfliussigte Zirkaloy wiederum
kann damit das UO; der Pellets bei Temperaturen unterhalb der Schmelz-
temperatur des Zirkaloys auflosen.

Beim Wiederfluten des aufgeheizten Bindels ergibt sich vor dem endgultigen
Abkihlen eine zwischenzeitlich starke Erwdrmung, die mit einer starken
Wasserstoffproduktion verbunden ist. Somit ist mit dem Quenchvorgang neben
der Fragmentierung von Bindelkomponenten auch eine deutliche Zunahme der
Schmelzentwicklung verbunden.




Der Vergleich des Verhaltens von SWR- zu DWR—typischen Bindeln ergibt einen
sehr ahnlichen Ablauf. Der Schmelzvorgang wird durch das Absorbermaterial
ausgelost: Eutektische Wechselwirkung zwischen Borkarbid und Edelstahl liefert
beim SWR die flissigen Phasen ab 1200°C. Das bei 800°C schmelzende AginCd
wird beim DWR durch das Versagen der Edelstahhiille je nach Szenario zwischen
1200°C und 1450°C freigesetzt. Beim SWR muf3 die B4C/Stahlschmelze die Zry-
Wand des Brennelementkastens durchdringen wéahrend beim DWR die AginCd
Absorberschmelze die Zry-Wand des Fuhrungsrohres auflésen muf3. Beim DWR
werden dann die Brennstabhullrohre durch das Ag angegriffen wahrend beim
SWR die Edelstahlschmelze die Verflussigung bewirkt. In beiden Fallen beginnt
das flussige Zry mit der Auflésung des UO;.
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Fig. 2

Problem definition for BWR fuel elements
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Bundle appearance before and after test CORA-16
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Fig. 6

CORA-16 Temperctures of unheated rods
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Fig. 7

CORA-16 : B,C - Absorber
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SWR:

Zielsetzung

Ergebnisse
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Die verlagerte im unteren Bereich
des BGndels erstarrte Schmelze
fuhrt zur Blahage im Absorber
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Vergleich DWR/SWR
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Ereignis 1450 °C Absorbers: 1200°C

CORA-17:
Zusatzliche Schadensentwick-
lung beim Quenchen.
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DWR-Versuch CORA-16

- Fragmentierung
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Schmelzverlauf
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- Verflassigung der
Zry-Hiulle durch
Ag/Zr-Wechselwir-
kung mitder nach-
folgenden UQ;-Auf-
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flissige Zry

- Zerstdrung der Zry-
Brennelementkasten
wand durch die
B4C/Edelstahl-
schmelze

- Radiale Verteilung
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schmelze im Bindel
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Ergebnis

- VerflGssigung des Zry und Auflésung des UO>
unterhalb der Schmelzternperatur des Zry

- Blockadebildung durch verlagerte erstarrte
Schmelze im Bereich des friheren Absorber-
stabes und der Brennstdbe

- Beim Wiederfluten des aufgeheizten Blindels
tritt vor der entglltigen Abkihlung ein
zwischenzeitlich deutlicher Temperaturanstieg
auf, der mit einer starken Wasserstoffproduk-

tion verbunden ist.




12.07.01/14A Mechanical and chemical behaviour of LWR fuel rod
PRS OD5D bundles at high temperatures

(P. Hofmann, J.L.Spino, E.A. Garcia, J. Burbach,
H. Metzger; IMF I)

Abstract

First post-test results of the out-of-pileBWR bundle experiment CORA-16 are de-
scribed. The bundle contained a B4C absorber blade in its center, seperated by two
Zircaloy channel box walls. First liquid phases form and relocate at about 1250 °C
due to the chemical interactions between B4C and stainless steel. The B4C/steel
melt attacks chemically the Zircaloy of the channel boxes and fuel rods and dis-
solves it. The resulting Zr containing melt is able to dissolve even UOg. To under-
stand and describe quantitatively the chemical interactions between B4C and
stainless steel and between B4C and Zircaloy-4 single effects tests have been per-
formed. The results show faster reaction rates for the B4C/steel system compared
to the B4C/Zircaloy-4 system at temperatures above 1000 °C. The B4C/stainless
steel material combination results in a fast and complete liquefaction of the com-
ponents at about 1250 °C as a result of eutectic interactions. For comparison rea-
son, the reaction rates for all material combinations examined are shown in an Ar-

rhenius diagram as function of temperature,




12.07.01/14A Mechanisches und chemisches Verhalten von LWR-

PRS OD5D Brennelementen bei hohen Temperaturen
(P. Hofmann, J. L. Spino, E. A. Garcia; J. Burbach,
H. Metzger, IMF I)

1. Nachuntersuchung des Biindelabschmelzexperimentes CORA-16

1.1 Allgemeines

Bei den CORA-Experimenten handelt es sich um out-of-pile Versuche zum Brenn-
elementverhalten bei hohen Temperaturen. Ziel dieser Versuche ist es, Informa-
tionen uber die mit steigender Temperatur ablaufenden chemischen Wechselwir-
'kungen der Biindelkomponenten zu erhalten. Von besonderem Interesse ist die
Bildung flissiger Phasen infolge chemischer Wechselwirkungen, deren Verlage-
rung, die Bildung von Biindelblockaden, das Ausmafl der UOg2-Brennstoffauf-
lésung sowie der Umfang der Zircaloy/Wasserdampf- Oxidationsreaktionen und
die damit verbundene Wasserstofferzeugung.

Das SWR-Brennelement der CORA-Anlage besteht aus 12 elektrisch beheizten
und 6 unbeheizten Brennstabsimulatoren. Von dem realen SWR-Absorberkreuz
kann nur ein Teil einer Absorberplatte simuliert werden, die sich zwischen zwei
symmetrisch angeordneten Stromungskanalwianden befindet.

Abb. 12.07.01/14A-1 zeigt die Anordnung des Absorberkreuzes im SWR-Brenn-
element und die entsprechende Nachbildung in der CORA-Versuchsanlage. Als
Absorbermaterial wird B4C in Stahlhiillrohren, die von einem Stahlkasten umge-
ben sind, verwendet. Die Strémungskanalwinde bestehen aus Zircaloy. Die
Brennstidbe werden durch 3 Abstandshalter aus Zircaloy fixiert.

Die nachfolgend dargestellten metallographischen und chemisch-analytische
Nachuntersuchungsergebnisse sind vorlaufiger Natur. Ein ausfiihrlicher Bericht
tiber die Nachuntersuchungen und Auswertung des Biindels CORA-16 ist in Vor-
bereitung [12.07.01/14A-1].

Das komplexe Materialverhalten in integralen Biindeltests kann nur verstanden
und beschrieben werden durch Ergebnisse von Einzeleffektuntersuchungen. Par-
allel zu den CORA-Experimenten werden daher umfangreiche Einzeleffekt-
Untersuchungen unter gut definierten und kontrollierten Randbedingungen
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durchgefiihrt. Erste Ergebnisse werden in Kapitel 2 beschrieben. Es geht dabei
um die Bestimmung von kritischen Temperaturen oberhalb denen es zu fliissigen
Materialverlagerungen kommt und um die Ermittlung der Reaktionskinetik.

1.2 Verlagerung von Schmelzen in der ersten Phase der Hochtemperaturtran-

siente

Beim Hochheizen des SWR-Biindels CORA-16 auf maximal etwa 2000 °C bilden
sich bereits ab etwa 1200 °C flissige Reaktionsprodukte infolge chemischer
Wechselwirkungen der Biindelkomponenten miteinander, z.T. weit unterhalb
dem Schmelzpunkt der Komponenten. Die Verfliissigung einiger Biindelkompo-

nenten ab 1200 °C konnte durch visuelle Beobachtung mittels der installierten 10
Videokameras bei gleichzeitiger Temperaturmessung beobachtet und tempera-
turmaéBig charakterisiert werden. Die entstehenden Schmelzen verlagern sich ra-
dial und axial im Bindel und bilden bei der Abkiihlung lokale Blockaden. Ein Teil
dieser Schmelzen entweicht im unteren Biindelbereich aus den Beobachtungsfen-
stern und erstarrt. Diesen Vorgang kann man der Abb. 12.07.01/14A-2 entneh-
men, die auBerhalb des Bindels erstarrte Schmelzen aus der Anfangsphase des
Versuches zeigt. Die metallographischen und chemisch-analytische Untersuchun-

gen dieser Materialien geben erste Auskunft tiber die chemischen Wechselwir-
kungen im Biindel, die charakteristisch fiir den Schadensbeginn und die friihe
Schadenspropagation sind.

Abb. 12.07.01/14A-3 zeigt eine erstarrt Schmelznase, die dem Biindelfenster in
200 mm Hohe entnommen wurde. Querschliffe an zwei verschiedenen Stellen
wurden detailliert chemisch analysiert. Die makroskopischen Aufnahmen der
Querschliffe 1-1 und 2-2 zeigen zweierlei. Das verlagerte Material ist iiberwie-
gend metallisch und zeigt verschiedene Mikrostrukturen. Die Grenzflachen inner-
halb der erstarrten Schmelze geben einen Hinweis auf chemisch unterschiedlich
zusammengesetzte Schmelzen, die sich zu verschiedenen Zeitpunkten verlagerten
und an dieser Stelle erstarrten. Die Mikrostruktur der untersuchten Bereiche
zeigt stark unterschiedliche Phasenbildungen (Abb. 12.07.01/14A-4). Die Position
1 zeigt die Bildung einer etwa 20 pm starken Oxidschicht auf der Schmelzoberfla-
che; bereits ein Hinweis auf den hohen Zr-Gehalt der Schmelze. Detailierte chemi-
sche Untersuchungen der bei der Erstarrung entstandene Phasen von einer Posi-
tion sind in Abb. 12.07.01/14A-5 wiedergegeben. Die in der Abbildung dargestell-
te Tabelle zeigt die chemische Zusammensetzung der insgesamt sieben beobachte-
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ten Phasen; zwei davon sind oxidisch, der Rest ist metallisch. Trotz der beiden oxi-
dischen Phasen tiberwiegt mengenmiBig der metallische Phasenanteil. Die Tat-
sache, daf} bei einer Phase (Nr. 7) auch Uran nochgewiesen wurde, ist ein Hinweis
auf das frithzeitige Versagen der Zircaloy-Stromungskanalwinde und der benach-
barten Brennelement-Hiillrohre mit nachfolgender UO9-Aufléosung bei Tempera-
turen unterhalb dem Schmelzpunkt von Zircaloy (ca. 1760 °C) durch die B4C/
Stahl- Schmelze. Das Versagen der Strémungskanalwinde und des Brennele-
ment- Hiillmaterials erfolgt infolge eutektischer Wechselwirkungen mit der B-
und C- haltigen Stahlschmelze. Wie im Abschnitt 2 beschrieben, reagiert das Ab-
sorbermaterial B4C mit seiner Stahlhiille ab etwa 1000 °C und verfliissigt diese
oberhalb 1200 °C sehr schnell. Der integralen Analyse (Abb. 12.07.01/14A-5) ist
zu entnehmen, daf} der tiberwiegende Anteil der Schmelze aus metallischen Zir-
kon besteht.

Elementverteilungsbilder von einem Teil der entstandenen Phasen sind in den
Abb. 12.07.01/14A-6 und -7 wiedergegeben. Je nach chemischer Zusammenset-
zung der erstarrten Schmelze kommt es zur Bildung von (Fe, Cr)-Boriden oder Zr-
Boriden, die kein Kohlenstoff enthalten. An einigen Stellen konnten auch Zr-Kar-
bide nachgewiesen werden. Ganz allgemein ist der Kohlenstoff in der metalli-
schen, vielphasigen Matrix, die primér aus Zr und Fe besteht, relativ homogen ge-
l6st. Ahnliche Phasenbildungen konnten auch bei den anderen verlagerten
Schmelzen, die ebenfalls aus dem Biindel entwichen, festgestellt werden.

1.3  Erste Nachuntersuchungsergebnisse des Biindels CORA-16

1.3.1 Erscheinungsbild des Biindels nach dem Test

Das SWR-Brennelement vor und nach dem Versuch ist in Abb. 12.07.01/14A-8
dargestellt. Man erkennt das duflere Dampffiihrungsrohr und die ZrOg-Isolation
mit den in verschiedenen axialen Hohen angebrachten Beobachtungsfenstern
(linke Bilder). Die Isolation hat die Hochtemperaturtransiente relativ gut tiber-
standen, wiahrend das Dampffiihrungsrohr starke Beschdadigungen aufweist (rech-
te Bilder). Eine Detailaufnahme des Biindels in der Hohe 800-1050 mm 148t au-
Berdem verschiedene, verlagerte Schmelzen erkennen (Abb. 12.07.01/14A-9). Dar-
iberhinaus erkennt man, daB das Absorbermaterial vollstindig aus diesem Be-
reich weggeschmolzen ist; man kann durch den Absorberkanal hindurchschauen.
Diesen Sachverhalt kann man noch deutlicher den Querschliffen des zerstorten
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Biindels CORA-16 entnehmen (Abb. 12.07.01/14A-10). Sie zeigen auch das Aus-
maf} der chemischen Wechselwirkungen in Abhédngigkeit der Biindelhohe, Der
Querschliff CORA 16-08 zeigt den nahezu ungestorten Brennelementquerschnitt.
Der Querschliff CORA 16-07 ist frei von Absorbermaterial und die Stromungska-
nalwinde sind nahezu vollstandig verschwunden, Das Zircaloy-Hallmaterial ist

z.T. geschmolzen und hat einen Teil des UOg-Brennstoffes chemisch aufgelost. Die
im oberen Biindelbereich entstandenen Schmelzen verlagern sich in die untere
Bundelhilfte und bilden Blockaden unterschiedlicher radialer und axialer Aus-
dehnung. Die uberwiegend metallischen Schmelzen sind aufgrund ihres War-
meinhaltes in der Lage auch in kalteren Biindelbereichen eine Zerstorung der
Hullrohre und der B4C-haltigen Absorberstiabe zu bewirken (Abb. 12.07.01/14A-
10; Querschliff CORA 16-01).

1.3.2 Metallographische und chemisch analytische Untersuchungen des Material-

verhaltens

Die verschiedenen axiale Querschliffe des Biindels CORA-16, denen unterschied-
lichen Temperaturen zugeordnet werden konnen, spiegeln das Materialverhalten
in Abhéngigkeit der Temperatur wieder. Der Querschliff CORA 16-08
(Abb. 12.07.01/14A-11), der sich auBBerhalb der beheizten Biindelzone befand, zeigt
deutlich den Beginn der chemischen Wechselwirkungen zwischen B4C und rost-
freiem Stahl (Typ AISI 316) bei Temperaturen zwischen 1100 und 1200 °C. B4C
reagiert mit rostfreiem Stahl eutektisch unter Bildung von flussigen Phasen. Die

Boridphase kann als Saum um die B4C-Partikel herum deutlich festgestellt wer-
den. Die B4C-Partikel werden dadurch chemisch aufgelost.

Der unterste untersuchte Biindelquerschnitt CORA 16-01 (Abb. 12.07.01/14A-12)
zeigt die fortgeschrittene Zerstorung der Absorberstibe durch verlagerte metalli-

sche (Zr,U, O)- Schmelzen. Ein grofler Teil der B4C-Partikel wurde bereits unter
Freisetzung von freiem Kohlenstoff und Bor chemisch aufgelost (Position 2), Das
Bor liegt gelost in der Stahlmatrix vor. Daneben bilden sich verschiedene Phasen,
deren chemische Zusammensetzung in Abb. 12.07.01/14A-13 angegeben ist. Ra-

sterelektronenmikroskopische Untersuchungen an anderen Stellen der erstarrten
Schmelzen ergeben die zusitzliche Bildung von diskreten Phasen
(Abb. 12.07.01/14A-14).




Bei hoheren Temperaturen, wie sie im oberen Biindelbereich auftreten, wird das
B4C 2.T. vollstindig chemisch aufgelost (Abb. 12.07.01/14A-15). Beim Erstarren
der B4C/Stahl-Schmelze bilden sich verschiedene Phasen (Positionen 1 und 3). Die
B4C/Stahl-Schmelze reagiert mit dem Zircaloy-Hiillmaterial und lost dieses che-
misch auf, Die resultierende Zr-haltige Schmelze ist dann auch in der Lage den
UOg9-Brennstoff, ca. 1000 K unterhalb seines Schmelzpunktes, zu verflissigen
(Position 2). Speziell die UO2-Vollpellets zeigen starke Auflosungserscheinungen.
Das noch vorhandene Zircaloy-Dampffithrungsrohr ist bei dem Querschliff CORA
16-09, genau so wie der Zircaloy-Abstandshalter, vollstandig oxidiert.

Anzumerken ist, daBl die chemische Zusammensetzung der verschiedenen Phasen,
zusammen mit verfiigharen Phasendiagrammen, wichtige Hinweise auf den Um-
fang der chemischen Wechselwirkungen und Reaktionstemperaturen geben. Von
besonderer Bedeutung ist dabei die Ermittlung kritischer Temperaturen, ober-
halb derer die Reaktionsprodukte flissig sind und sich dadurch leicht verlagern
kénnen. B4C, das einen Schmelzpunkt von etwa 2350 °C hat, kann infolge chemi-
scher Wechselwirkungen mit den Stahlkomponenten Fe, Cr und Ni ab etwa
1250 °C verfliissigt werden. Dieser Vorgang konnte in der Aufheizphase des SWR-
Bindels CORA 16 mittels der Videokameras beobachtet werden. Die nachfolgen-
de Verlagerung der B4C-haltigen Schmelze fithrt zu relativ groen axialen Biin-
delabschnitten, die kein B4C-Absorbermaterial mehr enthalten. Unter realisti-
schen Unfallbedingungen kann die Flutung des iiberhitzten, teilzerstorten Rak-
torcores mit borfreiem Wasser dann eventuell zu Kritikalitatsproblemen fihren.

2. Einzeleffektuntersuchungen

Zur quantitativen Beschreibung der komplexen Materialsverhaltens bei integra-
len Experimenten wie den CORA-Tests mittels entsprechender Rechenprogram-
men, ist es erforderlich, in Einzeleffektuntersuchungen das Reaktionsverhalten
der verschiedenen Biindelkomponenten unter definierten und gut kontrollierten
Randbedingungen zu studieren. Neben der chemischen Charakterisierung der Re-
aktionsprodukte sowie der Abschitzung ihrer Schmelztemperaturen ist die Be-
stimmung der Reaktionskinetik von Bedeutung. Nachfolgend werden die wesent-
lichen Ergebnisse von B4C/Stahl- und B4C/Zircaloy- Reaktionsexperimenten dar-
gestellt. Die Versuchsdurchfilhrung und die Ergebnisse sind detailliert in
[12.07.01/14A-2] beschrieben.




2.1 Chemische Wechselwirkungen von B4C mit rostfreiem Stahl und Zircaloy-4

Die Experimente wurden mit Napfchen aus rostfreiem Stahl (Typ AISI 316) oder
Zircaloy-4 durchgefiihrt, in die das B4C-Pulver gepreBt wurde. Vor dem Glithen
wurden die Niapfchen mittels eines konischen Stopsels gasdicht verschlossen.
Nach den Reaktionsglihungen wurden von den Proben Querschliffe angefertigt,
die entstandenen Reaktionsprodukte chemisch charakterisiert, und der Umfang
der chemischen Wechselwirkungen unter dem Lichtmikroskop ausgemessen. Der
Reaktionsumfang 148t sich, aufgrund diffusionsgesteuerter Prozesse, am besten
uber der Wurzel der Reaktionszeit auftragen (parabolisches Zeitgesetz). Die Ab-
bildungen 12.07.01/14A-16 und -17 zeigen die Ergebisse fiir das System B4C/Stahl
und B4C/Zircaloy. Die Arrhenius-Darstellung der chemischen Wechselwirkungen
ist in Abb. 12.07.01/14A-18 wiedergegeben. Folgende interessante Folgerungen
kann man den Versuchsergebnissen entnehmen. Wihrend sich das System B4C/

Stahl fir den untersuchten Temperaturbereich mit einer einzigen Arrhenius-Be-
ziehung beschreiben 148t, sind fiir das System B4C/Zircaloy zwei Beziehungen er-
forderlich. Ab 1500 °C sind die B4C/Zircaloy- Wechselwirkungen sehr viel stiarker
temperaturabhanging als darunter, d.h. die scheinbare Aktivierungsenergie ist
deutlich groBer. Der Grund mag in der Bildung von flissigen Reaktionsproduk-
ten, die den Fortgang der Wechselwirkungen beeinflussen, liegen. Man kann der
Arrhenius-Darstellung (Abb. 12.07.01/14A-18) auBerdem entnehmen, daf die
B4C/Stahl- Reaktionen in dem interessierenden Temperaturbereich = 1000 °C
schneller ablaufen als die B4C/Zircaloy- Reaktionen. Auflerdem sind fiir beide Sy-
steme Grenztemperaturen angegeben, oberhalb derer sich die Reaktionsproben
verflissigen. Diese Grenztemperaturen liegen in beiden Fallen unterhalb dem
Schmelzpunkt der Komponenten. Im Hinblick auf Accident Management-Maf-
nahmen wire die Materialkombination B4C/Zircaloy fir das SWR-Absorberkreuz
gunstiger, da dadurch das Zusammenschmelzen von ca. 1200 °C auf etwa 1600 °C

angehoben wird.

In Abb. 12.07.01/14A-19 sind die Ergebnisse der bisherigen Reaktionsuntersu-
chungen von wichtigen Reaktorcore-Materialkombinationen in Form von
Arrhenius-Beziehungen zusammengestellt, Man erkennt die 2.T. sehr groflen Un-
terschiede in den Reaktionsgeschwindigkeiten. Am grofiten sind die Reaktionsra-
ten fiir die Systeme Zircaloy/Stahl, Zircaloy/ (Ag, In, Cd) und Zircaloy/Inconel. Ei-
ne Reaktionsrate x2/t von 10-3 cm2/s bedeutet, dafl bei 1200 °C Reaktionszonen
von 1000 pm Tiefe innerhalb von 10 s entstehen; bei 10-4 cm2/s sind es etwa




300 pm. D.h. sehr groRe Wechselwirkungszonen im Vergleich zu der Dicke der
verwendeten Bauteile (Hillrohre, Abstandshalter, Stromungskanalwinde). Dies
ist in Ubereinstimmung mit den bisherigen CORA-Versuchsergebnissen, die zei-
gen, dal} der Schadensbeginn und die Schadenspropagation durch diese Systeme
ab etwa 1200 °C ausgelost wird. Die ab 1200 °C entstanden und verlagerten fliissi-
gen Reaktionsprodukte konnten mittels der Videosysteme eindeutig festgestellt
werden. Die Reaktionen zwischen B4C und Stahl, sowie B4C und Zircaloy sind da-

gegen einige Groflenordnungen langsamer. .
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Abb. 12.07.01/14A-2:  Ansicht des SWR-Bindels CORA-16 von auf3en. Aus den
unteren Beobachtungsfenstern lauft Schmelze aus dem
Bundel heraus und erstarrt.
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Abb. 12.07.01/14A-3:  Makroskopisches Erscheinungsbild einer verlagerten
Schmelze beim Versuch CORA-16.
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Abb. 12.07.01/14A-4:  Ausbildung verschiedener Phasen in der erstarrten
Schmelze. Auf der Schmelzoberflache bildet sich eine
dunne Oxidschicht.
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phase Fe Cr Ni Zr Sn U
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2 - - - 100 - - metallic
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445 155 3.8 22 78.5 - -~ oxide
6 5.6 - - 77 17.4 - metallic
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Abb. 12.07.01/14A-6:  Elementverteilungsbilder von 2 Positionen der er-
starrten Schmelze. Man erkennt die Bildung von Boriden
und Karbiden.
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Abb. 12.07.01/14A-7:  Elementverteilungsbilder einer auBerhalb des Bindels
erlsé?rrten Schmelze (siehe Abb. 14.07.01/14A-2; unteres
Bild).
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Abb. 12.07.01/14A-8:  AuBeres Erscheinungsbild des SWR-Biindels CORA-16 vor
(linke Bilder) und nach dem Test (rechte Bilder).
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Abb. 12.07.01/14A-9: Detailaufnahme des Biindesl CORA-16 nach dem Ver-
such. Die B4C/Stahl-Absorberplatte ist in diesem Bereich
vollstandig zusammengeschmolzen.
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Abb. 12.07.01/14A-10: Querschliffe des Biindels CORA-16 von verschiedenen
Hohen. Bildung einer Bundelblockade in ca. 110 mm
Hohe durch verlagerte Schmelzen.
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Abb. 12.07.01/14A-11: Querschliff CORA 16-08. Noch intakte, aber chemisch
bereits angegriffene Brennstab- und Absorbermateria-
lanordnung.
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Abb. 12.07.01/14A-12:  Querschliff CORA 16-01. Die verlagerten metallischen
Schmelzen attackieren die Brennstibe und die BsC-
Absorberplatte.
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Abb. 12.07.01/14A-13: Elementverteilungsbilder eines von der Metallschmelze
attackierten B4C-Patikels; Querschliff CORA 16-01.
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Abb. 12.07.01/14A-14: Elementverteilungsbilder und Punktanalysen von der
Metallschmelze; Querschliff CORA 16-01.
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Abb. 12.07.01/14A-15: Querschliff CORA 16-09. Starke UO>- und B4C-Auflésung
durch die Metallschmelzen.
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Abb. 12.07.01/14A-16: Dicke der Reaktionzone in Abhangigkeit der Wurzel aus
der Zeit fur das System B4C/Stahl fur den Temperatur-

bereich 800-1200°C.
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Abb. 12.07.01/14A-17: Dicke der Reaktionszone in Abhangigkeit der Wurzel
aus der Zeit fur das System B4C/Zircaloy-4 fir den Tem-
peraturbereich 800-1600°C.
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Abb. 12.07.01/14A-18:  Arrhenius-Darstellung der Reaktionsraten fir die Sys-
teme B4C/Stahl und B4C/Zircaloy-4.
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Vergleich der Reaktionraten der bisher untersuchten
Materialpaarungen. Oberhalb bestimmter Tempera-
turen kommt es zum Zusammenschmelzen der Material-
ien infolge chemischer Wechselwirkungen, z.T. weit un-
terhalb dem Schmelzpunkt der Komponenten.
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12.07.01/16A Post-test examination and evaluation of the CORA
PRS ODS5E experiments
(S.Leistikow, G. Schanz; IMF 1)

Abstract

The bundles from the CORA-2 and CORA-3 experiments, consisting of 9
unheated fuel rods and 16 electrically heated simulators, have been evaluated
on the basis of an extensive SEM-investigation and element analysis at selected
positions of cross-sections and collected samples. Examples of the material
interactions and melt relocations are described and illustrated.

~The materials behaviour is consistent in comparison of both bundles and
between cross-sections and samples: The Inconel spacer grid material found a
wide-spread distribution and downward relocation within Zr-rich type of melt.
Uranium enrichment of this melt may have occurred by contact with fuel, or
melt, originating from fuel-cladding interaction. The latter melt type is
predominant in the compact bundle blockage, in which the mass relation may
exceed U/Zr = 1. Metallic residues from the alloying of oxidation resistant metals
(like Sn and Ni), and ceramic surface or reaction layers, enriched in reactive
elements (like Cr), are of less importance for the whole bundle. The gained
information will support the evaluation of the further CORA tests with absorber
material.
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12.07.01/16A Nachuntersuchung und Auswertung der CORA-
PRS OD5SE Experimente
(S. Leistikow, G. Schanz; IMF 11)

Beitrag zur REM-Analyse der Wechselwirkungen und Materialverlagerungen in
den Brennstabbiindeln CORA-2 und CORA-3.

1. Einleitung

In den out-of-pile Versuchen CORA-2 und CORA-3 war ein Biindel aus 9
unbeheizten Brennstdben und 16 Simulatoren von ca. 1 m elektrisch beheizter
Lange Temperaturtransienten (ca. 1 K/s) bis auf Maximaltemperaturen von ca.
2000 bzw. 2400°C ausgesetzt worden. Die Stabe bestanden aus UO»-Vollpellets
bzw. UOz-Ringpellets mit zentralem Wolfram-Heizstab in Zircaloy-4 Hullrohren.
Als Strukturen dienten ein oberes und eine unteres Abstandshaltergitter aus
Zircaloy-4 sowie ein mittleres aus Inconel 718 und ein Kasten (shroud) aus
Zircaloy-4 zur Fihrung des Dampfstromes /1/.

Der nachfolgende Bericht Uber die Auswertung der rasterelektronenmikrosko-
pischen Nachuntersuchung mit im wesentlichen wellenldngendispersiver
Réntgenanalyse der Bindel schlieBt an die Ausfihrungen im letzten
Jahresbericht /2/ an und wird in einen AbschluBbericht einflieBen, der z.2t.
fertiggestellt wird.

Aus einer umfangreichen und sorgfaltigen Dokumentation der lichtmikrosko-
pischen und rasterelektronenmikroskopischen Untersuchung von Querschliffen
und aus den Biundeln entnommenen Proben, die im IMF | durchgefiihrt wurde,
werden im folgenden Beispiele zum Verstandnis der Wechselwirkungen und
Verlagerungen der beteiligten Materialien herausgegriffen.

2. Ergebnisse

2.1 Analyse von Querschliffen aus CORA-2

Querschliffebene Nr. 4 (-13 mm, unterer Abstandshalter)
Schmelze, die im Bereich des unteren Abstandshalters erstarrt ist, wurde auf ihre
Zusammensetzung und die beteiligten Phasen untersucht. Mit der in Abb. 1.
gezeigten typischen Zusammensetzung eines Schmelzklumpens ist nachgewie-
sen, daB die betreffende Schmelze durch Wechselwirkung zwischen Brennstoff




und Hullrohrmaterial entstanden ist. Die bei der Erstarrung gebildeten Phasen
sind vom Typ (Zr,U,0) und (U,Zr)O3. Ein weiterer untersuchter Schmelztropfen
enthielt - neben den Hauptkomponenten Zr,U und O - etwas Material aus dem
mittleren Abstandshalter aus Inconel, das sich somit etwa 50 cm nach unten
verlagert haben muB (Abb. 2). Das bei der Erstarrung dieser Schmelze
entstandene kompliziertere Gefige wurde mit den in Abb. 3 gezeigten
Punktanalysen identifiziert: Ein an Ni, Fe und Cr angereicherter Saum umgibt (Zr,
U,0)-Phase, weitere Phasen sind (U,2r)O> und (Zr,Sn).

FGr Schmelze, die sich in einem Kreuz des Abstandshalters angesammelt und mit
diesem reagiert hat, wurde nachgewiesen, dafB sie  aus verschiedenen
Teilbereichen aufgebaut ist. Im Kontakt miteinander stehen Schmelze des Typs
/Zr, U, O/ aus der Zry-UO,-Wechselwirkung, Inconel-haltige Schmelze des Typs
/inc,Zi/ und metallische Restschmelze des Typs /Zr,Sn/ (Abb. 4). Im Kontaktbereich
zwischen /Zr,U,0/- und /Inc,Zr/- fand ein Konzentrationsausgleich, insb. auch des
Urans, statt (Abb. 5).

Querschliffebene Nr. 6 (268 mm, Blockadezone)
Typisch fir die Blockade ist ihre Bildung aus der Zry-UO-Wechselwirkung. Als
Mittelwert mehrerer Integranalysen in dieser Ebene wurde ein Massenverhaltnis
U/Zr =54/46 gemessen. Bei der Erstarrung sind auch hier hauptsédchlich die
metallische Phase (Zr,U,0) und die keramische Phase (U,Zr)O; gebildet worden.

Innerhalb eines Brennstabes, zwischen dem UOj-Pellet und der zu ZrO;
umgesetzten Hille war zwischen Hohlrdumen, die von bereits verlagerter
Schmelze herrihren, ein Rest metallischen Materials verblieben. Diese
Restschmelze bestand nach der Integralanalyse aus den Legierungs-
komponenten von Inconel mit einem hohen Anteil an Zinn (Abb. 6). Bei der
Erstarrung ist sie in eine Phase einer dem Inconel dhnlichen Zusammensetzung,
aber vermindertem Chrom-Gehalt und in eine (Sn,Ni)-Phase zerfallen, wahrend
eine Chrom-Anreicherung in der Kontaktzone zum Brennstoff gefunden wurde.
Diese Elementverteilung zeigt die mehrfach beobachtete Tendenz, daB sich
oxidationsbestandige Metalle in metallischen Restschmelzen anreichern kénnen,
wahrend sich reaktive Elemente in Oxidschichten und keramischen

Reaktionszonenanreichern.
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Querschliffebene Nr. 12 (480 mm)
Als Beispiel sei hier Schmelze im Kontakt mit einem Pellet-Bruchstick vorgestellt,
deren Zusammensetzung etwa Zr/U=70/30 dicht am Pellet und Zr/U=85/15
weiter entfernt davon war. Das Geflige der erstarrten Schmelze besteht aus
Dendritensystemen aus (Zr,0)-Phase mit etwas Uran, und den zwei
interdendritischen Phasen (U,Zr) und (U,2r)O2 sowie (Zr,Sn) als Nebenbestandteil
(Abb. 7).

Mit Abb. 8 wird dargelegt, daBB Schmelze aus der Zry-UO,-Wechselwirkung bei
ihrer Verlagerung auch einen reaktoruntypischen Weg gefunden hat. Im
gezeigten Bereich eines beheizten Stabes ist zwischen dem Wolfram-Heizer und
dem Ringpellet eine Reaktionsschicht als (U,2r)O; identifiziert worden. Ware
hier bei extremer Temperatur eine keramische Schmelze vorhanden gewesen, so
hatte diese mit dem Wolfram reagiert. Somit ist anzunehmen, daB eine
urspringlich vorhandene Schmelze des Typs /U,Zr,0/ nachtraglich oxidiert
worden ist. Entsprechend kann fir die &duBere Reaktionszone des Pellets
angenommen werden, daB hier /Zr,U,0/-Schmelze in (Zr,U)O; ibergegangen ist.

2.2 Analyse von Querschliffen aus CORA-3
Querschliffebene 1 (20 mm)

Aus dieser Ebene sei ein unbeheizter Brennstab herausgegriffen, der zu etwa 1/3
seines Umfangs in Schmelze eingebettet ist und zu etwa 2/3 weiter der
Dampfatmosphéare ausgesetzt war. Im Kontaktbereich ist die zum Zeitpunkt der
Schmelzverlagerung bereits teilweise oxidierte Hille aufgelést worden und
Schmelze konnte seitlich weiter vordringen. Dies ist in Abb. 9 illustriert: Der
Bildausschnitt links oben zeigt (von links nach rechts) (Zr,0)-Phase (im Kontakt
mit der hier nicht dargestellten Oxidschicht), die eingedrungene Schmelze, eine
innere (Zr,0)-Schicht mit (U,Zr)O3-Ausscheidungen (untere Spektren) und das
Pellet. GemaB ihrer Integralanalyse ist die Schmelze einer Wechselwirkung
zwischen Zircaloy, Inconel und UO; zuzuschreiben.

Langsschliff b (67-184 mm, Blockadebereich)
Wie auch bei CORA-2 entstammt die in der kompakten Blockade angesammelte
Schmelze weitgehend der Zry-UO,-Wechselwirkung. Im unteren Bereich hat sich
eine metallische Schmelze in die Gberwiegende (Zr,U,0)-Phase und die (U,Zr)O;-
Phase entmischt, wihrend im oberen Bereich die keramische (U,Zr)O>-Phase der




Hauptbestandteil ist. Dementsprechend konnte sich die spéter verlagerte
Schmelze offenbar starker mit Uran anreichern. Im oberen Bereich der Blockade
wurden auBerdem in einer betrachtlichen Menge spéat verlagerter Schmelzen als
Hauptbestandteile die Metalle Mo und Cu nachgewiesen. Diese entstammen den
oberen Elektroden der Wolfram-Heizstibe, die Gber Molybdan in Kupfer
ubergehen und am Ende des Versuchs durchgeschmolzen waren. Abb. 10 zeigt
die entsprechenden Beispiele aus der Querschliffebene Nr. 14 (798 mm). Diese
untypischen Schmelzen waren offenbar in der Lage, betrachtliche Mengen an
bereits entbléBtem Brennstoff aufzulésen und als (U,Zr)O, wieder auszu-
scheiden.

3. Schluf3folgerungen

- Die als Beispiele besprochenen Analysen ausgewahlter Schliffebenen
durch die Bindel CORA-2 und CORA-3 haben wesentlich zum Verstéandnis
der Wechselwirkung der beteiligten Materialien und der Material-
verlagerungenbeigetragen.

- ImVergleich der beiden Bunde! bestatigen sich einheitliche Mechanismen.
Aus der hier nicht besprochenen Untersuchung entnommener Material-
proben ergeben sich keine weiteren Gesichtspunkte.

- Das Material des Inconel-Abstandshalters hat sich in Zr-reicher Schmelze
weitrdumig und in angegriffene Brennstdbe hinein verteilt und nach
unten verlagert. Eine Anreicherung an Uran kann im direkten Kontakt mit
dem Brennstoff und aus benachbarter uranhaltiger Schmelze erfolgen.

- Kompakte Bindelblockaden bilden sich Uber vielfaltige Abschmelz-
Ereignisse im wesentlichen tber die Brennstoff-Hullrohr-Wechselwirkung
und aus Hillrohrschmelze. Das variable U/Zr-Massenverhaltnis kann Werte
dber 1 erreichen. Entsprechend uran- und sauerstoffreiche Schmelzen
verlagern sich in der Tendenz spater als zirkoniumreichere.

- In metallischen Restschmelzen legieren sich oxidationsbestandige Metalle
wie Sn und Ni. Ihre Aufkonzentration kann durch die Anreicherung wenig
bestdndiger Metalle wie Cr in oberflachlichen Oxidschichten bzw.
Reaktionszonen auf benachbartem keramischem Material fortschreiten.




(1]

(2]

(Fir das Gesamtverhalten des Reaktorkerns ist zu erwéhnen, dafB dies auch
fur die Verteilungstendenz der Spaltprodukte gelten wiirde).

Die Information Uber die Vielfalt der Wechselwirkungen in den Bindeln
CORA-2 und CORA-3 wird die Auswertung aller weiteren CORA-Versuche
unterstitzen, in denen das Verhalten zusatzlich vorhandenen Absorber-
materials zu betrachten sein wird.
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Abb. 1: U\Qﬂf\&

Integral analysis and microstructure of melt lump at lower spacer grid elevation,
resulting from Zry-UO3 interaction
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Abb..2:
Integral analysis of melt droplet, alloyed with some Inconel
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Abb. 3:

Phase analysis of Inconel-alloyed melt droplet
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Typical melt from Zry-UO; interaction, decomposed
into (Zr,0), (U,Zr), (U,Zr)O2 and (Zr,Sn)
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Heated rod after internal and external fuel dissolution by subsequently oxidized
metallic melts




28-0ct-19688 11:39:1@ . Z26-0ct-1988 12:49:31
Zur Lichtopt. Abb.4 exernal (Zr,O) Interna‘ (Zr,O) Zur Lichtopt. fbb.4

CORA-3 , Probe 81 ‘ central melt zone Uoz: pe"et CORA~3 , Probe @1 Presets= 50 secs
Yerts= Se@d counts Disp= 1 3 f Verts= 5688 counts Disp= 1 Elapsed= 58 secs
0 r. g N & BN i R

Range= 16.238 keV @.8060 Range= 16.230 keV

BBE3S Integral 8 = 82857

.{- 0.008 Range= 18.238 keV 16.116 -~ ¢~ 8.880 Ranges= 18.238 keV 18.118 ~p
Integral 8 = 97819 CORA'3 Integral B8 = 77269

Az
Abb. 9: U\gmf“

Melt, containing Inconel spacer material after penetration between cladding and
pellet of a partially embedded fuel rod
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12.07.01/18A Measurement of gas components in CORA-experiments

PRS OD 5l (U. Hain, R. Huber, H. Malauschek, I. Schub, G. Schumacher;INR)

Abstract

Quantitative analysis of reaction product and sweep gases has been conducted at
CORA-15 & -17 experiments by means of on-line mass spectrometry. Data
obtained allow estimation of the degree of reaction of the steam-water mixture
with Zircaloy and absorber materials and also the production rate of hydrogen. in
CORA-15, which employed a simulation of a PWR-type bundle, the peak
production rate of hydrogen was 0.13 g/sec and the total hydrogen production
114 g. The respective values in CORA-17, a BWR-type experiment, were 1.13 g/sec
and 128 g total. The much higher production rate in CORA-17 occured because
the bundle was quenched in water.
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12.07.01/18A Messung der Gaszusammensetzung bei CORA-Experimenten

PRS 0D 51 (U.Hain, R.Huber; INR, H.Malauschek; HIT,
G.Schumacher; INR)

1. Einleitung

Die Experimente in der CORA-Anlage haben zum Ziel, das Ausmaf} des Schadens und den Ab-
lauf des Ereignisses bei einem Kithlmittelverlust-Stérfall und auch beim Fluten des vom Kiihl-
mittel entleerten Cores in Druckwasser- und Siedewasserreaktoren zu untersuchen. Dabei inter-
essiert auch die Entwicklung der Reaktionsgase die bei Kontakt der iiberhitzten Brennstabhiillen
und des Absorbermaterials mit dem Wasserdampf bzw. Wasser entstehen. Quantitative und zeit-
lich richtige Angaben der Entstehungsraten der Gase erlauben eine Bestimmung des Reaktions-
grades whhrend des Ablaufes des Experiments. Darliber hinaus hat die Menge des entstehenden
Wasserstoffs eine Bedeutung fiir Sicherheitsbetrachtungen.

Das Ziel der Arbeit ist, eine quantitative Bestimmung der Zusammensetzung der Reaktionsgase
die durch die Wechselwirkung des Argon-Wasserdampf-Gemisches mit Zircalloy und Borkarbid
wihrend der CORA-Experimente entstehen. Die Analysen werden mit zwei unabhingigen Mas-
senspektrometern durchgefiihrt, von denen eines mit einer Sonde direkt {iber dem Brennstabbiin-
del, das andere mit einer Sonde in einer Mischkammer hinter den Wasserdampfkondensatoren
verbunden ist. Die MeBeinrichtung wurde bei Beginn der CORA-Experimente von H.Ruhmann
und Mitarbeitern, KWU Erlangen aufgebaut, die auch die Messungen an den Experimenten bis
1988 durchfithrten. In 1989 wurden von den Autoren die MeBeinrichtung {ibernommen und die
Messungen an den Experimenten CORA-15 und CORA-17 durchgefithrt und deren Auswertung
abgeschlossen. Die Messungen an einem weiteren Experiment, CORA-9, werden zur Zeit ausge-
wertet.

2, MeBeinrichtung

Ein Schema der CORA-Anlage, soweit es fiir diese Arbeit interessiert, ist in Abb.l dargestellt.
Argon strémt durch den Uberhitzer (links unten im Bild) und wird dort mit Wasserdampf ange-
reichert. Das Gemisch gelangt am unteren Ende des Biindels in das Containment, flieBt durch das
Biindel und tritt am oberen Ende wieder aus, von wo es iiber die beiden Schwallkondensatoren
und die Mischkammer 1 zur Abgasstrecke gefithrt wird. Direkt iber dem Biindel und in der
Mischkammer 1 sind Gassonden plaziert, die mit den Massenspektrometern verbunden sind.

Eine Prinzipskizze der beiden MeBsysteme ist in Abb.2 dargestellt. Oben ist die Verbindung zwi-
schen der Sonde der Mischkammer und dem Massenspektrometer zu sehen. Sie wird iiber eine 12
m lange beheizte Kapillare bewerkstelligt in der ein Druckabfall bis auf ca. 1 mbar stattfindet.
Die Kapillare endet in einer Kammer vor dem Massenspektrometer in der der Druck durch eine
Gasforderpumpe auf 1 mbar gehalten wird (unteres Bild). Von der Vorkammer gelangt das Gas
iber eine Blende in die Ionenquelle des Quadrupol-Stabsystems. Das zweite MeBsystem fithrt das
Gas von der Sonde tiber dem Biindel durch die Verdiinnungskammer und eine 5 m lange Kapilla-
re zur Vorkammer des zweiten Massenspektrometers. In der Verdiinnungskammer wird das Gas
mit einem reinen Inertgas zehnfach verdiinnt. DurchfluBmeser zeigen die in die Kammer ein-




flieBenden Gasstrdme an. Eine Gasférderpumpe hilt den Druck auf etwa 700 mbar, Die Verdiin-
nung des Gases an dieser Stelle ist notwendig, da der hohe Wasserdampfdruck Probleme fiir die
Analyse mit dem Massenspektrometer bringt.

3. Kalibrierung

Zum Kalibrieren wurde Argon mit verschiedenen Zusitzen von H,, H,0, CO, CO,, CH, verwen-
det. Der maximale Anteil von H, betrug 30 vol%. Die Kalibration wurde mit Eichkammern
durchgefithrt, in denen das Eichgas unter dem selben Druck stand wie er im Experiment zu er-
warten war. Die Verbindung zwischen den Eichkammern und dem Mefsystem erfolgte iiber Ka-
pillaren mit der entsprechenden Linge, nimlich 5m fiir die Verdiinnungskammer und 12m fir
die Mischkammer. Die Berechnung der Eichfaktoren wurde wie folgt durchgefiihrt:

1. Mischkammer (MK)
Kammerdruck = 2.2 bar

Eichfaktor: f =Pe,/Ie

2. Verdiinnungskammer (VK)
Kammerdruck = 0.7 mbar
Verdiinnungsgas: N, (CORA-15) oder He (CORA-17)

Eichgasdruck: Pe=§Pe,
Pe=Py/(14+k V /k V)
k =100/5(C,/k;)

Eichfaktor: f;=(C,Pe/100)/Ie,

Korrekturfaktoren k, fir die Gasdurchfluf3messung:
Ar: 143, He: 1.43, N,: 1.02 H, 1.03, H,0: 0.8
CO: 1.0, CO,: 0.73, CH,: 0.69

Pe = Eichgasdruck

Ie = Ionenstrom des Eichgases

V = Gasstrom in die VK

C = Volumen% eines Gases im Eichgas

k = Korrekturfaktor fiir die GasdurchfluBmessung
f = Eichfaktor

Indizes: e = Eichgas
i = Gasart
d = Verdiinnungsgas
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4. Ergebnisse der Kalibrierung
Die Ergebnisse kénnen wie folgt zusammengefaf3t werden:

* Der Eichfaktor hingt auch bei konstantem Druck in den Eichkammern von der Konzentration .
der Mefgasspezies ab.

* Der Eichfaktor fiir Wasserstoff steigt, der fiir Argon fillt mit steigendem Partialdruck.

* Die Eichfaktoren 4ndern sich wihrend des Experiments. Die maximale Anderung betrigt 10%
fiir Wasserstoff und 12% fiir Argon.

* Die Eichfaktoren steigen mit dem Totaldruck in der Eichkammer fiir MK. Wenn der Total-
druck von 2.2 bar auf 3.1 bar steigt, 4ndert sich der Eichfaktor fiir Wasserstoff um +45%, der fir
Argon um +6%.

* Eine quantitative Analyse des Wasserdampfes ist mit der jetzigen Anordnung nicht zuverldssig
durchzufithren.

* Die Eichfaktoren fiir CO, CO,, CH, kdnnen im Bereich der im Experiment auftretenden Kon-
zentrationen als konstant angesehen werden,

* Fiir die Berechnung der Partialdriicke der im Experiment auftretenden Gase werden die Mittel-
werte fiir die vor und nach dem Experiment gemessenen Eichfaktoren verwendet.

Im einzelnen wurden folgende Ergebnisse fiir die Eichfaktoren erzielt:

CORA-15 MK

fygy = (15.1 - 0.005P,, + 1)10'° [mbar/A]

H2

f,,=(6.2-0.003P, +1)10" [mbar/A)

CORA-17, MK

fyrp = ( 14.3 - 0.005P,, + 1)10%° +
+(P,_, - 2200 )6.710 [mbar/A]

£, = (9.1 -0.0036P,, + 1)10" +
7
+ (P, , - 2200 )10 [mbar/A]
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foo =710 [mbar/A]
fgog = 710'°  [mbar/A)
fomg = 910" [mbar/A)

Ptot=tota1 Totaldruck MK

5. Messungen wihrend des Experiments

Die Messungen begannen 3000 Sek. und endeten 7000 Sek nach Start des Experiments. Es wurden
zwei Massenspektrometer eingesetzt, von denen eines die Gaszusammensetzung in der Mischkam-
mer, das andere die der Verdiinnungskammer analysierte. Die Verdiitnnungskammer ist mit einer
Gassonde verbunden, die direkt iiber dem Brennstabbiindel plaziert ist. Das Gas in der Misch-
kammer wird von einer dort eingebauten Sonde aus direkt iiber eine Kapillare zum Massenspek-
trometer gefithrt. '

Die Datenerfassung erfolgt mit verschiedenen parallelen Aufzeichnungsmethoden, um einen Da-
tenverlust unwahrscheinlich zu machen. Die Methoden sind wie folgt:

1. Aufzeichnung mit Computer
* Tonenstréme von den Massenspektrometern, alle 3 Sekunden.

2. Aufzeichnung mit Mehrkanalschreibern

* Ionenstréme von den Massenspektrometern, kontinuierlich. '

* Totaldriicke in der Mischkammer und Verdiinnungskammer.

* Fliisse des MeBgases und Verdiinnungsgases in der Verdiinnungskammer.
* Temperatur der Verdiinnungskammer.

3. Ausgabe von Kontrollwerten auf Drucker (von Zeit zu Zeit)
* Ionenstréme beider Massenspektrometer.

* Zeit der Ausgabe.

* Druck in der Massenspektrometerkammer.

4. Aufzeichnungen von Hand

* Flitsse des Mef3- und Verdiinnungsgases in der Verdiinnungskammer.

* Temperatur und Totaldruck in der Verdiinnungskammer.

* Driicke in den Massenspektrometerkammern und in deren GaseinlaBsystemen.
* Zeitpunkt der Aufzeichnungen.




6. Auswertung der Daten |
Aus den erhaltenen Daten wurden die Partialdriicke der gemessenen Gase im CORA-
Containment sowie deren Volumen- und Massenproduktionsraten berechnet. Die Partialdriicke
der Gase werden durch Multiplikation des entsprechenden Eichfaktors mit den gemessenen lo-
nenstrdmen unter Beriicksichtigung der notwendigen Korrekturen ermittelt. Die Produktionsraten
ergaben sich aus dem Verhiltnis der Gaspartialdriicke zum Partialdruck des durch das Contain-
ment flieBenden Argons multipliziert mit dem Volumen- bzw, Massenstrom des Argons.

Die benutzten Beziehungen sind die folgenden:

1. Mischkammer

Erste Niherung P’ =f],

Die Summe der Partialdriicke muf3 den Totaldruck ergeben. Der Korrekturfaktor hierfiir ist:
kp =P,/ 5P/

Damit ergibt sich fiir die Partialdriicke:

P, = kpP;

2. Verdiinnungskammer:

Erste Niherung Pm/ = f.lL

Der Korrekturfaktor fiir das MeBgas errechnet sich aus den Partialdriicken der Gasspezies und
den zugehdrigen Korrekturfaktoren:

km = $"Pm.’/ 5~ (Pm,'/k))

Damit ergibt sich fiir den Mefgasdruck:

Pm = Py, /(1+k V /(k_V, )

Die Summe der Partialdriicke des MeBgases muf3 den Totaldruck ergeben. Der Korrekturfaktor
hierfiir ist:
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kp = Pm/ 3~ Pm/

Die Partialdriicke sind in erster Niherung:

Pmi = kami’
Damit werden km, Pm, kp erneut berechnet bis die Anderungen in Pm, vernachlissigbar sind.
Dann ergibt sich der Partialdruck im Containment zu:

P, =PmpP, . /Pm

Pm = Druck des Analysengases in der Verdiinnungskammer
Vm = Flufl des Analysengases in die Verdiinnungskammer
km = FluBkorrekturfaktor

kp = Totaldruckkorrekturfaktor

P, = Totaldruck im Containment

P, = Partialdruck im Containment

Gas-Produktionsraten

Volumen-Produktionsrate:

Vr, =PV, /P,  [I/sec]

Massen-Produktionsrate:

Mr, = Vr,M,/ 22.4 [g/sec]

V.. = Argonflul im Containment
M; = Molekulargewicht der Gasspezies




7. Ergebnisse
Aus den Messungen in der Mischkammer ergab sich folgendes:

* Bei CORA-15 begann der Wasserstoffdruck 4000 Sek. nach dem Start allmihlich zu steigen, er-
reichte ein Maximum von 700 mbar bei 4800 Sek. und fiel dann bis zum Zeitpunkt 6500 Sek. auf
nahezu Null zuriick. Von den ilibrigen Gasen erreichte nur CO einen nennenswerten Partialdruck
von 50 mbar bei 5000 Sekunden (Abb.3). Die Produktionsrate fiir Wasserstoff betrug im Maxi-
mum 120 mg/Sek, die insgesamt erzeugte Wasserstoffmenge war 114 g. Davon entstanden 82 g in
der Zeit bis 5000 Sekunden (Abb.5).

* Im Experiment CORA-17 setzte die Wasserstoffentwicklung 4250 Sek. nach dem Start ein, mit
einem flachen Anstieg des Partialdrucks auf 250 mbar bei 5000 Sekunden (Abb.4). Bei 5030 Sek.
folgte dann unmittelbar nach Beginn des Eintauchens des Biindels in Wasser ein sehr steiler An-
stieg des Partialdrucks auf 2300 mbar. Der beobachtete Peak hatte nur eine mittlere Breite von
100 Sek. In dieser Zeit stieg der Totaldruck im Containment auf 3.1 bar. Die Zone konstanten
Partialdrucks im Auslauf des Peaks entstand wihrend des Stillstands des Argon-Durchflusses, der
folgende leichte Anstieg durch den erneut einsetzenden Durchfluf3, mit dem der verbliebene Was-
serstoff aus dem Containment gespiilt wurde. Bei der Berechnung der Produktionsrate wurde das
beriicksichtigt. Der CO-Druck erreichte 200 mbar bei 5130 Sekunden. Die Produktionsrate fiir
Wasserstoff betrug im Maximum 1.1 g/Sek, die gesamte Masse des entstandenen Wasserstoffs war
128 g. Davon entfallen nur 31 g auf die Zeit vor dem Eintauchen des Biindels in Wasser (Abb,5).

Die Messungen des Gases in der Verdiinnungskammer ergaben starke Schwankungen der Partial-
driicke, wie wir glauben, aufgrund der Inhomogenitit des Gasgemisches direkt iiber dem Biindel.
Das MeBergebnis aus der Verdiitnnungskammer bestitigt qualitativ den in der Mischkammer be-
obachteten Verlauf der Gasproduktion, kann jedoch nicht fiir die quantitative Auswertung her-
angezogen werden.

Die Mengen des entstandenen Wasserstoffs entsprechen bei CORA-15 2.6 Kg und bei CORA-17
2.8 Kg Zirkon. Bezogen auf das eingesetzte Zirkalloy-Hillmaterial betrigt damit der Anteil des
mit dem Wasserdampf reagierten Materials 39% in CORA-15 und 59% in CORA-17. Bei dieser
Rechnung wurde eine Oxidation der Hochtemperaturabschirmung (Shroud) nicht beriicksichtigt.

8. SchluBifolgerungen

* Die Messungen der Wasserstofferzeugung bei CORA-15 & 17 ergaben Betrige in der erwarte-
ten GroBenordnung.

* Eine quantitative Analyse ist mit der jetzigen Anordnung nur mit dem Gas aus der Mischkam-
mer moglich,

* Die Gassonde der Verdiinnungskammer muf3 an einen Ort verlegt werden an dem eine homo-
genere Gasmischung erwartet werden kann,

* Die Abhingigkeit der Eichfaktoren der Gase von ihrem Partxaldruck und dem Totaldruck im
Containment ist von grofSem Einfluf,
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Abb.2: Prinzipskizze des GasmeBsystems fiir die Mischkammer (oben) und die Verdiinnungskam
mer (mitte). Massenspektrometer und Gasdruckreduzierung sind unten dargestellt.
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12.07.02 LWR - Kernschmelzen

12.07.02/05A Aerosol Behaviour under Core Meltdown Accident Condition

PRS 0D5G (H. Bunz, M. Koyro, B. Propheter, W. Schdck,
M. Wagner-Ambs; LAF I)

Since the development of the NAUA-code was finished with the DEMONA experiments,
the main topic of the work with the code were application calculations. Most:
calculations were done for the layout of venting filters. Facts of interest are
the expected mass load of the filter and - because of the filter efficiency - the
particle size distribution of the aerosol. The calculations yield that the filters
should work properly with the resulting loads. The mass release based on the
resuspension source was not yet taken into account. This will be done as soon as
reliable results of the REST experiments will have become available. But the

expected contribution to the load of the filter should not be significant.

The objective of the REST-program 'is to develop and to apply to source term
calculations a mechanistic model of revolatilization of fission products from the
sump pool in a LWR during severe accidents. The model is to be based on release
fractions and size spectra which are determined in an experimental program.

The experiments with soluble materials were evaluated and documented during this
reporting period. First experiments with suspensions were performed but only
qualitative results were obtained. The results of the experiments with solutions

are documented in this report.




12.07.02 /05A Aerosolverhalten beim Kernschmelzen
PRS OD5G (H.Bunz, M.Koyro, B.Propheter, W.Schoéck, M.Wagner-Ambs)

Im Folgenden wird tiber die im Berichtszeitraum durchgefihrten Arbeiten im NAUA-
und im REST-Programm berichtet. Schwerpunkte waren die Zusammenarbeit mit Lindern
des Ostblocks zur Vorbereitung entsprechender Stérfallanalysen der dortigen
Reaktoren im NAUA-Programm und Versuche zur Freisetzung geléster Stoffe im REST-

Programm.
1. NAUA

Im Gefolge des Tschernobyl-Unfalls ist auch im Ostblock das Interesse an der
Analyse der Folgen schwerer Stérfidlle stark gewachsen. Als Folge davon wurden u.a.
mit der Bundesrepublik wechselseitige Abkommen tber wissentschaftlich-technische
Zusammenarbeit auch fiir das Gebiet der Reaktorsicherheit geschlossen. Im Rahmen
dieser Abkommen wurde im vergangenen Jahr Seminare mit Fachkollegen aus der DDR und
der UdSSR abgehalten, wobei auch der NAUA-Code mit seinen Méglichkeiten vorgestellt
wurde. Von Seiten der Partnerldnder wurde der Wunsch geduBert, den NAUA-Code
tibernehmen zu kénnen einschlieflich einer entsprechenden Einweisung im Rahmen eines

Workshops. Die Durchfihrung dieser Aktionen wurde fir das Jahr 1990 beschlossen.

2. REST

2.1 Allgemeines

Ziel des REST-Programms (REsuspension Source Term) ist es, ein Rechenmodell fur die
Spaltproduktfreisetzung durch Resuspension zu entwickeln. Das Modell soll den

Mechanismus des Resuspensionseffektes mathematisch erfassen und dann mit dem NAUA-

Rechencode gekoppelt werden.

Der EinfluB der Resuspension auf den Quellterm wurde bisher nicht berticksichtigt,

da er vernachlissigbar erschien. Die Verbesserung des Rechencodes zeigt aber, daf




der . Beitrag der Resuspension zur Spaltproduktfreisetzung unter bestimmten
Bedingungen bedeutend wird. Eine Literaturstudie [l] zeigte, daB die Ergebnisse
existierender Messungen nicht auf LWR-Unfallscenarien anwendbar sind, da sie nicht
unter unfalltypischen Bedingungen durchgefiilhrt wurden. Die Stédrke der Resuspen-
sionsquelle so0ll daher anhand von Versuchen unter diesen Unfallbedingungen

bestimmt und mit diesen Ergebnissen die Modellentwicklung begonnen werden.

2.2 Durchgefihrte Arbeiten

Im Berichtszeitraum wurden die Versuche mit Uranin-Lésungen abgeschlossen und
dokumentiert. Experimente zur BlasengréBenverteilung im kochenden Sumpf wurden
durchgefihrt. Erste qualitative Experimente mit Suspensionen konnten zum Ende des

Berichtszeitraumes aufgenommen werden.

2.2.1 Experimente mit Uranin-Lésungen

Im Berichtszeitraum wurden die ihsgesamt 19 Versuchsserien (V010 - V028) mit 57
Einzelversuchen abgeschlossen. Folgende Parameter wurden bei den Resuspen-

sionsversuchen variiert:

- die Heizleistung im Sumpf 250, 500, 750, 1000w

- die Konzentration der Sumpflésung 0.03, 0.1, 0.3%

- die Atmosphdrentemperatur 100, 130°C
im Versuchskessel

- die Atmosphdrenbedingungen ungesdttigte (trockene),
im Versuchskessel gesdttigte (nasse) Luft

Bei 100°C Kesseltemperatur wurden Versuche mit allen méglichen Kombinationen
durchgefihrt. Bei 130°C wurde nur die Heizleistung variiert; Konzentration (0.1%)

und Atmosphédrenbedingungen (trocken) blieben konstant.

Bei 5 Experimenten wurde der EinfluB des Drucks tber dem Sumpf auf die Frei-
setzungsrate untersucht. Diese Versuche wurden in trockener Atmosphidre jedoch unter

dem Gesamtdruck wasserdampfgesdttigter Luft durchgefihrt.

4 weitere Versuche dienten zur Messung der PartikelgréBenverteilung.




2.2.1.1 Auswertung

Da die Freisetzungsrate nicht direkt gemessen werden kann, mufl sie tiber die
zeitabhingig gemessene Aerosolmassenkonzentration bestimmt werden. Dazu wird eine
vereinfachte Gleichung fir das Aerosolverhalten zugrundegelegt. Folgende Annahmen

werden gemacht:

1. Die Resuspensionsquellrate S ist konstant oder Null.

2. Aufgrund der geringen Massenkonzentration kann die Koagulation
venachldssigt werden.

3. Die Abscheiderate wird wdhrend des ganzen Versuchs als

konstant angenommen.
Damit vereinfacht sich die Gleichung fir das Aerosolverhalten zu:
dm/dt = S - am (1)
m = luftgetragene Masse
S = Freisetzungsrate
o = Summe aller Abscheidekoeffizienten
Die allgemeine Lésung von (1) lautet:
m(t) = S/a + (my - S/a) exp(-a(t - t,)) (2)
Man kann 2 Fdlle unterscheiden:
I  Die Kochphase mit dem Ansteigen der Massen-
konzentration: S$>0 , t>t,
IT Der Abbau des Aerosols nach Kochende:

S=0 , txt,;>t,

Fir die einzelnen Fille ergibt sich aus (2):




I__Beginn des Kochvorgangs: my=0 , S=§, , t=t,

m(t) = Sy/a (1 - exp(-a(t - t;))) (3)

fir a(t - t;) << 1 folgt: m= 0 , dm/dt = S,
fir a(t - ty) >> 1 folgt: m = Sy/a , dm/dt = O

I1__Ende des Kochvorgangs: my=Sy,/a , S=0 , t=t,
m(t) = Sp/a + exp(-a(t - t;)) (%)

fir a(t - t;) << 1 folgt: m = Sy/a , dm/dt = -§;
fir a(t - t;) >> 1 folgt: m =20 , dm/dt = 0

Die Freisetzungsrate kann also bei jedem Versuch auf zwei Arten bestimmt werden.
Kennt man S; kann man den Resuspensionsfaktor R bestimmen, der definiert ist als
das Konzentrationsverhdltnis der freigesetzten Substanz zu der im Sumpf geldsten.

Die Konzentration der Substanz im Sumpf ist:

mgelbst
C, = ———— (3

8
mWasse::

Die Konzentration der - mit dem Dampf in einem Zeitraum dt freigesetzten - Substanz

in der Atmosphire Uber dem Sumpf ist:

dm dt
C,, - ( frel/ ) (6)

(diyanpe/dt)

mit dmg, . /dt = Freisetzungsrate S

dmy,,¢/dt = Verdampfungsrate des Sumpfes

Damit erhdlt man den Resuspensionsfaktor zu

R = — = (7
8 (dmdampf/dt) *Cq




Es wurde mein Computerprogramm erstellt, das die gemessenen Massenkonzentrationsda-
ten an eine Kurve der Gleichung (3) bzw. (4) anpaBt. Die Korrelation fur die
einzelnen Kurveniste ist gut. In Abb. 1 werden die gemessenen Werte der Massenkon-
zentration von Versuch V023.2 mit den Ergebnissen der Auswertung verglichen. In der
unteren Blatthilfte ist die Massenkonzentration diesmal in linearem MaBstab auf-
getragen. Die durchgezogene Linie die mit Gleichung (3) bzw. Gleichung (4)
angepaBte Kurve dar. Die gute Ubereinstimmung bestitigt die Anwendbarkeit der
vereinfachten Verhaltensgleichung fir Aerosole (1) auf die experimentellen

Bedingungen.

2.2.1.2 Ergebnisse

In den Tabellen 1, 2, 3, und 4 sind die Ergebnisse - sortiert nach Heizleistun-
gen - dargestellt. Die Druckexperimente sind mit einem "#" gekennzeichnet. Die
Resuspensionsfaktoren, die aus ansteigender und abfallender Flanke berechnet
wurden, sind in der letzten Spalte eingetragen. Méglicherweise sind die Differenzen
zwischen den Werten auf eine Andérung der Abscheiderate nach Kochende zurtckzufih-
ren.

Die Resuspensionsfaktoren der Druckexperimente liegen geringfigig unter denen der

entsprechenden Experimente bei normalen Druckverhdltnissen.

Abb., 2 zeigt die Freisetzungsraten, Abb. 3 die Resuspensionsfaktoren in Abhingig-
keit von der Heizleistung. Aufgetragen sind die Mittelwerte der Ergebnisse, die aus
der ansteigenden und abfallenden Flanke der Massenkonzentrationsdaten bestimmt
wurden. Die Ergebnisse der Experimente bei 100 °C sind als ausgemalte Symbole
aufgetragen, die bei 130 °C erhaltenen als halbgefiillte Symbole. Die Ergebnisse der

Druckexperimente sind durch offene Symbole gekennzeichnet.

In trockener Atmosphire liegen die Freisetzungsraten zwischen 2-107° pg st bei
0.03 % igen Lésungen und 3:107% bei 0.3 % igen Losungen. Zieht man den Streubereich
der Ergebnisse in Betracht, so ergibt sich keine Abhédngigkeit der Freisetzungsraten

von der Heizleistung!

Druck und Temperatur haben ebenfalls keinen EinfluB auf die Freisetzungsraten, die

Ergebnisse dieser Experimente liegen innerhalb des Streubereiches.

Die Freisetzung steigt aber proportional mit steigender Sumpfkonzentration.




Da die Freisetzungsrate nicht mit der Heizleistung und damit mit der Verdampfungs-
rate ansteigt, ergeben sich aus (7) fur steigende Heizleistung fallende Resuspen-
sionsfaktoren. Sie liegen zwischen etwa 2-107* fiir 250 Wund 2-107° fiir 1000 W Heiz-

leistung.

Es ist ein unerwartetes Ergebnis, daB die Freisetzungsrate itber den gewidhlten
Leistungsbereich konstant zu sein scheint. Eine mégliche Erkliarung fir diesen
Effekt liefert die Auswertung der Proben zur PartikelgrdBenbestimmung und die

Versuche zur Bestimmung der BlasengréBenverteilung im kochenden Sumpf:

Die Partikelgréflenverteilungen sind bimodal, entsprechend der unterschied-
lichen Herkunft der Partikeln - film und jet droplets, die beim
Blasenplatzen entstehen. Film droplets erzeugen eine groBle Partikelfrak-
tion mit Durchmessern < 0.5 pm. Jet droplets erzeugen eine kleine
Fragqktion mit Durchmessern bis zu 10 pm. Es befinden sich aber bei kleiner
Leistung mehr gréflere Partikeln auf den Filterproben als bei hoher
Leistung,

Diese Beobachtung 148t sich sehr gut mit den droplet Erzeugungsraten von
Wu [3] erkliren. Seine Verd6ffentlichung beschreibt zwei empirische
Funktionen, die die Erzeugungsraten von film und jet droplets in
Abhédngigkeit vom Durchmesser der sie erzeugenden Blase beschreiben. Die
Anzahl der jet droplets sinkt mit steigender Blasengréfle, wahrend die

Anzahl der film droplets mit steigender Blasengrofle ansteigt.

Ein weiters unerwartetes Ergebnis ist, daB die Freisetzung am stidrksten von der
Wasserdampfsittigung der Atmosphire abhingt. Die luftgetragene Masse ist 10 bis
50 mal geringer in einer wasserdampfgesdttigten Atmosphire als in einer nicht
gesidttigten. Die Freisetzungsraten und Resuspensionsfaktoren sind etwa um den
Faktor 10 kleiner (Abb. 2, Abb. 3).

Legt man das Blasenplatzmodell zugrunde, so sollte sich die Freisetzung nicht
dndern, da der mechanistische ProzeB der gleiche bleibt. Dies wird durch die
Druckexperimente bestdtigt, die ergaben, daB die Freisetzung nicht von einem
erhéhten Druck abhdngig ist. Deshalb ist der Grund fir dieses Ergebnis in der
unterschiedlichen Wasserdampfdichte im Versuchskessel zu suchen: Im Gegensatz zu
Experimenten in trockener Atmosphire verdampfen die erzeugten droplets nicht und
die Wasserdampfgeschwindigkeit ist zu gering, um die droplets in die Atmosphdre zu

tragen, d. h. sie erreichen nicht die Sammeleinrichtung.
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Die Ergebnisse dieser Experimente wurden auf Tagungen vorgestellt [4] [5] [6].

Tabelle 2: Ergebnisse der Experimente mit 250 W Heizleistung

Exp. Temp. Konz. Atm. Resusgeggionsfaktor
(Anstieg)  (Abfall)

vo18.1 100°C 0.1 % |{trocken| 353.0 81.2
v018.3 100°C 0.1 % naB - -
V019.1 100°C 0.03 % |trocken| 567.0 145.0
vo21.1 100°C 0.3 % [trocken 81.3 36.3
V022.1 130°C 0.1 % |trocken| 233.0 47.3
V022.4 100°C 0.3 % naB 8.9 3.5
V023.4 100°C 0.03 % naB -.- -, -
V024.1 100°C 0.3 % |trocken| 328.0 36.8
V024.3 130°C 0.1 % |trocken 94.8 63.7
V025.1 100°C 0.03 % |trocken| 160.0 137.0
V025.2 100°C 0.1 % |trocken| 48.96 48.7
V025.3 100°C 0.3 % |trocken 44.0 31.9
Vo27.1* 100°C 0.3 % |trocken| 180.0 21.8

Tabelle 3: Ergebnisse der Experimente mit 500 W Heizleistung

Exp. Temp. Konz. Atm. Resusg?ggionsfaktor
(Anstieg) (Abfall)

Vol17.1 100°C 0.1 % naB 36.0 120.0
vo18.2 100°C 0.1 % |trocken 96.0 87.1
V019.4 100°C 0.03 % naB 10.4 -.-
v020.1 100°C 0.03 % |trocken 68.6 58.6
voz1.2 100°C 0.3 % |trocken 52.1 37.9
V021 .4 100°C 0.3 % naB -.- -
V022.2 130°C 0.1 % |[trocken 60.5 43.2
V025, 4* 100°C 0.3 % |trocken 33.2 25.7
V027.3* 100°C 0.1 % |trocken 50.9 42.7




Tabelle 4: Ergebnisse der Experimente mit 750 W Heizleistung

Exp. Temp. Konz. Atm. Resusg?ggionsfaktor
(Anstieg)  (Abfall)

Vol17.2 100°C 0.1% naf 28.8 42.6
V023.1 100°C 0.03 % |trocken 24.9 18.4
V023.2 100°C 0.1 % |trocken 21.0 17.7
V023.3 100°C 0.03 % naB -.- -
V024.2 100°C 0.3 % |[trocken 27.2 16.5
V024.4 130°C 0.1 % |trocken 32.1 27.8
V027.2% 100°C 0.3 % |trocken 25.5 14.0

Tabelle 5: Ergebnisse der Experimente mit 1000 W Heizleistung

Exp. Temp. Konz. Atm. Resusg%géionsfaktor
(Anstieg)  (Abfall)

V019.2 100°C 0.03 % |trocken 35.8 18.5
V019.3 100°C 0.03 % naB 2.5 0.7
V020.2 100°C 0.1 % |trocken 37.4 15.3
V020.3 100°C 0.1 % naB 2.3 1.2
v020.4 100°C 0.3 % naB 1.7 1.2
V021.3 100°C 0.3 % |trocken 24.6 11.7
v022.3 130°C 0.1 % |trocken 34.8 14.7
V027 .4* 100°C 0.3 % [trocken 14.6 9.3
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2.2,2 Experimente mit BaS0,-Suspensionen

Wihrend des Berichtszeitraumes komnten nur Versuche mit qualitativen Ergebnissen
durchgefihrt werden, da die Analysentechnik noch nicht kalibriert zur Verfigung
stand. Zur Analyse der Proben wird die TRFA-Anlage des LAF I benutzt.

Die Arbeit bestand darin, die Versuchsanlage fiir die Versuche zu modifizieren.

Dafir muBlite Zufihrung der Sumpfflissigkeit veridndert werden:

Um zu gewdhrleisten, daB das gesamte BaSO, den Sumpfbehilter erreicht,
wird es mit heillem Wasser in einer speziellen Spritze gemischt. Diese
Suspension wird dann mit Druckluft langsam in den kochenden Sumpf

injiziert.

Die Anwendung dieser Technik wurde in etlichen Versuchen erprobt und optimiert.
Ebensowurde die Probennahme und die Probenaufbereitung fir die TRFA-Analyse erprobt
und optimiert. Die qualitative Analyse dieser Proben ergab, daB der Barium Peak
sehr gut detektiert werden kann (Abb. 4), obwohl mehrere andere Peaks sich neben
den beiden Barium peaks befinden. Diese Verschmutzungen sind Bestandteile des
Kesselmaterials (Cr, Fe, Ni) oder der Nuclepore Filter (Br). Die anderen

Bestandteile kénnten von einer nicht sauberen Probenhandhabung herriihren.

Es wurden ebenfalls Versuche zur PartikelgréBenverteilung durchgefithrt. Es ergibt
sich ebenso eine bimodale Verteilung fiir das freigesetzte Aerosol. Die mittleren

Durchmesser der einzelnen Fraktionen verschieben sich jedoch zu gréBeren Werten.

Ein Versuch wurde am LIT quantitativ analysiert. Hierbei ergab sich eine héhere
Freisetzung als bei den Versuchen mit Lésungen. Die Freisetzungsrate und der
Resuspensionsfaktor liegen etwa um den Faktor 20 hoher als bei dem entsprechenden
Experiment mit Lésungen. Dies 1dBt sich damit erkléren, daBl sich die aufsteigenden
Dampfblasen mit den suspendierten Partikeln anreichern. Sie transportieren somit
eine héhere Konzentration zur Fliussigkeitsoberfldche als sie in der Flussigkeit

vorhanden ist.
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12.07.02/06A Behavior of a Core Melt in the LWR Containment
PRS OD5H (H. Alsmeyer, J. Foit, H. Schneider, S. Stiefel, W. Tromm, IRB;
M. Oehmann, G. Merkel, H. Schonthal, H. Ziegler, HVT)

Additional BETA experiments are under preparation to investigate special
aspects of melt-concrete interaction with special emphasis on zirconium oxidati-
on, on BWR typical melt composition and on the influence of sumpwater on pos-
sible failure mechanisms of vertical concrete walls. The experiments also simulate
fission products in order to quantify release rates of low volatile fission products
which can be collected and analyzed from filter probes.

The WECHSL computer code which describes the melt-concrete interaction has
been improved and can now be applied to BWR melts; Zr-Si-chemical reactions
are now taken into consideration. A first application of this model to accident
scenarios yields initially higher melt temperatures and very rapid Zr oxidation,
while the long term processes differ only slightly from the earlier results with re-
stricted Zr chemical reactions. However this model has to be validated by the next
series of BETA experiments.

A conceptual study for a corecatcher has been started which relies on the prin-
ciples of melt spreading and melt fragmentation. The decay heat of the core de-
bris is transferred to evaporating water which will be condensed in the contain-
ment. Experiments have begun to study the feasibility of the concept.

The leaching and the transport of fission products by the groundwater has been
estimated which occurs as a consequence of basemat penetration which must be
considered for existing plants in severe accident conditions. The high radiation
exposure from contaminated drinking water is dominated by Sr-90. This long
term exposure has to be controlled by administrative or technical measurements.
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12.07.02/06A Verhalten einer Kernschmelze im LWR-Containment
PRS OD5H (H. Alsmeyer, J. Foit, H. Schneider, S. Stiefel, W. Tromm; IRB;
M. Oehmann, G. Merkel, H. Schonthal, H. Ziegler, HVT)

Modell- und Codeentwicklung zum Verhalten von Kernschmelzen

Sicherheitsuntersuchungen an Leichtwasserreaktoren beziehen die Schmelze-
Beton-Wechselwirkung als Folge nicht beherrschter Unfélle mit in die Risikoer-
mittlung ein. Auf der Basis der zunéchst fiir die DWR-Risikostudie erarbeiteten Er-
gebnisse ist eine experimentelle und theoretische Ergénzung vorgesehen, um
spezielle Phanomene dieser Unfallphase vor allem im Hinblick auf Siedewasser-
reaktor-typische Aspekte absichernd modellieren und beschreiben zu kénnen.

1.  Vorbereitung ergdnzender BETA-Experimente

Die in den Jahren 1984-1986 durchgefiuhrten BETA-Experimente der Versuchsse-
rie | waren am Ablauf von DWR-Kernschmelzeunfillen orientiert. Fur die in Vor-
bereitung befindliche Sicherheitsstudie fiir Siedewasserreaktoren sind die folgen-
den Punkte von besonderem Interesse, die ergdnzende Experimente notwendig
machen:

® Der hohe Anteil von 85 t Zircaloy im SWR-Kern macht, im Vergleich mit 32 t
Zircaloy im DWR-Kern, eine genauere Beschreibung der Zirkonium-Oxida-
tionsvorgange notwendig. Dies gilt insbesondere deshalb, weil im SANDIA-
Experiment SURC-4 Hinweise fur die chemische Reaktion von Zirkaloy mit
dem Siliziumdioxid des aufschmelzenden Betons gefunden wurden. Diese

- Reaktion, die parallel zur Zry-Oxidation mit den Gasen aus dem Beton ab-
laufen kann, wirde zu kurzzeitig hoheren Temperaturen der Schmelze fih-
ren. Durch die hoheren Temperaturen und durch das Sauerstoffpotential in
der Schmelze, das wiederum durch das metallische Zircaloy bestimmt wird,
ergeben sich moglicherweise Auswirkungen auf die Spaltproduktfreiset-
zung aus der Schmelze. Diese Freisetzung und die Erosion und Temperatur
der Schmelze in der friihen Phase der Schmelze-Beton-Wechselwirkung sind
damit ein wichtiges Untersuchungsziel. Bei SWR-Bedingungen ist ferner zu
bertcksichtigen, daB durch die Anwesenheit von Borkarbid aus den Absor-
berelementen eine Absenkung der Erstarrungstemperatur der Metallphase
einsetzt.
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® Far den biologischen Schild des DWR wie auch fiir allgemeinere Situationen
einer Kernschmelze ergibt sich die Frage, wie eine Schmelze eine seitliche
Betonstruktur durchdringt, wenn diese auf der AuBenseite durch anstehen-
des Wasser gekuhlt wird. Als Grenzfille sind zu sehen das Versagen der
Wand und nachfolgend das Auflaufen von Wasser auf die Schmelze und
eventuell das Austreten von Schmelze in das Wasser, oder aber die Ausbil-
dung einer Restwand von Beton, die durch die scharfe Wasserkihlung stabi-
lisiert wird.

Zur Untersuchung dieser Fragestellungen wurden 5 BETA-Experimente spezifi-
ziert (Tab. 1), die mit nationalen und internationalen Partnern abgestimmt wur-
den. Zu erwdhnen ist in diesem Zusammenhang auch das starke Interesse der
UdSSR und DDR an diesen Experimenten, die im Rahmen von Regierungsabkom-
men am Informationsaustausch beteiligt sind. Ein sechstes Experiment mit der
speziellen Betonsorte Serpentinitbeton, das fir WWER-Reaktoren von Interesse
ist, befindet sich zur Zeit in der Kldrungsphase.

Die in Tabelle 1 als 5.1 bis 5.3 aufgefiihrten Experimente decken die Fragestellun-
gen zu hohem Zry-Gehalt und B4C ab, wogegen die Experimente 6.1 und 6.2 die
Auswirkung des angrenzenden Wassers behandeln. Die Durchfihrung der Experi-
mente ist in den Jahren 1990/91 geplant.

Im Berichtszeitraum wurde die BETA-Anlage wieder verfugbar gemacht und mit
der Vorbereitung des ersten Experiments V5.1 begonnen. Dabei wird die Ver-
suchstechnik in einigen wesentlichen Punkten erweitert:

Die Zugabe von 80 kg metallischem Zirkonium zur Schmelze erfolgt durch Ab-
wurf von Zry 4-Abschnitten in den Beton-Tiegel unmittelbar vor EinguB der hei-
Ben Stahl- und Oxidschmelze. Dies gelingt durch Einbau eines Korbes in die Tie-
gelhaube, der fernbedient gedffnet wird und auch das fir einige Versuche not-
wendige B4C aufnehmen kann.

Zur Messung der Schmelzbadtemperatur werden, wie bisher, Wolfram-Rhenium-
Thermoelemente in der Tauchsondenanlage eingesetzt. Diese Instrumentierung
wird ergénzt durch in den Tiegel einbetonierte Hochtemperatur-Thermoele-
mente, die, nachdem sie freigeschmolzen sind, in die Schmelze ragen und bis zu
ihrem Versagen innerhalb einiger Minuten die Temperatur des Schmelzbades
messen sollen. Diese Technik wurde von ANL und SANDIA in jeweils modifizierter
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Form angewandt. Die neuen BETA-Tiegel sind bzw. werden mit einer ausreichen-
den Zahl derartiger Thermoelemente eingesetzt, so daB drei unabhangige Tem-
peraturmefBverfahren gleichzeitig zum Einsatz kommen und damit eine optimale
Bestimmung der Schmelzbad-Temperatur erfoigt.

Zur Simulation von Spaltprodukten werden der Schmelze entsprechende inaktive
Chemikalien zugesetzt, die in Kapseln aus der Tauchsondenanlage abgeworfen
werden. Vorgesehen ist die Zugabe der mittel- bis schwerfliichtigen Stoffe Mo,
ZrTez, CeOy, BaO, Lap03 und SrO jeweils in Mengen von 0,5 oder 1 kg. Diese simu-
lierten Spaltprodukte werden, wenn sie aerosolformig freigesetzt werden, zu-
sammen mit weiteren Aerosolen aus der Schmelze auf Probenahmefiltern gesam-
melt und aerosolphysikalisch und chemisch analysiert. Eine zusétzliche On-Line-
Instrumentierung ermittelt Aerosoldichte und mittleren Partikeldurchmesser.
Durch ein groBes Metallfaserfilter nach Bauart moderner Unfallfilter werden die
Aerosole in der Abgasstrecke praktisch vollsténdig zurickgehalten. Die hiermit
zu gewinnenden Aussagen sind sowohl fur die Ermittlung des Quellterms wie
auch zur Absicherung der Auslegung von Unfalifiltern von Interesse.

Fir die zwei BETA-Experimente V6.1 und V6.2 mit der Méglichkeit der Sumpfwas-
serflutung wurden spezielle Doppeltiegel mit einem wassergefiillten Ringspalt
entworfen. Die Metallform, die zum Guf3 der Beton-Tiegel erforderlich ist, ist in
der Fertigung.

Mit dem ersten Experiment V5.1 in der neuen BETA-Versuchsserie wird im April
1990 gerechnet.

2.  Anwendung von WECHSL auf SWR-Unfallbedingungen

Die Weiterentwicklung von WECHSL zur Beschreibung der Schmelze-Beton-
Wechselwirkung orientiert sich hauptsichlich an SWR-typischen Fragestellungen,
wie bereits im vorhergehenden Abschnitt erlautert. Um Erosionsrechnungen fur
typische deutsche SWR-Anlagen durchfuhren zu kénnen, wurden im WECHSL-
Code bei der Lésung der instationdren Warmeleitungsgleichung folgende Phéno-
mene berucksichtigt:

- Kiihlung durch Gase und durch Eintrag von Metallen und Oxiden;
- Abnahme der erstarrten Metallmasse hervorgerufen durch Oxidation.
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Des weiteren wurde auf Grund von Erkenntnissen aus den SURC-Experimenten
die Zirkonium-Chemie durch die folgenden chemischen Reaktionen ergénzt:

2r +Si02 = ZrOy +Si+ 2,1 kl/gZr,
Si +2H20 SiOz + 2H2 + 17,9 ki/gSi,
Si +2C0O, SiO2 +2CO + 12,3 ki/gSi.

Der ProzeB der Schmelze-Beton-Wechselwirkung wurde fir SWR-Anlagen in An-
lehnung an Gundremmingen und Krimmel simuliert. Fir die GréBe der von der
Schmelze benetzten Betonkaverne wurden dabei idealisierende Annahmen ge-
macht. .

Die Anlagen Gundremmingen und Krimmel unterscheiden sich im wesentlichen
durch GréBe der Kaverne (9 m bzw. 14 m Durchmesser) und Zusammensetzung
des Betons. Die Schmelze, deren Anfangstemperatur mit 2673 K angenommen
wird, enthalt56t2r, 73 tFe, 11t Cr, 6,4t Ni, 177 t U0 und 38 t ZrO».

Der stark karbonatische Beton der Anlage Gundremmingen fihrt zu hohen Frei-
setzungsraten von CO und CO3 (Abb. 1).

Durch die hohe Gasfreisetzungsrate und durch den méaBigen Silikatanteil des Be-
ton wird das metallische Zirkonium innerhalb von 197 s oxidiert. Die nachfolgen-
de Si-Oxidation dauert 285 s. Nach ca. 720 s liegt die Temperatur der Metallphase
dicht bei der Erstarrungstemperatur (Abb. 2).

Die zuséatzliche Reaktion des Zr mit SiO3 fihrt zu einer um 100°C héheren Tempe-
ratur in der frihen Phase der Betonerosion, was fir die Aerosolfreisetzung von
Bedeutungist.

Der hohe Gehalt an CaO in der oxidischen Schmelze erniedrigt deren Zahigkeit
wesentlich gegeniber den bisher vorwiegend betrachteten stark silikathaltigen
Oxidschmelzen. Dieses wird in den Zahigkeitsmodellen, die in WECHSL vorhan-
den sind, bei héheren Temperaturen richtig berlicksichtigt. Allerdings bleibt nach
dem bisher angewandten Zdhigkeitsmodell die Zahigkeit gering, selbst wenn bei
Anndherung der Oxidtemperatur an die Erstarrungstemperatur eine deutliche
Zunahme der Zéhigkeit zu erwarten ist. Aus der zu gering berechneten Zahigkeit
resultiert zu spateren Zeiten eine zu hohe Warmeabfuhr durch Strahlung Gber
die Oberflache des Schmelzbades, die die Nachwarmeleistung in der Schmelze
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Gbertrifft. Dadurch kommt es nach 2,4 Tagen und einer vertikalen Erosion von
2,8 m (Abb. 3) zum Abbruch der Rechnung, da die Oxidtemperatur die Schmelz-
temperatur des Betons unterschreitet.

Um die Materialgesetze in WECHSL fir die hier vorliegenden Oxidzusammenset-
zungen in der Nahe der Erstarrungstemperaturen zu verbessern, missen zuverl&s-
sige Materialdaten (Erstarrungstemperatur, Zéhigkeit) ermittelt werden, die ge-
genwartig nicht bekannt sind.

Der Beton der Anlage Krummel, der Giberwiegend silikatische Zuschlagstoffe ent-
hélt, weist ein von karbonathaltigem Beton unterschiedliches Verhalten auf. Bei
niedrigeren Gasfreisetzungsraten dominiert die Freisetzung von H; (Abb. 4). Der
sehr hohe Gehalt von SiO; im Beton hat eine Oxidation des Zr in nur 56 Sekunden
und wegen der starken Warmefreisetzung aus der Zr-Oxidation eine Temperatur-
spitze von 2930 K zur Folge (Abb. 5).

Das 2 m dicke Fundament wird nach 1,1 Tagen durchgeschmolzen (Abb. 6).

Das Fluten der Schmelzbadoberflache verzogert die Durchdringung des Funda-
ments nur geringfigig, und zwar um 5 Stunden.

Bei Bewertung dieser ersten SWR-Rechnungen ist zu beriicksichtigen, daB die
Modelle der Zr-Reaktion mit SiO2 und deren Folgereaktionen noch im Experi-
“ment gepruft werden missen. Das bei der Rechnung unterstellte Vorliegen der
gesamten SWR-Kernschmelze zum Zeitpunkt t = 0 sec mit hoher Temperatur ist
pessimistisch, da zu erwarten ist, daB gerade unter SWR-Bedingungen der Ab-
sturz der Schmelze tuber einen langeren Zeitraum erfolgt. Damit wirden sich die
Gasfreisetzung und die Fundamenterosion verzégern.

3. Kihlbarkeit von Kernschmelzen im Fundamentbereich

Diese Untersuchungen befassen sich mit der Frage, mit welchen konstruktiven
oder anlagentechnischen MaBnahmen eine Kernschmelze, die aus den RDB aus-
getreten ist, im Fundamentbereich sicher gehalten und gekihlt werden kann, da-
mit auch die Folgen schwerer Unfélle auf die Anlage selbst beschrankt bleiben.
Die MaBnahmen orientieren sich zunéchst auf mégliche neue Containmentkon-
zepte.
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In dem Berichtszeitraum wurden die Uberlegungen zu einer Kernfdngerkonstruk-
tion fortgefuhrt und ein Modellkonzept aufgestellt.

Die Schmelzenmasse eines 1300 MW _, DWR-Kerns betragt etwa 200 t, bestehend
aus etwa 135 t Oxid und 65 t Metall. Dies entspricht einem Schmelzevolumen von
28 m3. Als Nachwarmeleistung sind anfangs etwa 20 MW abzufihren, die sich
nach einer Woche auf weniger als 10 MW reduzieren.

Die Anforderungen, die an eine Kernfangerkonstruktion zu stellen sind, ergeben
sich damit aus der Schmelzenmasse, der Nachzerfallswirme und den mdglichen
Unfallabldaufen (Hoch- und Niederdruckszenarien).

Ziel der Kernruckhaltung ist, neben der sicheren Abfuhr der Nachwarme, die Ero-
sion wichtiger Strukturen zu verhindern und die noch in der Schmelze vorhande-
nen Spaltprodukte zuriickzuhalten. Dazu missen die Kernmaterialien langfristig
auf niedrige Temperaturen gebracht und gehalten werden.

Dies geschieht nach Abb. 7 durch das Ausbreiten der Schmelze in eine flache
Schicht und durch direkte Wasserkiithlung, zunéchst von unten, langfristig auch
von oben durch Fluten mit Wasser. Damit wird die gesamte Nachwéarme in Ver-
dampfung umgesetzt. Der Dampf breitet sich im Containment aus - im folgenden
wird von einem unten zylindrischen Containment ausgegangen - kondensiert an
der von auf3en gekiihlten Stahlschale und flieBt in den Fundamentbereich zurick.
Der Sicherheitsbehalter wird auf der Ringraumseite durch Luft oder Sprihen ge-
kihlt. Damit wird die Nachwéarme mit dem Luft- oder Dampfstrom durch Natur-
zug Uber den oben offenen Ringraum an die Umgebung abgegeben. Ein Venten
des Containments ist daher in dieser Unfallsituation nicht erforderlich.

Zur Unterstitzung der Ausbreitung und Kithlung der Schmelze besitzt der Core-
catcher folgende konstruktiven Merkmale, s. Abb. 7:

® Er besteht aus einer Auffangwanne aus Stahl mit gelochter Bodenplatte, die
durch massive Stitzen mit dem Betonfundament verankert ist. Der Raum
zwischen Fundament und Stahlwanne sowie auch deren Seitenteile werden
im Unfall durch das Primar- und Notkihlwasser selbsttdtig geflutet, da sie
die tiefste Stelle des Containments darstellen.
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® Der Corecatcher ist auf der Innenseite mit Beton ausgekleidet, der die fol-
genden Funktionen ubernimmt.

1. Mechanischer Schutz vor herabstirzenden Strukturen, mit einer Ver-
starkung unterhalb des RDB im Mittelbereich bis etwa 6,5 m Durch-
messer.

2. Thermischer Schutz der Stahlwanne gegen die anfanglich hohen Tem-
peraturen der Schmelze. Der Beton wirkt als Opferschicht und férdert
durch seine Gasfreisetzung die Ausbreitung der Schmelze uber die ge-
samte Flache.

3. Des weiteren kénnen die Spaltprodukte durch Glasbildner besser in
die Opferschicht eingebunden werden.

e Mit Aufschmelzen der Betonschicht und Annéherung der Schmelze an die
Stahlplatte setzt die bodenseitige Kihlung durch das unten anstehende
Wasser ein. Der entstehende Dampf stromt durch die gelochte Stahlplatte
nach oben ab. Das durch die Locher eindringende Wasser kann die Schmelze
zumindest teilweise fragmentieren, so daf sie direkt durch Wasser kihlbar
wird. Wo eine Fragmentation nicht erfolgt, geschieht die Kihlung uber
Warmeleitung nach unten. Durch diese einseitige Kithiung kann Warme aus
einer Schicht von etwa 10 cm Hohe abgefihrt werden.

@ Da die Hohe der Schmelzenschicht bei einem hier angenommenen Durch-
messer des Corecatchers von 17 m ca. 20 cm betragt, wird zur langfristigen
Kihlung der gesamten Schichthdéhe die Schmelze von oben zeitlich verzé-
gert geflutet. Dies geschieht durch aufschmelzende Stopfen im Seitenbe-
reich der Auffangwanne, die damit Stromungswege fir das seitlich anste-
hende Wasser freigeben, oder redundant als aktive MaBnahme durch Off-
nen von Flutleitungen. Damit kann die gesamte Nachwarme allein durch
Warmeleitung aus der erstarrten flachen Schicht abgefuhrt werden, bei ei-
ner Maximaltemperatur von anfanglich 1300°C im Inneren der Schicht.
Wenn experimentell im Rahmen weiterer Arbeiten eine stdrkere Fragmen-
tierung der Schmelze bestatigt und quantifiziert werden kann, so ist eine
entsprechende Verringerung des Durchmessers des Corecatchers méglich.

Aufgrund seiner einfachen Bauweise kann der Corecatcher so in den Sicherheits-
behélter integriert werden, daB der Einbau mit dem derzeitigen Containment-
konzept vertraglich ist.
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Vorexperimente zur Kernkuhlung

Von groBBer Wichtigkeit fiir den Nachweis der Kihlbarkeit einer Kernschmelze
durch die oben erladuterte Kernfangerkonstruktion ist das Verhalten der Kern-
schmelze bei Vordringen auf die Lochplatte. Es muB3 gewéhrleistet sein, daB3 der
unten anstehende Dampf nach oben Gber die Lécher abstrémen kann, um zu ver-
hindern, daf3 sich ein isolierendes Dampfpolster ausbildet und die Schmelze da-
durch die Stahlplatte erodieren kann. Das bedeutet, daB die Schmelze zwar durch
einige Locher der Bodenplatte durchregnen und diese zusetzen darf, aber nicht
groBflachig die Lochplatte gegeniber dem unten anstehenden Wasser verschiie-
Ben darf. Desweiteren sind wichtige Fragestellungen beim Vordringen der Kern-
schmelze auf die Stahlplatte, was fur Mechanismen eine Fragmentierung der
Schmelze durch das unten anstehende Wasser bewirken, und welche Faktoren
die Fragmentierung beeinfluBen.

In dem Berichtszeitraum wurden deshalb erste Vorexperimente zu diesen Frage-
stellungen durchgefihrt.

Der experimentelle Aufbau besteht aus einem von au3en beheizbaren Behalter
mit einem Einlochboden, an den sich nach unten ein Wasserbehalter anschlieft.
Die Offnung in dem Behélterboden kann von oben betitigt werden.

Als Simulationsmaterial fir die Kernschmelze wurde ein Polyamid ausgesucht mit
dhnlichem amorphen Erstarrungsverhalten und der gleichen Viskositat, wie sie
die Kernschmelze nach Aufschmelzen der oben beschriebenen Opferschicht be-
sitzt. Da die Arbeitstemperaturen aber wesentlich niedriger liegen, kénnen Expe-
rimente einfacher durchgefihrt werden als mit vergleichbaren Glas- oder Oxid-
schmelzen, deren Erstarrungstemperatur bei ca. 1300°C liegt. Die Schmelztem-
peratur des Polyamids liegt bei 170°C, die Zersetzungstemperatur bei 300°C. Dem-
entsprechend ist aber der Warmeeintrag in das unten anstehende Wasser we-
sentlich geringer und damit auch die entstehende Dampfrate.

Kahlungsversuche wurden in folgender Weise durchgefiihrt: In den vorbeheizten
Behalter mit geschlossenem Boden wird die auf 300°C aufgeheizte Schmelze ge-
gossen, anschlieBend die Offnung freigegeben und damit Wasserzutritt von un-
ten erlaubt.
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taktflache ausbildet; wegen der infolge des Schmelzvorgangs gebildeten Risse
und Klufte im Beton wird die tatséchliche Kontaktflache aber um einen Faktor 10
groéBer angenommen. Etwa 20 Tage nach Unfalleintritt wird dann die groBflachi-
ge Auslaugung beginnen.

Bei der Festlegung der Auslaugrate der glasigen Kruste wurde zunéchst von ei-
nem Wert ausgegangen, wie er im Zusammenhang mit verglasten Abfallproduk-
ten aus der Wiederaufarbeitung ermittelt wurde; dieser betragt A =10-4
g/(cm2-d). Da die tatséchlichen Krusten der wiedererstarrten Schmelze eine ge-
ringere Auslaugresistenz erwarten lassen als speziell entwickelte Glaser, wurde
der Wert um den Faktor 100 erhéht, d.h. es wurde fiir die Abschatzung der Wert
A = 10-2 g/(cm2-d) angewandt. Aufgrund zwischenzeitlich durchgefuhrter Aus-
laugexperimente, die einen Wert A = 8:10-4 g/(cm2-d) ermittelten, darf dieser
Wert als konservativ betrachtet werden.

Zur Berechnung der raumlichen und zeitlichen Verteilung der Radionuklidkon-
zentration C (x,y,z,t) im Grundwasser wurde folgende Gleichung benutzt:

8C/8t +v,a/Rq 8C/8x = D1/Rq 82C/5x2 + Dy/Rq 82C/8y2+ D/Rq 82C/822 - A C

Dabei bezeichnet v, die Abstandsgeschwindigkeit des Grundwassers und Rq den
Retardationsfaktor mit:

Rq = 1+ (pp/n) K4

Der Adsorptionskoeffizient oder Verteilungskoeffizient Kq beschreibt das Ver-
héltnis aus der Konzentration im Boden an gel&ster Substanz zur Konzentration
in der Lésung nach Einstellung des Gleichgewichtes. Somit entspricht ein hoher
Wert fur den Verteilungskoeffizienten also einer groBen Aufnahmefahigkeit des
Bodens.

Da in dieser Arbeit ein rdumlich homogener Grundwasserleiter vorausgesetzt
wird - als Referenzstandort wurde das Kernkraftwerk Philippsburg im Oberrhein-
graben ausgewahlt - kann die transversale und die vertikale Dispersion gleichge-
setzt werden, d.h. Dt = Dy.

Die Abschatzung der Strahlenexposition erfolgte hier Gber 2 Expositionspfade:
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ausgelangt, und ein gezieltes Einsetzen der Bodengefriertechnik. Aufgrund der
vielféltigen méglichen technischen GegenmaBnahmen erscheint die Bereitstel-
lung eines Entscheidungsinstrumentariums, das eine flexible Bericksichtigung
der aktuellen Bedingungen des Unfalls erméglicht, als notwendig.




Heizlei-

Test Schmelze Zusatze zur Schmelze Zielsetzung
stung
5.1 |300 kg Fe, Cr, Ni; 80 kg Zr |Spaltproduktsimulatoren {400 kW [Zr Chemie und deren Auswir-
100 kg Al,03/Si0, Te, Ba, Sr, ... kung auf Erosion und SP-Frei-
setzung; DWR/SWR
5.2 |300 kg Fe, Cr, Ni; 80 kg Zr |Spaltproduktsimulatoren; {200 kW |B4C-Eutektika und Zr Chemie;
100 kg Al,03/Si0, B4C-Legierung SWR mit Niedertemperatur-
Schmelze
5.3 [300 kg Fe, Cr, Ni; 80 kg Zr |Spaltproduktsimulatoren;|800 kw |B4C-Eutektika und Zr Chemie;
100 kg Al,03/510; B4C-Legierung SWR mit Hochtemperatur-
Schmelze
6.1 |300 kg Fe Spaltproduktsimulatoren [120 kW |Schildversagen und Méglich-
50 kg Al,03/5i10,/Ca0 keit der Sumpfwasserflutung
+272r07 + Cry03 I(DWR-Biblis)
6.2 |300 kg Fe Spaltproduktsimulatoren |120 kW |Schildversagen und Moglich-
50 kg Al;,03/Si0,/Ca0 keit der Sumpfwasserflutung
+Zr0; + Cr03 i(DWR-Konvoi)
Tab. 1: Vorlaufige Test-Matrix fir ergdnzende BETA-Experimente (Status September 1989)
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SWR-Bedingungen
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Abb. 1:  Gasfreisetzungsraten bei stark kalksteinhaltigem Beton, SWR-Bedin-
gungen
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Abb.2: Temperaturverlauf der Schmelze bei stark kalksteinhaltigem Beton,
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Abb.3:  Erosionsfront innerhalb von 2,4 Tagen bei stark kalksteinhaltigem Be-
ton, SWR-Bedingungen
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Abb.4:  Gasfreisetzungsraten bei silikatischem Beton, SWR-Bedingungen
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Abb.5: Temperaturverlauf der Schmelze bei silikatischem Beton, SWR-Bedin-

gungen
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Abb.6: Erosionsfront innerhalb von 1,1 Tagen bei silikatischem Beton, SWR-
Bedingungen
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"12.07.03 Entwicklung und Verifizierung von Codes zur Beanspruchung
von Containment-Strukturen

12.07.03/03A Containment Loading under Accident Conditions
PRS OD5K (B. Dolensky, F. Eberle, B. Gdller, R. Krieg, G. Lang,

K.H. Lang, S. Raff, R. Scharnowell, E. Wolf;IRE)

Previous theoretical investigations on the dynamic behaviour of PWR-contain-
ments showed, that additional point masses produce only locally additional
deformations and do not affect the global containment response. This finding
could now be verified experimentally using a high accurate containment model.

Furtheron, experimental investigations concerning the buckling behaviour of the
containment under seismic loading have been performed. A static buckling
experiment using a horizontally loaded spherical containment model showed
two different types of buckling modes. One meridional buckle due to nonlinear
limit point behaviour (elefant footing) and, at diametral positions at the
clamping, a circumferential high order buckling of bifurcation type. An experi-
ment to study the dynamic buckling behaviour using horizontal basement excita-
tions has been prepared.
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12.07.03/03A Containmentbeanspruchung unter Storfallbedingungen
PRS 0D5K

(B. Dolensky, F. Eberle, B. Goller, R. Krieg, G. Lang, K.H. Lang,
S. Raff, R. Scharnowell, E. Wolf; IRE)

In friheren theoretischen Untersuchungen [1] zum dynamischen Verhalten von
DWR-Sicherheitsbehaltern war gezeigt worden, daB bei kugelférmigen Contain-
mentschalen, im Gegensatz zu Zylinderschalen, lokale Zusatzmassen nur lokale
zusatzliche Verformungen hervorrufen. Diese Aussage konnte nun auch durch
Schwingungsversuche an einem hochgenau gefertigten Containment-Modell be-
statigt werden [2].

Bei Containmentschalen unter Erdbebenanregung kénnen die in jeder Schwin-
gungsperiode bereichsweise auftretenden negativen Membranspannungen zu
Beulbeanspruchungen fuhren. Anhand der frither ebenfalls ermittelten Eigenfre-
quenzen und der erdbebentypischen Anregungsfrequenzen mit ihren Leistungs-
dichten 14Bt sich folgern, daB héchstens fiir den ersten Biegemode geniigend An-
regungsenergie zur Einleitung eines Beulvorgangs vorhanden ist.

Der Beulvorgang konnte daher wenigstens qualitativ an einem statischen Experi-
ment untersucht werden, bei dem die Schale nicht durch Massenkrafte, sondern
durch eine am Kugelnordpol angreifende statische Ersatzkraft (Abb. 1) belastet
wurde. Bei Uberschreitung einer kritischen Kraft ergab sich deutlich sichtbar im
Bereich der Kugeleinspannung eine bleibende wulstartige Verformung (Abb. 2).
Ahnliche Deformationen treten auch bei Zylinderschalen auf und werden dort als
"elefant footing” bezeichnet. Der Kraft-Verschiebungsverlauf zeigt einen deutli-
chen Versagenspunkt, von dem an bei weiterer Verformung instabiles Nachbeu-
len einsetzt.

Eine genauere Nachuntersuchung der Kugeloberflache ergab, daB diametral zu
der bereits beschriebenen meridional verlaufenden Beule weitere in Richtung der
Lédngenkreise verlaufende Beulen geringerer Auspragung (Abb. 3) zu erkennen
waren. Eine numerische Analyse (Abb. 4) hat beide Beulformen bestatigt. Wah-
rend die zuletzt angesprochenen Beulen typisch fur Verzweigungsprobleme sind,
ist die wulstférmige Beule charakteristisch fur ein Durchschlagsproblem.

Inzwischen wurde auch ein Experiment zum dynamischen Beulen vorbereitet. Da-
bei soll das bereits fur die dynamischen Untersuchungen benutzte hochgenaue
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Containment-Modell verwendet werden. Die Beulbeanspruchung wird dabei
realitdtsnahe durch periodische Anregung am Fundamentflansch des Modells er-
zeugt.

Literaturverzeichnis:

[1]1 Sicherheitsorientierte LWR-Forschung, Jahresbericht 1988,
KfK 4550 (Juli 1989)

[2] F. Eberle, B. Géller, R. Krieg, S. Raff, E. Wolf: "Special Aspects of Dynamic
Containment Behaviour”, Containment of Nuclear Reactors, Third Interna-
tional Seminar, August 10-11, 1989, University of California, Los Angeles, Ca,
USA
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ElefantenfuB —

Beulverhalten einer Kugel bei Horizontalbelastung am Pol




Abb.3: Qualitative Darstellung der experimentell
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modal displacements (scale factor 500)

Abb.4: Numerisch bestimmte Beulform bei Horizontalzug am Pol
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12.07.06 Untersuchungen zu transienten Austauschvorgéngen in Zwei-
phasenstromungen (NOVA-Vorhaben)

| 12.07.06/03A ~ Investigation of transient interfacial exchange processes in
PRS.0DSN two-phase flow (NOVA program)
(G. Class, F. Eberle, G. Gering, R. Meyder, P. Philipp. G. Lang,
W. Sengpiel; IRE)

Work performed and results obtained

Hot-film sensors for measurement of liquid velocities have proved very sensitive
to contamination by corrosion particles carried by the water in the NOVA test
facility. So, a cathodic protection against corrosion has been installed in the main
vessels of the water loop together with an equipment for water softening. Both
actions improved the applicability of hot-film anemometry drastically.

A new electronic circuit for voltage supply of resistivity probes using AC instead
of DC has been developped so that disturbing electro-chemical effects at the
sensor tips could be eliminated.

In the frame of the first test matrix, experiments have been performed in
upward-directed bubbly air-water two-phase flows. It turned out, that for
measurements of local gas fraction hot-film probes and resistivity probes have to
be calibrated to eliminate individual errors caused by geometric effects (finite
size of sensors differing from ideal point-like geometry) and by the interaction of
oncoming bubbles with the sensors.

Turbulence measurements showed that the gaseous phase can provoke slip-
induced increase of local turbulence level or even decrease turbulence due to
damping depending on two-phase flow conditions.

Plans for future work

Future experimental work will aim at three-dimensional measurement of
turbulence structure in liquid phase. Theoretical work will cover studies of single-
bubble behaviour in surrounding turbulent fluid as well as development of a two-
fluid code for simulation of bubbly two-phase flow.
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12.07.06 Untersuchungen zu transienten Austauschvorgéngen in Zwei-
phasenstromungen (NOVA-Vorhaben)

12.07.06/03A Untersuchung der Phasentransport- und -verteilungsmecha-
nismen an Luft-Wasser-Blasenstromungen in senkrechten

Kanalen
(G. Class, F. Eberle, G. Gering, R. Meyder, P. Philipp. G. Lang, W.
Sengpiel; IRE)

1. Einleitung

Ein fundamentales Problem der numerischen Analyse von Gas-Flissigkeits-Zwei-
phasenstromungen stellt die Modellierung der sehr komplexen Wechselwir-
kungsmechanismen an den Phasengrenzflichen und der Turbulenzstruktur dar.
Das physikalische Verstandnis beider Vorgange ist notwendig, um Phasen-
transport und rédumliche Phasenverteilungen in Zweiphasenstromungen
berechnen zu kénnen. Von diesem Ziel ist die Stromungsforschung noch weit
entfernt.

Im Rahmen des NOVA-Vorhabens werden die stromungsmechanischen Eigen-
schaften von Gas-Flussigkeits-Zweiphasenstrémungen am Beispiel von Luft-
Wasser-Blasenstromungen experimentell untersucht. Dabei geht es um die
Messung lokaler Eigenschaften der Stromungen wie

relativer Gasgehalt,

- Vektor der zeitlich gemittelten Wassergeschwindigkeit und turbulente
SchwankungsgrofB3en,

- Blasengeschwindigkeiten,
- BlasengréfBen.

Ziel der Arbeiten ist es, die Ursachen der Ausbildung charakteristischer Phasen-
verteilungen in Blasenstromungen durch senkrechte Kanéle zu verstehen und
eine Datenbasis fur die Entwicklung von Modellen zur Beschreibung der Wechsel-
wirkungen an den Phasengrenzflachen (Impulsaustausch) und der Turbulenz-
eigenschaften in der flissigen Phase aufzustellen. Dazu sind ein groBer Versuchs-
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stand in Betrieb genommen und die notwendigen MeBtechniken erprobt und
teilweise selbst entwickelt worden.

Die Experimente im Rahmen einer festgelegten Versuchsmatrix sind im Berichts-
zeitraum weitergefihrt worden. Dariiber und iber durchgefiihrte begleitende
theoretische Arbeiten zur Simulation von Blasenstrémungen wird im folgenden
berichtet.

2. Stand der experimentellen und theoretischen Arbeiten

Die NOVA-Versuchsanlage ist in [1] ausfahrlich beschrieben worden. Die einge-
setzte MefBtechnik umfaBt einen Computertomographen zur Messung der zwei-
dimensionalen Verteilung des relativen Gasgehalts der Blasenstrémung Gber der
durchstréomten Querschnitttflache der kreisrohrférmigen Versuchsstrecke
(Innendurchmesser D = 70 mm) sowie MeBsonden, die in die Strémung einge-
fuhrt werden: HeiBfilmsonden zur Messung von Strémungsgeschwindigkeiten
und Turbulenzstrukturen in der flissigen Phase und elektrische Widerstands-
sonden zur Messung von Blasengeschwindigkeiten und BlasengréBen. Mit beiden
Sondentypen kann auBBerdem der lokale relative Gasgehalt in der Strémung
gemessen werden.

Die Hei3filmsonden haben sich in ihrer MeBgenauigkeit als auBerordentlich
empfindlich gegen Verschmutzungen an den Sensoroberflichen erwiesen. Im
Wasser enthaltene Korrosionspartikel in der GréBenordnung von 10 p lagern sich
an den Sensoroberflichen ab und fihren wegen der Verschlechterung des
Warmeibergangs zwischen aufgeheiztem Sensor und dem strémenden Fluid zu
einer Drift des Sondensignals und damit zu Fehlmessungen. Dieses Problem
beeintrachtigte den Versuchsablauf sehr. Deshalb wurden in die drei groBen
Behalter des Wasserkreislaufes (Wasser-Vorratsbehalter, Dampfungsbehélter und
Gasabscheider), deren Korrosionsschutzbeschichtungen defekt waren, katho-
dische Korrosionsschutzvorrichtungen eingebaut. Zusatzlich wurde eine Wasser-
enthartungsanlage zwischen KfK-Leitungsnetz und Wasser-Vorratsbehalter
eingebaut, so daB der Versuchskreislauf mit enthartetem Wasser betrieben
werden kann. Letzteres geschah, nachdem Untersuchung_en der verschmutzten
HeiBfilmsensoren Kalkablagerungen zeigten, die moglicherweise die Kontamina-
tion der Sensoren mit Korrosionspartikeln forderten. Beide Maf3nahmen zusam-
men fiihrten dazu, daB seitdem die Hei3filmanemometrie zuverlassig fir Mes-
sungen in den NOVA-Versuchsstrecken eingesetzt werden kann. Abb. 1 zeigt das
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Schema der gesamten Versuchsanlage mit den beiden senkrechten Versuchs-
strecken fur aufwarts- und abwartsgerichtete Luft-Wasser-Zweiphasen-
strOmungen.

Die am IRE entwickelten 2-Sensor-Widerstandssonden zur Messung von Eigen-
schaften der Gasphase (s.0.) wurden weiterentwickelt. Insbesondere wurde die
Gleichspannungsversorgung der Sonden durch eine neuartige Wechselspan-
nungsversorgung ersetzt [2], so daB die zuvor wahrend der Messungen stérend
aufgetretenen elektrochemischen Effekte und die damit einhergehenden
kontinuierlichen Widerstandsanderungen von den metallischen Sensorspitzen
zum umgebenden Fluid behoben werden konnten. Die 2-Sensor-Widerstands-
sonden haben sich seitdem sehr bewahrt. Die Abb. 2 zeigt eine solche Sonde und
Abb. 3 charakteristische MeBsignale als Folge des Durchlaufs von Blasen durch
den ersten Sensor (oberes Spannungssignal) und, zeitlich verzégert, durch den
zweiten Sensor (unteres Spannungssignal).

Der am IRE entwickelte Computertomograph [3] erwies sich wahrend des bisheri-
gen Versuchsbetriebes als sehr schnelle und genaue MeBtechnik fur die Messung
der Gasverteilung in der Blasenstromung. Abb. 4 zeigt die computertomographi-
sche MeBplattform im Betrieb an einer der Teststrecken. In Abb. 5 und Abb. 6 sind
radiale Profile des lokalen relativen Gasgehaltes dargestellt. Sie wurden an auf-
wartsgerichteten Blasenstromungen mit dem Computertomographen an der
axialen Position z = 70D (D = 70 mm) gemessen und machen einige sehr interes-
sante Beobachtungen deutlich. Abgebildet sind die Profile von a/amax. a(r) ist der
lokale relative Gasgehalt, definiert als die Zeit, wéhrend der am MeBort r die Gas-
phase beobachtet wurde, bezogen auf die gesamte Beobachtungs ( = MeB)zeit:
a(r) = Tgas/Tmass. dmax ist der gemessene maximale Wert von a, der bei aufwarts-
gerichteten Blasenstromungen durch senkrechte rohrférmige Kanéle bei ausge-
bildeten Strémungen an der Kanalwand liegt. Die gemessenen Profile weisen
also auf einen radialen Blasentransport zur Kanalwand hin, der in Abhangigkeit
von den jeweiligen Eigenschaften der Blasenstrémung zu mehr oder weniger
ausgepragten Blasenhadufigkeitsmaxima fuhrt. Die Gaszufuhr am Teststrecken-
eintritt (z = 0D) erfolgt durch 7 iber die Kanalflache gleichmaBig verteilte Dusen
(0,7 mm), die dort fur eine gleichméaBige Gasverteilung sorgen. Variiert wurde in
dender Abb. 5 zugrundeliegenden Experimenten die Wasserleerrohrgeschwin-
digkeit Vi ¢ (Vi 2 = Qu/A; Qu ist der Wasser-Volumenstrom durch die Test-
strecke (m3/s), A ist die Querschnittsfliche der Teststrecke (m2)). Der mittlere
volumetische Gasgehalt § der Blasenstromungen wurde mit = 0.10 konstant
gehalten (B = Qg/(Qg + Qw); Qg ist der Gas-Volumenstrom durch die Teststrecke
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(m3/s), der bei allen Experimenten auf die mittlere axiale Position z = 40 D bezo-
gen ist; wegen der Druckabhingigkeit des Gasvolumens wird eine fir alle Ver-
suche giltige axiale Bezugsstelle festgelegt.) Aus Abb. 5 geht hervor, daB3 der
radiale Blasentransport mit zunehmender Wassergeschwindigkeit starker wird. In
Abb. 6 sind entsprechende Profile als Ergebnisse von Experimenten dargestellt,
bei denen die Wasserleerrohrgeschwindigkeit konstant gehalten wurde (Vi g

= 1.08 m/s), wahrend der mittlere volumetrische Gasgehalt  auf Werte von 0.05,
0.10 und 0.15 festgelegt wurde. Hier wird deutlich, daB mit zunehmendem
volumetrischen Gasgehalt der Kernbereich der Blasenstromung mit Gas ange-
reichert wird. Erhéht man den mittleren volumetrischen Gasgehalt p auf einen
Wert von ca. 0.2, erfolgt der Ubergang von der Blasenstromung zur Pfropfen-
stromung mit einem ndherungsweise parabelformigen Profil des relativen
Gasgehaltes a und dem Maximum von a in Kanalmitte [4].

HeiB3film- und elektrische Widerstandssonden zeigen beim Durchgang von Blasen
durch die MeBsensoren Signalformen, die der Gasphase eindeutig zugeordnet
und somit zur Bestimmung des relativen Gasgehaltes am MeBort herangezogen
werden kénnen. Um die MeBgenauigkeit dieser Sonden zu studieren, wurden
entsprechende Messungen mit den drei zur Verfigung stehenden MeBverfahren
der Computertomographie, der HeiBfilmanemometrie und der Widerstandsson-
dentechnik ausgewertet. Im Rahmen einer Fehleranalyse wurden die MeBfehler
beim Einsatz der verschiedenen Sondentypen qualitativ und quantitativ unter-
sucht und mittels Regressionsanalysen individuelle Korrekturfaktoren fir alle
Sondentypen ermittelt, wobei die MeBergebnisse der Computertomographie
wegen der hohen MeBgenauigkeit dieses Verfahrens als Richtwerte herange-
zogen wurden. Die MeBfehler der in die Stromung eingefihrten Sonden lassen
sich in zwei Kategorien einteilen: In geometrische Fehler aufgrund der endlichen
SensorgroBen, die keine wirklich ortspunktbezogenen Messungen gewahrleisten
und damit immer einen zu hohen Gasgehalt ergeben, und in physikalische Fehler
aufgrund der mechanischen Wechselwirkung zwischen Sonden und Strémungs-
medien. Abb. 7 zeigt einen Vergleich gemessener Profile des lokalen relativen
Gasgehalts in einer Blasenstrémung bei z = 70 D mit Vi ¢ = 1.08 m/s und

B = 0.10. Neben der elektrischen Widerstandssonde wurde eine konische Heif3-
filmsonde (Typ R42 von Dantec) und eine zylindrische HeiBfilmsonde (Typ R11 von
Dantec) eingesetzt. Der Vergleich zeigt, daB groBe Abweichungen in den MeB-
ergebnissen auftreten kénnen mit - in diesem Beispiel - relativen Fehlern (bezo-
gen auf die Ergebnisse der Computertomographie) von 50% und mehr (Abb. 7a).
Nach geometrischen Korrekturen, die die MeBergebnisse der Sonden auf solche
von idealen punktformigen Sensoren reduzieren, ergeben sich die in Abb. 7b dar-
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gestellten Profile. Die verbleibenden Fehler sind dann auf die WechsélwirkUng
zwischen Sonden und Zweiphasengemisch, insbesondere auf die Blasen-
oberflachenverzerrungen beim Durchgang der Blasen durch die Sensoren,
zuriickzufiihren. Eine zweite physikalische Korrektur der MeBergebnisse mit
Kalibrierfaktoren, die iber Regressionsanalysen ermittelt wurden und den
EinfluB der mechanischen Wechselwirkungen empirisch beschreiben, fuhrt zu
den in Abb. 7c gezeigten Profilen mit stark verringerten Abweichungen der
MeBergebnisse voneinander. Einzelheiten dieser Untersuchungen sind in [5]
beschrieben.

Mit einer auf diese Weise kalibrierten Widerstandssonde sind Profile von lokalen
Blasendichten (Blasen/s) und lokalen relativen Gasgehalten gemessen worden,
die in Abb. 8 dargestellt sind. Die schon anhand der Abb. 5 und 6 diskutierten
Tendenzen der radialen Blasenmigration sind durch die hier gewéhlten Kombina-
tionen von Wasserleerrohrgeschwindigkeit Vg und mittlerem volumetrischen
Gasgehalt B noch verstarkt sichtbar.

Zur Klarung der Phasentransport- und -verteilungsmechanismen in Blasenstro-
mungen ist die Kenntnis der Geschwindigkeits- und Turbulenzverteilung in der
flissigen Phase von besonderer Bedeutung. Beziiglich der Turbulenzstruktur ist
zu untersuchen, welchen EinfluB die Anwesenheit von Gasblasen auf die turbu-
lenten Geschwindigkeitsschwankungen in der flissigen Phase hat. Unter diesem
Aspekt werden in der Abb. 9 entsprechende MeBergebnisse vorgestelit. Fur drei
verschiedene Wasserleerrohrgeschwindigkeiten vor 0,36 m/s (Abb. 9a), 1.08 m/s
(Abb. 9b) und 1.80 m/s (Abb. 9¢) bei jeweils konstanten mittleren volumetrischen
Gasgehalten B = 0.10 zeigen die Abbildungen radiale Profile der zeitlich gemit-
telten axialen Wassergeschwindigkeiten Vyy, der auf die Wassergeschwindigkeit
in Kanalmitte bezogenen axialen turbulenten Geschwindigkeitsschwankungen
v'/Nw,0 sowie der Blasengeschwindigkeiten und relativen Gasgehalte. Den Ge-
schwindigkeiten und turbulenten Intensitaten sind jeweils die gemessenen
Profile in einphasigen Stromungen gegeniibergestellt. Die in Abb. 9a darge-
stellten MeBergebnisse beziehen sich auf Stromungsverhéltnisse mit hohem
Schlupf ( = Blasengeschwindigkeit/Wassergeschwindigkeit), und man erkennt
deutlich die starke Anhebung der turbulenten Intensitat seitens der Blasen durch
einen schlupfinduzierten Turbulenzbeitrag. Abb. 9b zeigt fir den Fall einer
erhéhten Wasserleerrohrgeschwindigkeit von 1.08 m/s ebenfalls einen Anstieg
der turbulenten Intensitat im Kernbereich der Stromung, der allerdings nicht so
ausgepragt ist wie im vorausgegangenen Beispiel. An der Kanalwand dagegen ist
im Vergleich zur einphasigen Strémung keine signifikante Anderung einge-
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treten; durch den Anstieg in Kanalmitte ist ein homogenes Turbulenzprofil
entstanden. Der in Abb. 9c dargestellte Fall mit hoher Wasserleerrohrgeschwin-
digkeit zeigt im Gegensatz zum turbulenzanfachenden Verhalten der Blasen ein
turbulenzdampfendes Verhalten. Im Gbrigen geht aus den gezeigten Profilen des
relativen Gasgehaltes.deutlich die oben diskutierte Tendenz hervor, da3 mit
ansteigenden Reynoldszahlen, d.h. Schlupf — 1, der zu beobachtende Peak des
relativen Gasgehaltes an der Kanalwand verstarkt wird (bei gleichem mittleren
volumetrischem Gasgehalt p).

Im Rahmen der theoretischen Arbeiten wurde die Simulation von Blasenstro-
mungen durch Verfolgung des Weges einzelner Blasen in einer turbulenten
Strémung fortgesetzt. Es zeigte sich dabei, da es schwierig sein wird, den
“turbulenten” Transport von Blasen mit Hilfe eines Diffusionsmodells zu simu-
lieren, da die Gleichverteilung von Blasen Gber dem Kanalquerschnitt auch bei
Abwesenheit von Migrationskraften nicht immer gegeben ist. Fir eine bessere
Beurteilung dieses Transportes missen die vorgesehenen, mehrdimensionalen
Turbulenzmessungen mit der Splitfilmsonde abgewartet werden.

Ziel der theoretischen Anstrengungen ist die Erstellung eines Zwei-Fluid-Modells
fir eine Gas-Wasser-Stromung. Dieses Ziel wird in Zusammenarbeit mit der GRS
Minchen angegangen. Ausgangspunkt der Entwicklung ist das Rechenpro-
gramm CAST der GRS, das eine zweidimensionale einphasige Stromung model-
liert. Aufgrund der Erfahrung bei der Modellierung von Zweiphasenstrémungen
im IRE wurde nach Ubernahme des Programms die Losung der Impuls- und
Kontinuitédtsgleichung so umgestellt, daB jetzt bei jedem Integrationsschritt die
Kontinuitatsgleichung im Rahmen der Darstellungsgenauigkeit von Gleitkomma-
zahlen der Rechenanlage exakt berechnet wird. Im nachsten Schritt werden die
Gleichungen der zweiten Phase in Anlehnung an die Theorie von Ishii eingebaut.

3. Ausblick

Schwerpunkt der bevorstehenden experimentellen Arbeiten werden mehrdimen-
sionale Turbulenzmessungen (Reynoldsspannungen, WirbelgréBen) sein. AuBer-
dem wird die Messung der statistischen Verteilung von BlasengréBen ein wich-
tiges Ziel der experimentellen Untersuchungen sein.
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Im Bereich der theoretischen Arbeiten wird das Lagrange’sche Einzelblasen-
modell zur Simulation der Wechselwirkungen zwischen turbulentem Strémungs-
feld und Blasenbewegung weiterentwickelt. Dabei flieBen die Ergebnisse der
Turbulenzmessungen verstarkt in die Modellierung ein. AuBerdem wird weiter
an der Entwickiung eines 2-Fluid-Rechenprogramms zur Simulation von Blasen-
stromungen gearbeitet werden.

4. Danksagung

Herrn H. Kruse, IRE, wird fir die Entwicklung der elektronischen Komponente des
Widerstandssonden-MeBsystems an der NOVA-Anlage besonders gedankt. Der
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wicklung der Spannungsversorgung fir die Widerstandssonden zurtick.
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Abb. 1:

@ Teststrecke fur Aufwirtsstromung

@ Teststrecke fir Abwiartsstromung

® Gaszufihrungen mit Gasdtisen

@® Geriteplattform fir Computertomographie
® Mefstellen fir lokale MeBsonden

® Pumpe

@ Damplungsbehalter

Gasabscheider

® MeBblende-Wasserdurchsatz

@ Wasser-Vorratsbehdlter

@ Wasser-Enthdrtungsanlage

Schema der NOVA-Versuchsanlage fir experimentelle Untersuchungen
von Luft-Wasser-Zweiphasenstromungen durch senkrechte Kanéle
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Abb.2:  2-Sensor-Widerstandssonde zur Messung von relativen Gasgehalten,
Blasengeschwindigkeiten und BlasengroéBen in Luft-Wasser-Blasen-
strdomungen, bestehend aus Sondenhalter und aufsteckbarem Sensorteil

Abb.3:  Signale der 2-Sensor-Widerstandssonde beim Durchgang von Blasen
durch die beiden axial um 3 mm versetzten Sensoren




Abb. 4:

MeBplattform des NOVA-Computertomographen an der Teststrecke. @ Rontgenrdhre,
® Kollimatoren, ® Anordnung von 63 Miniatur-Geiger-Miller-Zhlern
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Profile des relativen Gasgehaltes a in aufwartsgerichteten Blasenstromungen, gemessen an der axialen

Abb. 5:
Positionz = 70 D (D = 70 mm) mit dem NOVA-Computertomographen. Stromungsparameter ist die
Wasserleerrohrgeschwindigkeit Vyy ¢ bei festgehaltenem mittlerem volumetrischen Gasgehalt p = 0.10.
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Abb.6: Profile desrelativen Gasgehaltes a in aufwartsgerichteten Blasenstrémungen, gemessen an der axialen
Positionz = 70 D (D = 70 mm) mit dem NOVA-Computertomographen. Strémungsparameter ist der mittlere
volumetrische Gasgehalt B bei festgehaltener Wasserleerrohrgeschwindigkeit V¢ = 1.08 m/s
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12.07.07 Schwebstoffilterung und Liiftungsanlagen

12.07.07/05A Zeolites for lodine Removal During Containment
PRS OD5P Venting
(U. Reichert, P. Feuerstein, K. Bleier)

Abstract

Ag-Zeolites have been investigated under simulated accident venting conditions
of a reactor containment. The removal efficiency for radioiodine was measured
with respect to the influence of saturated and superheated steam, humidity and
adsorption of water. Also the catalytic effect on the H/O5 reaction is under stu-
dy.

The Ag-exchanged zeolites showed good removal efficiencies under the conditi-
ons tested but acted as a catalyser for the H2/05 reaction.

The behaviour as catalyser was quenched by the mixed exchange of the Na* ions
of the zeolite with ions of silver and a heavy metal. Such zeolites are being eva-
luated.

12.07.07/05A Investigations into the Occurrence of
PRS OD5P Penetrating lodine Species
(W. Leskopf, S. Holl)

Abstract

The formation of penetrating iodine species was studied. In conducting these in--
vestigations we presumed that these compounds originated in the gas phase by
irradiation - induced reactions with radioiodine. Gaseous aliphatic hydrocarbons,
alcohol vapour and benzene vapour-air mixtures were radiolyzed with iodine in a
Co-60 gamma source. The parameters varied were the concentrations and the
irradiation doses (4.45E + 04 - 1.17E + 07 rad). The reaction mixtures were analy-
zed qualitatively and quantitatively by an ECD and an MSD detector for iodine
compounds difficult to separate.
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12.07.07/05A Zeolithe als Sorbens fiir die lodabscheidung bei der
PRS OD5P Druckentlastung
(U. Reichert, P. Feuerstein, K. Bleier)

1. Einleitung

Ziel der Untersuchungen ist es, belastbare Daten (iber die Abscheideleistung ei-
nes lodsorptionsfilters unter Storfallbedingungen zu erhalten. Dazu gehéren Ver-
suche zum

- Verhalten des Sorbens in einem Wasserdampf-Luftgemisch
- Verhalten des Sorbens bei Anfahrvorgangen mit Auftreten von Kondensat.

Mit Hinblick auf die spezifizierten Anforderungen an Unfallfilter wurden die Ab-
scheideversuche mit I3, das mit 13113 markiert ist, durchgefihrt. Die Ergebnisse
werden in Form der erreichten Abscheidegrade fir bestimmte Schichtdicken bzw.
Verweilzeiten wiedergegeben. Als Sorbens dienten verschiedene Zeolithe, bei de-
nen die natirlich vorkommenden Na®-Kationen weitgehend gegen Ag® - bzw.
bestimmte Schwermetall-Kationen ausgetauscht wurden. Diese mischdotierten
Zeolithe wurden eingefuhrt, da die untersuchten reinen Ag-Zeolithe die uner-
winschte Eigenschaft hatten, bei erhéhten Temperaturen und Ha-Anteilen in der
Atmosphére die Hy-O2 (Knallgas)-Reaktion zu katalysieren, wodurch innerhalb
des Sorbens hohe Temperaturen auftreten kénnen. Durch Ersatz eines Teils des
im Kristallgitter vorhandenen Silbers durch ein katalytisch inaktives Metall sollte
diese Reaktion unterdriickt werden. Es war zu untersuchen, welche Abscheidelei-
stungen durch mischdotierte Zeolithe erreicht werden.

2. Beschreibung von Apparatur und Versuchsbedingungen

Zur Durchfuhrung der Versuche diente die in Abb. 1 dargestellte Apparatur. Um
sowohl das Verhalten des Sorbens (iber einen langeren Zeitraum als auch sein
Verhalten wéhrend des Anfahrprozesses beurteilen zu kénnen, wurden zwei Ver-
suchsreihen durchgefihrt: |

In der ersten Versuchsreihe (im folgenden als “isotherme Versuche” bezeichnet)
wurden die Testbetten vor Beginn der lodeinleitung auf die zu erwartende Be-
triebstemperatur von 140 °C erhitzt und fir mehrere Stunden mit Dampf-
Luftgemisch konditioniert. Nach Ende des darauf folgenden Einleitens von lod
wurde noch 18 - 24 h bei 140 °C mit Dampf-Luftgemisch nachgestréomt, um gege-
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benenfalls auftretende Materialveranderungen, die sich auf die Stabilitat des Fil-
ters und auf die Abscheideleistung auswirken kénnten, mit zu erfassen. Durch die
lange Nachstromzeit wird auch eine moéglicherweise auftretende Desorption des
abgeschiedenen Radioiods erfaft.

Bei der zweiten Versuchsreihe (mit “Anfahrversuche” bezeichnet) wurde der
Dampf bis zum Einleitbeginn durch einen Bypass an den Testbetten vorbeige-
fuhrt. AuBerdem wurden die Testbetten nicht beheizt, so daf3 das Sorbens zum
Einleitbeginn kalt (T < 40 °C) war. Erst mit Beginn der lodeinleitung wurde der
Dampf durch die Testbetten geleitet. 10 - 15 Minuten nach Einleitbeginn wurde
dann die Testbett-Heizung zugeschaltet, um Warmeverluste durch die Wande des
Doppelrohres zu verhindern. Auch bei dieser Versuchsreihe wurde far einen lan-
geren Zeitraum mit dem Dampf-Luftgemisch nachgestromt.

3. Durchgefihrte Versuche und Ergebnisse

Folgende mischdotierte Zeolithe kamen zum Einsatz:

PPL 4437

PPL 4226 A

PPL42298B1,B2

PPL4230 A, B, C

PPL 4230 A (Wiederholung)
PPL4236A,B,C

Die beiden ersten Materialien waren sehr feinkérnig und enthielten stets relativ
viel Abrieb, wéhrend alle anderen Zeolithen eine recht einheitliche KorngroBe
hatten und praktisch frei von Abrieb waren.

Isotherme Versuche

Zunéachst wurde jedes der vorhandenen Materialien in einem isothermen Versuch
bei 140 °C unter folgenden Bedingungen getestet:

Prifmedium: Iz, mit 1311, markiert; ca. 1 mg/m3 = ca. 0,25 mCi
DurchfluB: 400 I/h H20-Dampf + 150 I/h Luft

Die Ergebnisse dieser Versuche sind in Tabelle | zusammengefaBt.




Tabelle |: Ergebnisse der isothermen Versuche

Abscheidegrad [%] bei
Ver- Vorstroém- Nachstrém-
such Sorbens zeit zeit 2,5 5,0 7.5 cm Bettiefe

Nr. {h} {h]
0,08 0,16 0,24 s Verweilzeit
1 PPLA4226G 1 2,0 2,0 78,8 84,7 90,9
2 PPL 4437 5.0 1,5 S8.,0 89,96 99,98
3 PPL 4437 19,5 21,5 83,4 95,7 86,7
4* PPL4229B 1 5,0 17,0 99,7 99,97 99,98
5* PPLA4229B.2 5,0 17,0 95,8 98,4 99,7
6 PPLA4229EB 1 17,0 23,0 99,90 9,98 99,99
7 PPL4229EB 2 20,5 24,0 94,8 98,0 99,6
g** PPL4229B 1 26,0 21,0 99 2 99,96 99,98
g PPL4230 A 4,7 21,0 96,7 99,3 99,7
10 PPL4230 A- 5,8 26,5 98,1 89,2 89,7
Wiederhol.

11** |PPI42308B 6,0 23,0 98,8 89,7 99,8
12 1PPL4230B 21,5 24,0 89,6 99,93 . 99,97
13 PPL4230C 6,0 25,0 91,4 99,3 99,9
14 PPL4230C 24,5 21,0 81,3 93,5 99,9
15 PPL 4236 A 5,5 19,0 98,1 99,6 99,8
16 PPL42368B 6,0 18,5 96,8 99,5 99,9
17 PPL 4236 C 6,0 20,0 95,3 99,4 99,8

— 9yl —
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Anmerkungen zu Tabelle I:

*. Bei diesen Versuchen befanden sich die Testbetten nicht in dem dafir vor-
gesehenen Doppelrohr, sondern es wurde ein normales Einfachrohr ver-
wendet, das mit einem zusatzlichen Heizband versehen war.

**.  Bei diesen beiden Versuchen wurde zwischen Test- und Sicherheitsbetten
ein Schwebstoffilter eingebaut, um zu Uberprifen, ob bei langeren Nach-
stromzeiten aerosolférmiger Abrieb entsteht. Bei Ausmessung des Schweb-
stoffilters wurden jedoch nur 0,001 % (Vers. 8) bzw. 0,002 % (Vers. 11) der
Aktivitat gefunden.

Anfahrversuche

Mit ausgewahlten Zeolithen wurden als nachstes Versuche durchgefihrt, die den
Anfahrprozef simulieren und somit Informationen ber das Abscheideverhalten
waéhrend der kritischen Phase mit Kondensatbildung liefern sollten. Hierfur wur-
de der Dampf bis zu Beginn des Einleitens an der Testbett- und Sicherheitsbett-
Anordnung vorbeigefihrt (vgl. Abb. 1). Die Testbetten wurden mit PreBluft auf T
< 40 °C gekihlt, wahrend die Rohrleitungen vor und hinter denTestbetten auf
ihre Betriebstemperatur von 140 °C gebracht wurden. Mit Einleitbeginn wurde
der Dampf durch die Testbetten geleitet und gleichzeitig die PreBluftkihlung ab-
gestellt. Die Temperatur des Dampfes und die auftretende H,O-Adsorptions-
warme am Zeolith sorgten dafir, daB sich die Testbetten innerhalb weniger Mi-
nuten (< 5 min) auf Gber 100 °C erhitzten. Durch die im Vergleich zur Sorbens-
menge grofe Oberflache traten jedoch so groBBe Warmeverluste auf, da3 die
Temperatur nach ca. 10 min wieder absank. Daher wurde, sobald dieser Effekt
auftrat, die zusatzliche Testbett-Heizung zugeschaltet. Bei einem gunstigeren
Verhaltnis von Sorbensmenge zur Oberflache ist es jedoch moglich, den Filter
trocken ohne zuséatzliche Heizung zu betreiben. Dies wurde in einem Prifstand-
versuch an der Anlage TAIFUN mit einem Filter mit 22 kg Sorbens erprobt.

Allgemeine Parameter der Anfahrversuche:
Prafmedium: I, mit 131 I, markiert, 1-2 mg/m3 = ca. 0,25 - 0,50 mCi
DurchfluB: 150 I/h Luft bis zum Einleitbeginn

400 I/h HoO-Dampf + 150 I/h Luft ab Einleitbeginn.

Die Ergebnisse der Anfahrversuche sind in Tabelle Il zusammengefaBt.




Tabelle Il: Ergebnisse der Anfahrversuche

* noch durchzufiuhren

Abscheidegrad [%] bei

Ver- Nachs‘grém-
such Sorbens zeit 2,5 5,0 7.5 cm Bettiefe
Nr. [h]

0,08 0,16 0,24 s Verweilzeit
1 PPL4229 B1 15,0 91,7 99,1 99,8
2 PPL4229 B2 18,0 89,8 97,6 99,7
3 PPL 4230 A 23,5 86,6 88,3 88,9
4 PPL4230B 24,0 88.6 91,1 92,6
5 PPL4230C 23,0 91,1 92,7 934
6 PPL4236 A 6,0 83,7 86,7 87,5
7 PPL4236B *
8 PPL4236C*

— 8Ft —
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4. Bewertung der Versuchsergebnisse

In Hinsicht auf die Abscheidung von Radioiod zeigte das mischdotierte Sorbens
PPL 4229 Bl sowohl im isothermen als auch im Anfahrversuch die beste Leistung.
Da sich bisher nicht mit Sicherheit voraussagen 188t, wie weit sich der Wasserstoff
durch Ziindung und Verbrennung im Sicherheitsbehélter abbauen 1aBt, ist, ent-
gegen den ursprunglich vorgegebenen Randbedingungen, das wesentliche Ge-
wicht neben den Sorptionseigenschaften auf die Unterdriickung der katalyti-
schen Eigenschaften zu legen. Eine ausreichende Abscheideleistung eines mit
dem Sorbens ausgestattenen Filters ist ggf. durch Erhéhung der Bettiefe (Schicht-
dicke) des Sorbens zu gewaéhrleisten. Fur die weiteren Untersuchungen werden
deshalb die Chargen mit dem héchsten Schwermetallgehalt im Verhéaitnis zum Sil-

ber ausgewihit.
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12.07.07/05A Zur Bestrahlung von Gasgemischen mit organischen
PRS OD5P Bestandteilen und lod
(Dr. W. Leskopf, S. Holl)

1. Allgemeines

Zur Bildung von schwerabscheidbaren organischen Substanzen im Strahlenfeld

In der Raum- und Abluft kerntechnischer Anlagen kann es zum Auftreten von
schwerabscheidbaren, radioaktiven organischen Verbindungen kommen. Vor-
produkte bzw. Ausgangsstoffe fur diese Substanzen missen kohlenstoffhaltige
Materialien oder Verbindungen - Radiolyseprodukte, Losungsmittel, Spurengase,
lonenaustauscher, Lacke, Schmiermittel, Dichtungen, Isoliermaterial, andere
Kunststoffteile - sein, die in solchen Anlagen vorkommen kénnen. Bemerkens-
wert ist es in diesem Zusammenhang, daB3 bei einem Storfall in KKW die
KohIenwasserstoff—Konzentrationen in der Gasphase 100mal gréBer sein konnen
(ca. 10-8 mol/ml), als im Normalbetrieb /1/.

Da Uber die Herkunft von “penetrierenden lodverbindungen”, tUber die Grund-
voraussetzungen ihrer strahlen-induzierten Bildung, sowie Uber die chemische
Konstitution dieser Substanzen wenig bekannt ist, werden Bestrahlungsversuche
durchgefihrt. Die Untersuchungen grinden in der Annahme, daf sie in der Gas-
phase durch strahlen-induzierte Reaktion mit Radioiod entstehen. Dies dlrfte ein
Ansatz sein, der es mdglicherweise erlaubt, das Problem an der Wurzel zu bear-
beiten.

2. Durchgefiihrte Arbeiten

Es wurden stark verdiinnte organische Gasmischungen mit elementarem lod als
Beimengung bestrahlt. Bei den Untersuchungen sind die Konzentrationen sowie
die Bestrahlungsdosen variiert worden. Die bei der Radiolyse erzeugten Substan-
zen wurden in Hinblick auf schwerabscheidbare lodverbindungen qualitativ und
quantitativ analysiert.

Im Berichtszeitraum wurden mehrere Versuchsreihen durchgefihrt und ausge-
wertet. Es wurden gezielt Organoiodverbindungen mit strahlenchemischen Me-
thoden erzeugt und mittels Gaschromatographie analysiert.

Die Bestrahlungen mit gasférmigen Alkanen, den wichtigen Radiolyseprodukten
der meisten organischen Stoffe, sind abgeschlossen. Des weiteren wurden Be-
strahlungen von verdiinnten Gasmischungen aus Benzol, Methanol oder Ethanol
mit lod durchgefihrt. SchlieBlich sind nach einer weiteren Verfeinerung und Wei-
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terentwicklung der Probenherstellungsmethoden, der Bestrahlungsvorrichtun-
gen und der Analysentechnik auch Experimente in geringsten Konzentrationsbe-
reichen durchgefiuhrt worden. Zuletzt wurde bei Kohlenwasserstoffkonzentratio-
nen kleiner als 3,8E-8mol/ml gearbeitet. Propan, Benzol, Methano! sowie Ethanol
wurden in Luft in unterschiedlichen Konzentrationen zusammen mit 6,85E-09 bis
3,43E-06 mol/ml elementarem lod in der Bestrahlungskammer einer 60-Co-
Gamma-Quelle (Gammacell 220) Dosen von 4,45E + 04 rad bis 1,12E + 07 rad aus-
gesetzt, bei Dosisleistungen um 1300 rad/min. Mittels eines ECD-Detektors und
eines MSDs lieBen sich die bei der Radiolyse gebildeten fur Abscheideversuche re-
levanten niedrigsiedenden Alkyliodide Methyliodid, Ethyliodid, lodpropan sowie
Phenyliodid nach der Auftrennung nachweisen und quantitativ analysieren.

2.1 Variation der Bestrahlungsdosis

Es wurden mehrere Kohlenwasserstoffe, unter sonst konstantgehaltenen Reakti-
onsbedingungen mit verschiedenen Dosen Gammaquanten radiolysiert. 3,62E-06
mol/ml Alkan und 3,43E-07 mol/ml lod wurden mit 4,45E + 04 bis 1,12E + 07 rad in
synthetischer Luft bestrahlt. Dies fiihrte zu den G-Werten in Tabelle |.

Tabelle |
Bestrahlungs- S
dosis 4,45+ E04 | 1,42E+06 | 5,57E+06 | 7,57E+06 |1,17E + 07
in rad:
Ethan
Methyliodid 1,18E-01 2,41E-02 1,48E-02 1,71E-02 1,28E-02
Ethyliodid 9,44E-01 1,48E-01 5,18E-02 4,90E-02 4,08E-02
Butan
Methyliodid 1,37E-01 3,96E-02 1,46E-02 1,35E-02 1,00E-02
Ethyliodid 3,27E-01 8,25E-02 3,34E-02 2,95E-02 2,21E-02
Propyliodid 5,86E-01 5,22E-02 1,54E-02 1,18E-02 8,12E-03
Butyliodid 1,51E-01 1,04E-01 4,42E-02 4,81E-02 4,15E-02

Interessanterweise werden die G-Werte in Richtung hoéherer Dosis kieiner, ob-
gleich die absoluten Alkyliodid-Mengen deutlich groBer werden. Ein Grund durf-
te die relativ geringe Strahlenstabilitdt der Alkyliodide sein, was bei ihrer Radioly-
se auch durch die hohen Ausbeuten der Hauptprodukte, dassind lod und Kohlen-
wasserstoffe, zum Ausdruck kommt.
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Abb. A: Hochvakuumgasapparatur nebst Zusatzteilen, mit der gleichzeitig
mehrere Sammler evakuiert und anschlieBend mit den gewiinschten Gasen bzw.
lod beschickt werden kénnen.

Abb. B: Einschub fiir Bestrahlungskammer der vier 100ml Gasméause auf-
nehmen kann.
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2.2  Variation der Konzentration an organischem Gas

Als weiterer Parameter wurden die Kohlenwasserstoffanteile der Gasgemische
verandert. 3,62E-07 mol/ml bis 1,81E-05 mol/ml Methan sowie Butan wurden zu-
sammen mit 3,43E-07 mol/ml elementarem lod wie oben mit 1,4 Mrad bestrahit.
Daraus resultierten die in Tabelle Il zusammengestellten G-Werte.

Tabelle |l

Methan-

Konz.

(mol/ml) 3,62E-7 1,09E-06 3,62E-06 1,81E-05
Methyliodid |8,16E-01 2,99E-01 1,07E-01 3,50E-02
Ethyliodid 2,01E-01 8,12E-02 2,61E-02 1,48E-02
Butan-

Konz.

(mol/ml) 3,80E-07 1,14E-06 3,80E-06 1,90E-05
Methyliodid |2,08E-01 9,07E-02 4,02E-02 1,54E-02
Ethyliodid 6,94E-01 2,39E-01 8,37E-02 3,15E-02
Propyliodid 1,71E-01 9,89E-02 5,29E-02 2,69E-02
Butyliodid 4,69E-01 2,27E-01 1,06E-01 3,83E-02

2.3 Radiolysen mit gasférmigem Propan als Beimenqung

Verschiedene Konzentrationen(3,85E-07 bis 3,72E-10 mol/ml) des Kohlenwasser-
stoffnromologen wurden zusammen mit lod (3,43E-08 mol/ml) in Luft mit
Gammaquanten bestrahlt. Das dadurch veranderte Gasgemisch wurde gaschro-
matisch aufgetrennt und analysiert. Dabei sind die folgenden Resultate erzielt
worden (Tabelle lil, Abb. C).

Tabelle 1
Propan-Konz.
(mol/ml) 3,85E-07 3,84E-08 3,76E-09 3,72E-10
Methyliodid }3,96E-12 1,08E-12 5,80E-13 3,72E-13
Ethyliodid 3,03E-12 6,76E-13 2,33E-13 9,63e-14
Propyliodid 7,14E-12 2,77E-12 1,96E-12 9,38E-13
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Konzentrationsabhangigkeit
Propan

A, C

Dosis: 5,57 E +06
lod: 3,07E-08

B Methyliodid
g Ethyll()dld
Propyliodid

lodid: - E-11

Propankonzentration in molfml 385E—07 384E-08 376E-09  372E-10

2.4  Versuche mit Benzol als Beimengung

Stellvertretend fur aromatische Kohlenwasserstoffe wurden jeweils 3,80E-06
mol/ml Benzol, als Beimengung in synthetischer Luft, nach der Zugabe von E-08
elementarem lod wie oben radiolysiert. Die Ergebnisse dieser Versuche sind aus
Tabelle IV zu entnehmen.

Tabelle IV
Dosis (rad) 1,17E+05 |2,53E+05 |1,28E+06 |1,52E+06 |6,92E +06
Methyliodid 7,82E-14 }3,12E-12 6,76E-13 6,11E-13 1,05E-12
Ethyliodid 1,38E-13 1,72E-13 2,81E-13 3,85E-13 4,19E-13
Phenyliodid 9,18E-15 1,53E-12 1,01E-11 1,43E-11 3,22E-11

Von den niedermolekularen hier interessierenden organischen lodiden entstan-
den neben Alkyliodiden auch Phenyliodid in detektierbaren Ausbeuten. Das
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Grundgerist von Benzol erweist sich erwartungsgemaB als strahlenstabiler im
Vergleich zu gesattigten Kohlenwasserstoffen. Jedoch entsteht Phenyliodid in
héheren Ausbeuten, das jedoch relativ leicht abgeschieden werden kann.

2.5 Bestrahlungen mit Alkoholen als organischer Bestandteil

Es wurden Methanol sowie Ethanol in Luft bestrahlt. Diese leichtflichtigen Alko-
hole wurden wie oben mit elementarem lod versetzt und radiolysiert. Im Gegen-
satz zu obigen Versuchen zeigten Vergleichsuntersuchungen ohne Bestrahlung,
daB im Falle der Alkohole Alkyliodide bereits ohne Einwirkung von Gamma-
Strahlung in gut detektierbaren Mengen gebildet werden.

3. Ausblick

Wie schon bei Kohlenwasserstoffen gezeigt werden konnte, lassen sich nach der
Strahleneinwirkung auch bei Gasmischungen, die lod und als organische Beimen-
gungen Benzol oder Alkohole enthalten, schwerabscheidbare organische lodver-
bindungen, z. B. Methyliodid und Ethyliodid, nachweisen (siehe Primarbericht
12.06. 05p 01B). Es entsteht dabei je nach bestrahlter Gasmischung Ethyliodid,
welches ein unglnstigeres Abscheideverhalten im Vergleich zu Methyliodid
zeigt, in deutlich unterschiedlichen Konzentrationen. Vergleichbare Untersu-
chungen mit Alkenen oder Alkinen liegen noch nicht vor und soliten durchge-
fihrt werden, da durch die Einwirkung von Gammastrahlung neben Additions-
produkten hier interessierende lodverbindungen entstehen kénnten. Ungesattig-
te Kohlenwasserstoffe sind, wie gesattigte, wichtige Produkte bei der Radiolyse
vieler organischer Verbindungen.

Es ist vorgesehen stark verdinnte Gasmischungen zusammengesetzt aus Ethen,
Propen und Acetylen in Luft, mit elementarem lod als Beimengung zu radiolysie-
ren. Bei den Experimenten werden die Konzentrationen, sowie die Bestrahlungs-
dosen veradndert. Die bei der Radiolyse erzeugten Substanzen werden in Hinblick
auf schwerabscheidbare lodverbindungen qualitativ und quantitativ analysiert.
SchlieBlich wird noch erwogen, lonenaustauscherharze in wéssriger Phase zu be-
strahlen und die gasférmigen Reaktionsprodukte mit lod zu analysieren.

a, Literatur

/1/ ). K. Hartwell, J.M. Mandler, S.W. Duce, and B.G. Motes,
Characterisation of the Three Mile Island Unit-2 Reactor-Building
Atmosphere Prior to the Reactor Building Purge.

GEND 005, May 1981
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12.07.07/06A Metal fiber filters for vent systems after accident
PRS 0D5Q (H.-G. Dillmann, H. Pasler, H. Schmitt)

Abstract

In the last period some parameters like particel size and loading mass change to
more conservative values. So a lot of laoding experiments with different type of
aerosols and smaller particles were done e.g. with BaSOg4, a mixing of BaSO4 and
TiO3, and SnO>.

The results in loading and pressure drop of the filters are given.

The ACE experiments in Richland are finished. A short overview to the results is
given. The German metal fiber filter has riched the highest values of efficiency in
this comparison.
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12.07.07 /06A Tiefbett-Edelstahifaserfilter zum Druckabbau bei

PRS 0D5Q schweren Reaktorunfdllen
(H.-G. Dillmann, H. Pasler, H. Schmitt)

Im letzten Berichtszeitraum muBten die Beladeversuche wieder aufgenommen
werden. Ursache waren neue, erhdhte Anforderungen an die Metallfaserfilter,
sowohl hinsichtlich der zu speichernden Masse, als auch der extrem geringen Gro-
Be der Partikel des Priifaerosols.

Es wurden Versuche im LAF an der TAIFUN-Anlage, bei der Fa. Siemens und bei
der Fa. Battelle, Frankfurt, durchgefithrt. AuBerdem erfolgte eine Beteiligung bei
den internationalen ACE-Vergleichsversuchen in USA, Richland.

Versuche im LAF - eingesetzte Aerosole

Fir Beladeversuche wurde als erstes Testaerosol BaSOg4 Feinstaub in Luft-/Dampf-
Gemisch eingesetzt. Die BaSOg-Partikel sind in unterschiedlichen Partikel-
GréBenverteilungen erhéltlich. Fur die kinstliche VergréBerung des Massenan-
teils einer sehr feinenFraktion = 0,2 pm wurde bei einigen Versuchen 10 % einer
extrem feinen, im Plasmalichtbogen erzeugten Fraktion von TiO; dem Gasstrom
beigemischt. Da die erforderlichen Abscheidegrade durch die bisher gewahlte
Auslegung weit tberschritten wurden, konnte fur die Beladeversuche der Feinfil-
terteil, der zur Gesamtbeladung nur einen sehr geringen Anteil liefert, stark re-
duziert werden, um den versuchsbedingten Fasermaterialverbrauch kleiner zu
halten.

In Abb. 1 ist die Beladekurve, Abhingigkeit der Differenzdruckzunahme von der
Beladung mit BaSO4, dargestellt.

In Abb. 2 die PartikelgroBenspektren der hier eingesetzten Testaerosole.

Abb. 3 und Abb. 4 zeigen den gleichen Zusammenhang mit dem Mischaerosol
BaSO4 + 10 % TiO».

In Abb. 5 ist eine weitere Beladekurve mit dem extrem feinen BaSO4 “micro”
dargestellt.

Die hier eingesetzten Aerosole sollten in erster Ndherung ein PartikelgréBen-
spektrum haben, das etwas unterhalb des mit NAUA errechneten Spektrums zum
Zeitpunkt des Ventens liegt, also als konservativ anzusehen ist.

Bei der weiteren Begutachtung wurde als Testaerosol SnO; festgeschrieben, das
bezogen auf den 50 % Medianwert des Partikeldurchmessersim NAUA Code um
den Faktor 2 kleiner ist (ca. 0,4 bis 0,5 um). Zur Verdeutlichung: ein halber
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Durchmesser bedeutet eine achtfache Teilchenzahl bei gleicher Masse. Solche Ae-
rosolspektren kénnen in ausreichender Menge bislang im LAF nicht hergestellt
werden. Daher wurde ein erster Versuch mit einem Hochleistungsplasmagenera-
tor bei der Fa. Siemens durchgefiihrt. Hierbei war der Filter noch wie bisher be-
stickt. Unter diesen Bedingungen érgab sich eine Grenzbeladung von 2,3 kg/m2
mit einem aus der Verdampfung von Sn und Oxidation zum SnO; in der Plas-
maflamme entstandenen Testaerosol. Wegen des komplexen Aufbaues der Anla-
ge und des Zeitbedarfs beim Umristen auf neue Filter (weitgehende Zerlegung
des Prifstandes), wurden weitere Versuche bei Battelle, Frankfurt durchgefihrt.
Hier wurde der gleiche Brennertyp eingesetzt, betrieben von der Betriebsmann-
schaft der Fa. Siemens. Vom LAF wurde die Aerosolprobenahme und die Ermitt-
lung der PartikelgréBenverteilung durchgefihrt.

An der Battelle-Anlage wurden drei Versuche an modifizierten Filtern durchge-
fihrt. Die beiden ersten unterschieden sich nur in der Anstrémgeschwindigkeit
bei gleicher Filterbestiickung, der Proband im dritten Versuch war unterschied-
lich bestlickt und wurde bei gleicher Anstrémgeschwindigkeit wie Versuch 2 ge-
fahren. Der Unterschied bestand in einem wesentlich erweiterten Vor-Vorfilter
zur Verbesserung der Agglomeration und zur VergréBerung der Staubspeicherfa-
higkeit.

In Abb. 6 sind die Beladekurven der Versuche angegeben. Eine zugehérige Parti-
kelgréBenverteilung ist in Abb. 7 angegeben. Abb. 8 zeigt eine typische Anzahl-
verteilung an zwei unterschiedlichen MeBstellen zur Dokumentation der Agglo-
meration mit der Alterungszeit des Aerosols. Abb. 9 zeigt zwei typische Raster-
aufnahmen des SnO; Aerosols.

Die ACE-Versuche

1989 fanden in USA, Richland bei Battelle North West Laboratory internationale
Vergleichsversuche an Komponenten zur gefilterten Druckentlastung von Con-
tainments statt. Teilnehmer waren USA, Schweden und Deutschland mit mehre-
ren technischen Losungen, wie Kiesbettfullungen, Wascher und Filtern sowie
Kombinationen mehrerer Komponenten.

Von KfK wurde ein Metallfaserfiltermodul beigestellit.

Die endgiiltige Auswertung liegt noch nicht vor, aber die wesentlichen Ergebnis-
se lauten folgendermaBen: Im Vorversuch mit DOP als Testaerosol mit feinem
Partikelanteil wurde ein Dekontaminationsfaktor von 50.000 gemessen. Beim
Hauptversuch (0,5 h Dauer) wurde der Filter mit einem Gemisch aus MnO, CsOH
und Csl beaufschlagt. Die mit diesem Testaerosolgemisch gemessenen Dekofak-
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toren betrugen fur Cs > 2 - 106 fiir Mn 106 und fir lod > 60.000, wobei anzu-

nehmen ist, daB ein Teil des lodes gasférmig das Aerosolfilter penetriert hat. Die-
se Abscheidegrade sind bislang die héchsten bei Druckabbausystemen gemesse-
nen in diesem Vergleichstest. In Tabelle | sind Vergleichgswerte aller bisher

durchgefuhrten ACE-Versuche dargestelit.

EPRI/NPD - Typical Ranges of DF's Obtained * /1/

Scrubber Type DF's

Pool 4 Tests 11 to 3,000
Submerged Gravel 5 Tests 1 1o 17,000
Multiple Venturi 2 Tests 1,500 to 55,000
Gravel Bed 2 Tests 1,2 io 4,9

Sand Bed 2 Tests 4,500 to 750,000
Siemens Venturi 2Testst 300,000 to 1,000 000
KfK Metal Fibre Filter 2 Tests 60,000 to 3,000 000

* These results were obtained under different conditions

/1 Mati Merilo: ACE-Phase A - Filtration Background and Status,
ACE Project Board Meeting, October 30, 1989, Toronto, Canada
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Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen

SnO2 Aerosol Battelle V v -

Abb. 9
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12.07.07/07 A HEPA-Filter Response to Accident Conditions
PRS 0D5R (V. Riidinger, U. Besserer, M. Jinsch, C.I. Ricketts
M. El Fawwal; LAF II)

Summary

Study of the behaviour of HEPA filter units under possible reactor accident conditions was
continued with particular emphasis on the effects of high air humidities and those of elevated
temperatures and combustion aerosols resulting from fires. Tests on samples of filter media
showed that wetting and the creasing due to pleating in filter unit manufacture each reduce
tensile strength by half. Significant, somewhat smaller decreases were also found after expo-
sure to airflows close to and above saturation.

Mathematical models to describe capillary condensation between equal-sized contacting
microspheres or fibers were investigated in order to help better counteract the increases in
pressure drop and the decreases in pack strength of filter units in airflows of high realtive
humidity. The numerical model NODOID, developed to verify some of the assumptions
made by CHEN in deriving a more simple analytical model, proved to be more accurate and
to offer greater flexibility for dealing with the more complex microstructures of actual filter
media.

Tests performed on commercial and prototype filter units showed that the successfull deve-
lopment of high strength filters for continuous service at up to 250 °C will require the use of
a silicone type pack adhesive together with a strongly reinforced filter medium and spacers
designed to maintain pack stability. Tests on samples of filter media indicated that tensile
strength decreases both with temperature and exposure time. After 6 h at 400 °C, residual
strengths < 20 % of the initial value were typical.

Results for the latest PHDR series of containment fire tests indicated that the soot particles
generated were captured primarily on the prefilters which have a particle loading capacity
less than the HEPA filters. During the tests a maximum value of 80 % RH was briefly attai-
ned at the filter bank. Though not threating to the new, clean filter units employed in testing,
filters only partially loaded with fine-particle dusts in service are subject to structural failure
at or above this value of relative humidity. A maximum loading of 478 g of soot per HEPA
filter unit was observed.
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12.07.07/07 A Schwebstoffilterverhalten unter Storfallbedingungen
PRS 0D5R (V. Riidinger, U. Besserer, M. Jinsch, C.I. Ricketts,
M. El Fawwal; LAF II)

1. Einleitung

In den Zu- und Abluftkanilen groBtechnischer Liiftungsanlagen bilden Schwebstoffilter die
letzte, sehr effektive Barriere zur Umgebung und dienen daher der Luftreinhaltung und dem
Umweltschutz. Doch Erfahrungen der letzten Jahre haben gezeigt, dal Fille eintreten kén-
nen, die zu Belastungen dieser wichtigen Riickhalteeinreichtungen fiihren, die weit iiber
denen im bestimmungsgeméBen Betrieb liegen. Insbesondere hohe Feuchte bis hin zum
Nebelbetrieb, erhohte Temperaturen und RuBeinlagerungen als Folge eines Brandes kénnen
die Filterelemente iiberdurchschnittlich stark gefihrden und unter Umstinden zu ihrer
Zerstorung und somit zur Umgebungskontamination fithren. Eine Untersuchung dieser
EinfluBgroBen ist daher unumgénglich.

2. Schwebstoffilterverhalten bei langerer Feuchteeinwirkung

Sowohl bei Normalbetrieb als auch bei simulierten Storfallbedingungen hat sich gezeigt, da3
Schwebstoffilter der Klasse S sehr schadensanfillige Komponenten sind /1,2/. DerHauptgrund
hierfiir liegt in der Sprédigkeit der iiberlicherweise verwendeten Glasfaserfiltermedien. Infol-
ge kleiner Risse kann sich der ansonsten sehr hohe Abscheidegrad erheblich verringern. Die
Abnahme der mechanischen Belastbarkeit des Filters basiert hauptsidchlich auf einer Reduk-
tion der Zugfestigkeit des Filtermediums infolge der Einwirkung unterschiedlichster Einfluf-
grofen. Wiahrend der vor kurzem abgeschlossenen Entwicklung von hochfesten Filterelemen-
ten fiir die Anwendung bei Dauerbetriebstemperaturen bis 120 °C wurde die Zugfestigkeit
von Filtermedienproben aus konfektionierten Filtern untersucht. Eine Zusammenfassung der
gemessenen Restzugfestigkeiten in Prozent vom Wert des ungefalteten trockenen Filtermedi-
ums in Laufrichtung gibt die Tabelle I wieder.

Vor allem die Einlagerung von Wasser in fliissiger Phase in das Filtermedium und der Fal-
tungsvorgang bei der Herstellung der Filterelemente kénnen die Zugfestigkeit verringern.
Die breiten Streubereiche der MeBergebnisse sind hauptsdchlich auf die unterschiedlichen
Filtermedien und Herstellungschargen zuriickzufithren, Durch Uberlagerung dieser beiden
BeanspruchungsgroBen (Nisse und Faltung) kann sich die Restzugfestigkeit bei eventueller
Taupunktsunterschreitung vor dem Filter auf nur noch 5 % des urspriinglichen Durchschnitts-
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wertes von 1 kN/m reduzieren. Diese Tatsache machte eine Verstirkung des Filtermediums
fiir Schwebstoffilter im kerntechnischen Einsatz z.B. durch eine Glasfasergewebekaschierung
erforderlich.

Tabelle I: Auswirkungen verschiedener EinfluBgréBen auf die Zugfestigkeit von Filter-
medien der Klasse S.

EinfluBgrdBe Restzugfestigkeit Anzahl der
(%) geprobten
Filter

Mittelwert|Streubereich

Ndsse (naB8 nach 1 h 40 15 - 75 20
Einwirkungszeit)

das Falten wdhrend 50 20 - 75 23
der Filterherstellung

Nebelbetrieb 65 50 - 90 30
(nach Trocknung)

hohe rel. Luftfeuchte
(bei 99% r.F. nach 1 h)

- staubbeladene Proben 75 65 - 85 4
- nicht bel. Proben 95 90 - 100 3
Normalbetrieb 85 65 - 100 8

(nach 12-18 Monaten)

erhdhter Differenzdruck 85 75 - 95 12
(nach 3 g bei ca. 20 kPa)

Neben der Abnahme der mechanischen Belastbarkeit des Filters durch die Einlagerung von
Wasser ins Filtermedium ist noch eine Zunahme des Strémungswiderstands des Filters bei
Feuchtebetrieb sicherheitstechnisch von Bedeutung. Bei Luftfeuchten bis zur Séttigung er-
folgt die Wassereinlagerung prinzipiell iiber die Wasserdampfsorption. Man unterscheidet
dabei drei Bereiche der relativen Luftfeuchte, wobei ab ¢ > 70 % r.F. Kapillarkondensation
vorherrscht /3/. Um die Sorptionsvorgénge in Mikrostrukturen aus Glasfasern und den abge-
schiedenen Partikeln giinstig beeinflussen zu konnen, ist die Kenntnis von Art und Verteilung
des sorbierten Wassers sowie die Berechnung der absorbierten Menge notwendig. Zur theo-
retischen Bestimmung der Sorptionsisothermen wurde ein analytisches Modell von CHEN /4/
zur Beschreibung der Geometrie von Kapillarwasser zwischen zwei kleinen Kugeln ange-
wandt. Wie Abb. 1 verdeutlicht, konnten durch Variation von Faserdurchmesser und Anzahl
der Kapillaren die MeBergebnisse von einem Quarzfaserfiltermedium sehr gut angepaft wer-
den.
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Abb.2:  Prozentuale Abweichung der sorbierten Wassermasse nach CHEN vom
NODOID-Modell bei verschiedenen Partikeldurchmessern und ¢ = 25 0C,
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Zur Abschitzung eventueller aus den von CHEN gemachten Vereinfachungen resultierenden
Fehler wurde die exakte Ldsung mittels numerischer Integration nach Anwendung der Va-
riationsrechnung und der Differentialgeometrie bestimmt /5/. Das analytische Modell von
CHEN zeigte eine maximale Unterschitzung des Kapillarwassers von 10 % bei gesdttigter
Luft gegeniiber dem numerischen NODOID-Modell wie in Abb. 2 dargestellt ist. Das
NODOID-Modell erfordert einen héheren Rechenaufwand, beinhaltet jedoch die erforder-
liche Erweiterungsflexibilitit zur Beriicksichtigung komplizierter Mikrostrukturgeometrien
sowie der Auswirkung wasserabweisender Impréignierungssubstanzen.

3. Schwebstoffilterverhalten bei erhohten Temperaturen

Bei Storfillen in Kernkraftwerken konnen die in den Abluftfilterstrecken angeordneten
Schwebstoffilter deutlich hoheren Belastungen ausgesetzt sein, als dies im Normalbetrieb der
Fall ist. Eine dieser Storfallbelastungen ist erhohte Lufttemperatur, z.B. bei einem Brand
oder bei Kiihlmittelverlust. Bislang durchgefiihrte Untersuchungen zum Schwebstoffilterver-
halten bei erhohten Temperaturen zeigen, daB deren Abscheideleistung durch thermische Be-
anspruchung drastisch abnehmen kann /6/. Als Grund hierfiir werden temperaturbedingte
Verinderungen der Filterkomponenten angesehen /7/. Diese konnen sich als Schiden im Fil-
termedium und der Abdichtung zwischen Faltenpack und Filterrahmen auswirken, wodurch
sich die Penetration erh6ht. Zudem ist eine Abnahme der strukturellen Festigkeit der Filter-
elemente wahrscheinlich. Zur weiteren Klirung der Versagensmechanismen wurde das tem-
peraturabhingige Verhalten von Schwebstoffilterelementen und Filtermedienproben unter-
sucht.

Die Pritfung handelsiiblicher Schwebstoffilter zeigt, daB eine statische Wirmebeanspruchung
von 100 h mit 250 °C keinen EinfluB auf die Penetration durch das Faltenpack hat. Gemes-
sene Abnahmen im Abscheidegrad konnten auf Leckagen in der VerguBmasse zuriickgefiihrt
werden. Untersuchungen an Filtermedienproben, bei denen nach 100 h ausschlieflich thermi-
scher Belastung mit 400 °C keine signifikante Anderung des Abscheidegrades gemessen wer-
den konnte, stiitzen diese Erkenntnis. Nachfolgende Tests der Schwebstoffilterelemente unter
mechanischer Beanspruchung durch hohe Differenzdriicke bei Umgebungstemperatur erga-
ben allerdings meist eine deutliche Abnahme der strukturellen Belastbarkeit in trockener
Luft. Bei Filtern mit geeigneter temperaturfester SilikonverguBmasse wird die Belastbarkeit
durch die Festigkeit des Filtermediums limitiert. Bei Filtern mit keramischer VerguBmasse
versagt bei steigender Differenzdruckbelastung zuerst die Fixierung des Faltenpacks im Rah-
men. Die Zugfestigkeit der Filtermedien variiert sowohl mit der Temperatur, als auch mit
der Temperaturverweilzeit. Im Temperaturbereich oberhalb von ca. 200 °C nimmt sie bei .
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weiterer Temperaturerh6hung stark ab und erreicht nach 6 h bei 400 °C nur noch Werte
unter 20 % der Zugfestigkeit thermisch unbeanspruchter Filtermedienproben. Der Massen-
verlust betrédgt hierbei bis zu 4 % der Gesamtmasse. Mikroskopische Untersuchungen zeigen,
daB sich der organische Binder in den Medien nach 30 min bei 250 °C erkennbar zu zerset-
zen beginnt, Nach 30 min bei 400 °C ist er nahezu vollstidndig verschwunden und Briiche in
den Glasfasern sind zu beobachten.

Neben den aus handelsiiblichen Schwebstoffiltern entnommenen Filtermedienproben, wurden
auch mit Glasfasergewebe verstirkte Filtermedien getestet, deren Zugfestigkeit sich als ca.
zehnmal héher erwies.

In einer zweiten Versuchsreihe wurden Schwebstoffilter eines Prototyps mit einem Falten-
pack aus glasfaserverstirktem Filtermedium und schrigplissierten Abstandshaltern, der mit
einer neuentwickelten keramischen VerguBmasse gegen den Metallrahmen abgedichtet ist,
getestet. Nach einer statischen Wéarmebeanspruchung von 23 h mit 250 °C, die keinen Ein-
fluB auf den Abscheidegrad hatte, wurden die Filter anschlieBend 60 s lang einer Differenz-
druckbelastung von 25 kPa ausgesetzt. Bei keinem der Filter konnte bei diesem Versuch ein
Schaden visuell erkannt werden, Ihr Abscheidegrad hatte sich durch die Differenzdruckbela-
stung jedoch zum Teil stark reduziert. Lecks in der VerguBmasse konnten als Grund hierfiir
festgestellt werden.

4. Schwebstoffilterverhalten bei Brinden

Bei Brinden in Kernkraftwerken ist neben der strukturellen Integritdt auch das Ruflspeicher-
vermogen der Vor- und Schwebstoffilter von Bedeutung, da hierdurch die Betriebszeit der
Liiftungsanlagen zur Unterdruckhaltung und eventuellen Rauchfreihaltung der Rettungswege
limitiert wird. Um die Erfahrung auf dem Gebiet der Schwebstoffiltration bei Brinden zu er-
weitern, wurden im Rahmen der HDR-Brandversuche (Serie E 41) Untersuchungen zum
RuBspeichervermégen von Vor- und Schwebstoffiltern sowie zu den Filtrationsbedingungen
im Brandfall durchgefiihrt. Wihrend vier inszenierter Schmierdlbrinden wurde an den
HDR-Liiftungsanlagen sowie an zwei zusétzlich installierten autonomen Liiftungsanlagen der
zeitliche Verlauf der Temperatur und relativen Luftfeuchte im zu filtrierenden Abluftstrom
sowie des Differenzdruckes iiber den eingebauten Vor- und Schwebstoffiltern gemessen. Zu-
sitzlich wurde der zeitliche Verlauf der RuBmassenkonzentration in der Abluft am Eintritt in
die HDR-Filterbidnke bestimmt und im Containment Aerosolproben zur RuB3partikelgréBen-
analyse gesammelt. Nach jedem Versuch wurde die RuBbeladung der Filter ermittelt.
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Die maximale Lufttemperatur am Eintritt der HDR-Filterbéinke betrug 35 °C. Die relative
Luftfeuchte im zu filtrierenden Abluftstrom erreichte bei einem Versuch kurzzeitig einen
Maximalwert von 80 %. Die relative Luftfeuchte und die Temperatur stellten somit keine
Gefidhrdung der strukturellen Integritit der verwendeten unbeladenen Filterelemente dar.
Bereits wihrend der Versuche konnte anhand der Videoiiberwachung des Containments die
verglichen mit fritheren Olbrandversuchen (Serie T52) nur sehr geringe Qualmentwicklung
der Brinde festgestellt werden. Entsprechend gering sind die pro Versuch in den Filtern
abgeschiedenen RuBmengen. Die maximale Beladungsmenge betrug bei einem Versuch
197 g pro Schwebstoffilterelement. Um die Filterelemente stirker zu beladen, wurden diese
nicht nach jedem Versuch gewechselt. Somit konnten maximal 478 g RuB auf einem Schweb-
stoffilter akkumuliert werden.

Der gemessene Differenzdruck nahm iiber den Vorfiltern EU4 schneller zu als iiber den
Schwebstoffiltern der Klasse S, da die Vorfilter wegen ihrer geringeren Filterfldche eine
niedrigere RuBspeicherkapazitiit besitzen und bei den gegebenen Brandbedingungen trotz
qualmarmer Verbrennung RuBagglomerate entstanden, die aufgrund ihrer Grofle von meist
deutlich iiber 3 pm Durchmesser iiberwiegend bereits an den Vorfiltern abgeschieden wur-
den. Die wihrend der ersten beiden Versuchen in den HDR-Filterbinken eingebauten
Schwebstoffilter waren bereits im Normalbetrieb eingesetzt und mit Staub vorbeladen. Deren
Differenzdruck stieg durch die zusitzliche Beladung mit 84 g Ruf auf 791 Pa an. Bei Brin-
den mit stirkerer Qualmentwicklung kann die Verstopfung von Vorfiltern mit geringer Fil-
terfliche zum Ausfall der Liiftungsanlage fiihren. Sind die Schwebstoffilter bei Eintritt eines
Brandereignisses bereits durch den Normalbetrieb mit Feinstaub vorbeladen, tragen diese
aufgrund ihrer starken Differenzdruckzunahme bei RuBeinspeicherung ebenfalls zur Abnah-
me der Leistungsfahigkeit der Liiftungsanlage bei.




— 172 —

5. Literatur

Y

12/

13/

14/

/5/

16/

1/

Carbaugh, E.H.
"Survey of HEPA Filter Applications and Experience at Department of Energy Sites."
PNIL-4020 (Pacific Northwest Laboratories), 1981.

Riidinger, V.; Ricketts, C.1.; Wilhelm, J.G.

Development of Glass-Fiber HEPA Filters of High Structural Strength on the Basis
of the Establishment of the Failure Mechanisms."

CONF 860 820 (1987) S. 947 ff.

Hofmann, M.W.
Feuchtigkeitsaufnahme von Schwebstoffiltern;
HIH 25 (3) (1974) S. 77 £.

Chen, N.C.

A Capillary Mechanism for Condensation of Water Vapor on Aerosol Particles;
NUREG/CR-4255, Vol. 2, ORNL/TM-9632/V2,

Oak Ridge Nat. Lab. (1985), S. 19 ff.

Wolf, K.L.
Physik und Chemie der Grenzflichen;
Springer-Verlag, 1959.

Ensinger, U.; Riidinger, V.; Wilhelm, J.G.

Efficiency of HEPA Filters at Elevated Temperatures: Investigations With the TiO;
Test Method",

CONF 880 822 (1989) S. 334 ff.

Dyment, J.;
"Assessment of Air Filtration At Elevated Temperatures and Pressures",

in: Filtration and Separation (1970) S. 441 ff.




— 173 —

12.07.07.08 A Challenges within Ventilation Systems during Accident

PRS 0D5X Situations
(M. Neuberger, F. Schlehuber, K.H. Schmidmeier, F. Fischer; LAF II)

Summary

In order to be able to calculate HEPA filter safety margins, both the mechanical loading at
the service location and the structural strength of the filter units must be known. This makes
necessary the development of suitable computer codes for modeling fluid dynamic transients
and that of a quality assurance test method based on removal efficiency and a minimum burst
strength.

To help estimate the loading, the flow resistance characteristics of individual air-cleaning sys-
tem components were investigated. The newly developed program HEPAFIL was used to
model the pressure drop of HEPA filters for various pack geometries and for most conceiv-
able airstream thermodynamic and fluid dynamic conditions. Since it calculates the airstream
conditions within the pleat channels, this program also makes possible the variation of pleat
geometries to optimise pressure drop or removal efficiency.

In order to guarantee the safety margins of filter units during their entire service lives, filter
performance needs to be verified under standardized test conditions that take into considera-
tion the particularly adverse effects of filter exposure to super-saturated airflows. The concept
for a rig to type test filter units under fog conditions and increased pressure drop was worked
out.

In addition to the challenges posed by elevated pressure, temperature, and airflow, the effects
of shock waves, caused by explosions or hydrogen detonations, must also be considered. A
theory derived to calculate the amplitude attenuation of these pressure peaks, which travel at
supersonic speeds, showed good agreement with experimental results at lower over-pressures.
A secondary shock wave, which formed in the wake of the primary compression wave at
higher peak pressures, was able to be made visible by the use of Schlieren photography.
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12.07.07/08 A Storfallbeanspruchung innerhalb von Liiftungsanlagen
PRS 0D5X (M. Neuberger, F. Schlehuber, K.H. Schmidmeier, F. Fischer; LAF II)

1. Einleitung

In Liiftungssystemen kern- und verfahrenstechnischer Anlagen halten Schwebstoffilter um-
weltschidigende Stoffe mit extrem hoher Abscheideleistung zuriick und sind daher fiir den
Schutz der Umgebung vor Kontamination von duB8erster Wichtigkeit. Aus diesem Grund mu8
auch nach Eintritt eines Storfalls oder bei nicht bestimmungsgemiBen Betrieb die Integritit
der Filtersysteme gewihrleistet sein. Um die Sicherheitsreserven gegeniiber einem Filterver-
sagen bestimmen zu koénnen, miissen einerseits die Belastung am Einbauort des Filters, an-
dererseits die Widerstandsfahigkeit des Filters auf diese Belastung bekannt sein. Dazu muf
ein Rechencode zur Modellierung der strémungs- und thermodynamischen Vorginge inner-
halb der Liiftungsanlagen bei Storfillen ausgearbeitet werden. AuBerdem muB der Abschei-
degrad und die mechanische Belastbarkeit der Filter iiber einen lingeren Zeitpunkt gewihr-
leistet werden kénnen. Dazu ist die Entwicklung eines Typpriifverfahrens notwendig.

2. Modellierung der Stromungsverhiltnisse in Liiftungs- und Filteranlagen

Zur Abschitzung der in Filtersystemen kerntechnischer Anlagen aufiretenden Belastungen
wurde am LAF II im Berichtszeitraum die Entwicklung eines Rechenmodells fortgefiihrt. Ins-
besondere das Druckverlustverhalien einzelner Komponenten bei hoheren Anstromge-
schwindigkeiten wurde detailliert untersucht. Um die Sicherheitsreserven der Filter gegen-
iiber Versagen nach einem eventuell auftretenden Storfall bestimmen zu konnen, sind neben
der Kenntnis des Filterwiderstands die am Schwebstoffilter auftretenden Strémungs- und Zu-
standsgroBen wie Massenstrom, Druck, Temperatur und Feuchte von Interesse. Zur komple-
xen Netzwerkberechnung existieren bereits diverse Programme. Diese fiir Workstationbetrieb
geeigneten Module enthalten eine grobe mathematische Beschreibung von Liiftungsanlagen-
komponenten und bieten zusammen mit den im LAF II erzielten Ergebnissen eine gute Mog-
lichkeit, einen Teil der unter Storfallbedingungen auftretenden Belastungen einfach und mit
ausreichender Genauigkeit zu berechnen. Das am LAF II entwickelte Programm HEPAFIL
ermdglicht die exakte Modellierung des Druckverlustverhaltens handelsiiblicher Schweb-
stoffilter auch bei extremen Anstrémbedingungen, wie erhéhten Temperaturen und Stro-
mungsgeschwindigkeiten bis zur Belastungsgrenze. Es hat sich gezeigt, da8 die im Filter auf-
tretenden Verluste bei Nennvolumenstrom vorwiegend im Papier entstehen, bei hoheren An-
stromgeschwindigkeiten jedoch die Reibungs- und Einstromverluste iiberproportional anstei-
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gen und kurz vor der Belastungsgrenze den Hauptanteil des Druckverlusts darstellen. Im
Hinblick auf Storfalluntersuchungen wurde in HEPAFIL die neu entwickelte Bibliothek
HEPAGAS implementiert, mit der als Stromungsmedien beliebige Gase, Gasgemische sowie
feuchte Luft gewihlt werden konnen /1/. Das Programm erlaubt ein Gasgemisch aus maximal
sechs Komponenten, wobei fiir jedes Gas der Anteil am Gesamtvolumen in Prozent vorgege-
ben werden kann. Enthélt ein Gemisch Wasser, so erfolgt die Berechnung der relativen
Feuchte automatisch /2,3/. Eventuelles Auftreten von Kondensation bei Unterschreitung der
Taupunkttemperatur wird vom Programm erkannt und zusammen mit Korrekturvorschligen
ausgegeben. Neben der integralen Druckverlustberechnung ermdéglicht HEPAFIL auch die
Beschreibung von Druck und Geschwindigkeit an beliebiger Stelle in der Filterfalte. Hieraus
lassen sich die im Filter selbst auftretenden Kréfte auf Papier und Separatoren berechnen.

Durch die Mdoglichkeit der Variation von Filterparametern erlaubt HEPAFIL die Optimie-
rung der Filtergeometrie beziiglich des Druckverlusts fiir nahezu beliebige Anstrémbedingun-
gen. Wahlweise kann die Anstrombedingung des Filters durch den Massenstrom oder die
mittlere Anstrémgeschwindigkeit definiert werden. Durch gezieltes Verdndern einzelner Fil-
terparameter ermoglicht HEPAFIL die Optimierung der Filtergeometrie fiir jeden Anwen-
dungsfall. Die Variation verschiedener Parameter wie Anzahl der Separatoren, Faltentiefe,
Papierwiderstand und Plissierwinkel ist im Programm bereits in beliebigen Grenzen vorgese-
hen. Verifikationsexperimente an der Priifanlage BORA zeigen sehr gute Ubereinstimmung
mit den berechneten Ap-V-Kennlinien. Dies gilt auch fiir die Modellierung von hochfesten
Schwebstoffiltern.

3. Entwicklung einer Typpriifanlage zur Qualititssicherung hochfester Schweb-
stoffilter

Um die Sicherheitsreserven von Filtern gegeniiber einem Versagen gewdhrleisten zu konnen,
miissen sie bauartbezogenen, genormten Priifbedingungen standhalten, zu denen auch die
Einwirkung hoher Luftfeuchte bis hin zum Nebelbetrieb gehoren kann. So schreibt die KTA-
Regel 3601 vor, daB ein Priiffilter bei einstiindiger Nebeleinwirkung von 1 g Wasser/m3 Luft
einen Betrieb bei Nennvolumenstrom schadlos iiberstehen muBl. Aus diesem Grund wurde im
Berichtszeitraum eine Typpriifanlage konzipiert, die es ermdglichen soll, die geforderten Be-
dingungen am durchstrémten Filter einzuhalten. Die Anlage besteht im wesentlichen aus
einem Filtergehiuse, einem Geblise, einem Taupunktkiihler und einer Befeuchtungseinrich-
tung, Die Priifeinrichtung wird durch eine umfangreiche Me8- und Regelapparatur komplet-
tiert. Das nachstehende Bild 1 zeigt eine Prinzipskizze der Typpriifanlage, mit deren Detail-
konstruktion Anfang 1990 begonnen wird.
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Bild 1:  Prinzipskizze und FlieBbild der Typpriifanlage zur Bestimmung der Festigkeit von
Schwebstoffiltern bei Nebelbetrieb.

4. Zur Ausbreitung schwacher Stofiwellen in Liftungskanilen mit Verzweigun-
gen und Querschnittsinderungen

Neben Thermo- und Fluiddynamikcodes fiir stationire und transiente Strémungen mit sich
relativ langsam dndernden Zustandsgré8en, werden Rechenmodelle benétigt, die eine Vor-
hersage der Belastung von Liiftungskanilen und Filtersystemen nach einem Storfall ermogli-
chen, bei dem unter Umsténden sehr steile Druckgradienten auftreten konnen (z.B. Explo-
sion). Dabei kénnen sich durch Anderung des Kanalquerschnitts Druckspitzen anfgrund re-
flektierter und sich aufsteilender Wellen ergeben, die weit iiber der EingangsstoBstirke lie-

gen.
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Zur Berechnung der Ausbreitung solch einer StoBwelle in komplexen Liiftungsanlagen wurde
eine erfolgreich verifizierte Theorie zur Vorhersage der StoBaufteilung in verzweigten Kand-
len /4/ erweitert, um auch die sehr schnellen Druckspriinge in konvergierenden und divergier-
enden Kanilen bestimmen zu koénnen. Dazu wurde ein nichtlineares Gleichungssystem mit
neun Unbekannten aufgestellt. Dabei wurden folgende physikalischen Vorgéinge zugrunde
gelegt. Beim Auftreffen einer StoBwelle auf eine Querschnittsverengung wird ein Teil der
einfallenden StoBwelle reflektiert und lduft stromauf. Der Rest der Welle bewegt sich durch
die Diise und wird dabei beschleunigt. Die Stirke der StoBwelle nimmt zu. Beim Durchlau-
fen eines Diffusors entsteht dagegen eine Expansionswelle an der Eintrittskante der Flichen-
erweiterung, die das Gas stromab beschleunigt und den Stof im Diffusor abschwicht.

DOse/Diffusor mit stetiger Flachen8nderung

2.6
Vergleich Theorie und Experiment /
theoretische Werte 9 /
2.4 oooo Messung A42 = 2 bzw. 1/2

ooee Messung A42 = 4 bzw. 1/4 /
Messung A42 = B bzw. i/8B 1

Zndi bzw. Zndu

1.6 o
L _—
w "/ / DIFFUSOR a
- i s |
1.0+ W T
i.0 i.2 1.4 1.6 i.8 2.0 2.2 2.4 2.6
Zvdi bzw. Zvdu
Bild 2: Vergleich gemessener und berechneter StoBstirkeninderungen in Diise und Diffu-

sor bei stetiger Fldchenénderung,.

Fiir Diise und Diffusor beschreiben drei der neun Gleichungen die Anderungen von Druck,
Temperatur und Dichte der Nachlaufstromung der StoBwelle, wobei eine Gleichung davon
den Impulssatz zur Beschreibung der Druckzu- oder -abnahme lidngs der sich verengenden
oder erweiternden Kanals reprisentiert. Bei der Berechnung der StoBddmpfung im verzweig-
ten Kanal wurde dieser Zusammenhang empirisch ermittelt. Zur Beschreibung der StoBwel-
lenausbreitung in konvergierenden und divergierenden Kanélen konnte die Druckéinderung
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der stationdren Nachlaufstromung theoretisch bestimmt werden. Ausgehend von einem rei-
bungsfreien Druckanstieg bzw. - abfall im Diffusor bzw. in der Diise wird der Energieauf-
wand zur Uberwindung der dissipativen Effekte (Reibung, Strémungsablésung etc.) miteinbe-
zogen. Die genannten Verluste werden von der reibungsfreien Druckidnderung subtrahiert
und bilden so die Grundlage einer exakten Berechnung der StoBdimpfung.

Um die oben angesprochene Theorie bewerten zu konnen, wurden zahlreiche StoBexperi-
mente an Rohren verdnderlichen Querschnitts durchgefiihri. Die Flichenverhiltnisse konnte
dabei von 1/2 bis 1/8 bei der Diise und von 2 bis 8 beim Diffusor variiert werden. Die StoB-
stirkendnderung wurde jeweils an einer stetigen (Offnungswinkel < 179) und einer unsteti-
gen Flichendnderung (z.B. Carnotdiffusor) bestimmt und mit der Theorie verglichen. Bild 2
zeigt einen Vergleich zwischen den experimentell und den theoretisch ermittelten StoBstir-
ken in Diise und Diffusor. Dabei ist der Drucksprung vor der Flicheninderung mit Zvdi bzw.
Zvdu und danach mit Zndi bzw. Zndu bezeichnet. Man erkennt eine sehr gute Ubereinstim-
mung,

Das Gleichungssystem fiir den Diffusor liefert jedoch ab einer gewissen StoBstiirke (abhingig
vom Flidchenverhiltnis) keine Losung mehr. Eine Untersuchung des auf eine implizite Glei-
chung reduzierten Systems zeigte drei Schnittstellen des Graphen mit der X-Achse auf, was
gleichbedeutend mit drei Nullstellen bzw. Losungen fiir die Eingangsmachzahl M2 nach der
Expansionswelle ist. Die Nullstellen liegen jeweils im bereich 0 < M2 < 1 (subsonischer
Bereich), 1 < M2 < 2 (supersonischer Bereich) und M2 > S (hypersonischer Bereich). Als
physikalisch sinnvoll kann nur die Unterschallgsung angesehen werden. Mit zunehmender
EingangsstoBstéirke verschiebt sich der Graph der Gleichung soweit, bis sowohl die Unter- als
auch Uberschallosung verschwinden. Bei der letzten noch moglichen Losung erreicht die
Strémung nach der Expansionswelle Schallgeschwindigkeit. Wie bei einer Lavaldiise wird das
Gas jetzt in dem Diffusor nicht langsamer, sondern wird beschleunigt und der Druck fillt
weiter ab. Dies ist jedoch ein instabiler Zustand. Nach kurzer Zeit entsteht ein zweiter Stof,
der die Stromung wieder auf Unterschall abbremst, der Druck steigt an. Um diesen Vorgang
besser interpretieren zu konnen und die Grundlage zur Berechnung dieses "Sekundérstofes”
zu erhalten, wurde die StoBfront mittels schlierenoptischer Aufnahmen sichtbar gemacht.
Durch dieses Verfahren konnte die Lage des SekundérstoBes innerhalb des Diffusors und so
die bis zu seinem Auftreten effektive Flicheninderung bestimmt werden. Weiterhin konnten
wichtige Erkenntnisse iiber das Verhalten der reflektierten Expansionswellen gewonnen wer-
den. Mit Hilfe der so erhaltenen Daten soll ein neues Gleichungssystem aufgestellt werden,
mit dem auch StoBstirkeninderungen im Diffusor bei hoheren Eingangsmachzahlen be-

rechenbar sind.
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12.07.08 Devélopment of methods for assessing and reducing the radiolo-
gical consequences of nuclear accidents
(I.Al-Omari, K. Burkart, J. Ehrhardt, D. Faude, F.Fischer,
I. Hasemann, |. Kazakis, D. Meyer,*), J. Pasler-Sauer,

H.J.Panitz**), J.Qu,M.Rafat*), W. Raskob*), J.Richter?*),
C.Steinhauer;INR)

After the release of the program system UFOMOD, work has been concentrated
in cooperation with the NRPB (UK) on the development of the program package
COSYMA, which will be distributed by the Commission of the European Com-
munities in the middle of 1990. An essential improvement wili be the inclusion of
a module for assessing the off-site economic consequences of nuclear accidents.
The applicability of COSYMA has been considerably increased by allowing the
modelling of the various emergency plans existing in Europe, especially the ban-
ning of food on the basis of limits for activity concentrations in foodstuffs due to
the regulations of CEC. The extensive uncertainty and sensitivity analyses of mo-
dules and the overall UFOMOD sub-system NE have been completed and docu-
mented. The confidence bounds of various endpoints of accident consequence as-
sessments and the contribution of uncertain model parameters could be quanti-
fied.

The planning phase for the decision support system RESY in the case of a nuclear
emergency could be terminated with a modular structured design. The three
main parts, a descriptive, an analysing and an evaluating subsystem, are control-
led by an operating system allowing the whole real-time system to be runin an
automatic and interactive mode. The hardware has been installed and the alrea-
dy existing software has been implemented. The investigation of multi-attribute
decision analysis techniques in the decision-aiding system RADE-AID commonly
developed by TNO (NL), NRPB (UK) and KfK have reached a preliminary end point
with the completion of the grain model KFKGRA and the discussion of example
applications.

*) D.T.l.Dr.Trippe Ingenieurges. m.b.H., Karlsruhe
**) inzwischen Institut fir Meteorologie und Klimaforschung (IMK)
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12.07.08 Entwicklung von Methoden zur Abschdtzung und Minimierung
der radiologischen Folgen von Reaktorunfallen

12.07.08/03A Modellierung und Abschatzung von Unfallfolgen
PRS 0D5S

12.07.08/04A  Entwicklung eines rechnergestiitzten Entscheidungshilfe-

PRS ODST Instrumentariums fur kerntechnische Notfille

(I.Al-Omari, K. Burkart, J. Ehrhardt, D. Faude, F. Fischer,
.Hasemann, |. Kazakis, D. Meyer,*) J. Pasler-Sauer, H.-J. Panitz**),
J. Qu, M. Rafat*), W. Raskob*{, J. Richter®),

C. Steinhauer;INR)

1. Die Programmsysteme UFOMOD/COSYMA

Nach Fertigstellung des Programmsystems UFOMOD wurde in Zusammenarbeit
mit dem National Radiological Protection Board (NRPB), UK, die Entwicklung des
europaischen Unfallfolgencodes COSYMA fortgefuhrt, der bis Mitte 1990 zur Ver-
teilung durch die Kommission der Européischen Gemeinschaften (CEC) freigege-
ben wird. Sadmtliche Arbeiten zur Modellierung atmosphaérischer Ausbreitungs-
und Ablagerungsvorgénge wurden abgeschlossen /1,2/.

Wesentliche Modellerweiterung stellt der Kostenmodul dar, mit dessen Hilfe die
monetiren Konsequenzen von Schutz- und GegenmaBBnahmen sowie gesund-
heitlichen Schaden abgeschitzt werden kénnen. Nach weitgehender Beendigung
der Modellentwicklung bleibt die Datenbeschaffung ein wesentliches Problem.

Die Flexibilitat des Ingestionsmodells wurde durch eine Option deutlich erhéht:
Nahrungsmittelverzehrverbote kénnen analog zu den Interventionskriterien der
CEC auf der Basis von Aktivitatskonzentrationen beriicksichtigt werden. Neben
einer Vielzahl weiterer Verbesserungen in Modelldetails und Auswerteprogram-
men wurden Datensatze vervollstandigt und erweitert (Agrardaten, Land-See-
Matrix).

Das Programmsystem UFOMOD wurde in einer Reihe von Anwendungen einge-
setzt. Hierzu gehdren auch ergdnzende Untersuchungen zur Wirksamkeit von
Aerosol- und Jodfiltern im Falle von Containment-Venting /3/. Insbesondere wur-
den die ausfiihrlichen Unsicherheits- und Sensitivitidtsanlaysen der Einzelmodule
“Atmospharische Ausbreitung” (ATM), " NotfallschutzmaBnahmen” (CTM), “Do-
sisberechnung” (DCF) und “Nichtstochastische Gesundheitsschaden” (HEM), so-

*) D.T.I. Dr. Trippe Ingenieurges. m.b.H., Karlsruhe
**) inzwischen Institut fiir Meteorologie und Klimaforschung (IMK)
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wie des gesamten Nahbereichssystems NE (OAL) von UFOMOD abgeschlossen und
dokumentiert/4,5,6,7/.Als Ergebnis konnte sowoh! der Beitrag der einzelnen Mo-
dellunsicherheiten zu den Konfidenzbandern des Gesamtmodells quantifiziert als
auch die fur die Unsicherheiten von Zwischen- und Endergebnissen verantwortli-
chen Modellparameter ermittelt werden. Die Abb. 1 zeigt exemplarisch die (5%,
95%)-Vertrauensbereiche der Anzahl von Frihschéaden aufgrund von akutem
Knochenmarksyndrom (99%-Fraktilwert). Der groBte Beitrag zu den Unsicherhei-
ten kommt aus der Dosisberechnung, wo die Atemrate und die Dosisfaktoren far
Inhalation von Jod erhebliche Schwankungsbreiten aufweisen. Dagegen sind die
Unsicherheiten aufgrund unsicherer Parameter bei Schutz- und Gegenmafnah-
men und in der Dosis Wirkungs-Beziehung vergleichsweise gering.

2. DAS ENTSCHEIDUNGSHILFESYSTEM RESY

Die Planungsphase flur das rechnergestitzte Entscheidungshilfesystem RESY fir
kerntechnische Notfélle wurde abgeschlossen. Es gliedert sich in 3 aufeinander
aufbauende Teilsysteme, deren Funktionen vom Betriebsabwicklungssystem
BASY gesteuert werden (Abb. 2):

(1) Teilsystem RSY:
Kontinuierliche Darstellung des Istzustandes und der zukunftigen Kontami-
nation der Umgebung, sowie daraus abgeleitet potentielle Dasen bzw. Do-
sisraten, zusammen mit MeBwerten und den Unsicherheiten von Isolinien in
Ort und Zeit. ‘

(2) Teilsystem MSY:
Simulation von NotfallschutzmaBnahmen (wie z.B. Evakuierung und Shelte-
ring) und Quantifizierung ihrer Effektivitat in Form von verhinderten Or-
gandosen bzw. gesundheitlichen Schaden.

(3) Teilsystem ESY:
Erstellen einer Rangreihenfolge machbarer Notfallschutzstrategien unter

Einbeziehung der aktuellen Lage.

Das gesamte Rechnersystem fiir RESY wurde installiert und bereits vorhandene
Software implementiert.

Die Arbeiten zum Entscheidungshilfesystem RADE-AID fur die Spatphase nach ei-
nem Unfall wurden mit der Entwicklung des Getreidemodells KFKGRA weitge-

hend abgeschlossen. Es erlaubt fur beliebige Unfallfolgenszenarien und Eingreit-
werte die betroffenen Anbauflachen und Getreidemengen zu quantifizieren, die
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vom Verteilungsverbot betroffen sind, die Kosten verschiedener MaB3nahmen zur
Reduktion der Kontamination zu ermitteln und die Verringerung von Individual-
und Kollektivdosen abzuschatzen.

Die Arbeiten zur Ausbreitung von Radionukliden in Flissen und in der Nordsee
sowie zur Optimierung von Schutz- und Gegenmaf3nahmen fir externe Strahlung

wurden fortgefuhrt.
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Abb. 1: (5%, 95%) - Konfidenzbdnder der 99% Fraktilen
der Anzahl von Frilhschdden durch akutes Knochenmarksyndrom
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Abb. 2: Struktur des Entscheidungshilfesystems RESY
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50.02.01 Neutronenphysikalische Sicherheitsuntersuchungen
zu einem FDWR

50.02.01/06A Development of Calculational Procedures for the
PRS ON1B Neutron Physics Design of Advanced Reactors
(C.H.M. Broeders; INR)

Abstract

In 1989 the completion activities for the APWR neutron physics investi-

gations have been started.

The code development, as well as the design investigations nearly could

be completed.

The documentation work is in progress. The attached conference contribu-
tion gives an impression about the present status of the investigations.
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1 Introduction.

After the proposal of Edlund [1] in the year 1975, to improve uranium utiliza-
tion with the help of tight lattice light water reactors with (Pu,U)O; mixed
oxyde (MOX) fuel, the nuclear research center Karlsruhe started a small pro-
ject to investigate the future potential of such a reactor concept. The basic
idea was to modify the core of a modern german pressurized water reactor
(PWR) and to keep all other components unchanged as far as possible. In
close cooperation with a number of other groups all main aspects of the core
replacement for a Kraftwerkunion (KWU) PWR have been studied. The
main results have been published, eg. in special issues of “Nuclear Techno-
logy” [2,3]. The present paper describes the development of the calculational
procedures for the neutron physics investigations related to this advanced re-
actor project. The main characteristics of the neutronic calculations of these
“Advanced Pressurized Water Reactors” (APWR) are:

e Relatively tight triangular lattices in hexagonal fuel assemblies.
e MOX fuel with plutonium as basic fissile material.

e Reactor control by means of enriched B°. Two alternative methods
for inserting the control material into the reactor have been considered:

1. Control rods within the fuel assembly.

2. Boration of the coolant water.

The first task of these APWR investigations was the assessment of availa-
ble calculational tools for the description of tight water moderated lattices
with MOX fuel. In close cooperation between KfK, KWU and the University
of Braunschweig (TUBS), benchmark investigations were performed to vali-
date available codes and libraries for APWR calculations. The main findings
from these investigations were [4]:

e Available experiments for tight water moderated UO; lattices from the
ZPR-T program could be recalculated satisfactorily, both with data and
methods for fast reactor calculations and with codes, mainly developed
for thermal reactor design, eg. the WIMS/D code [5].

e The results for the calculation of a theoretical tight water moderated
MOX lattice showed significant deviations, especially in the case of
voidage.

e No experiments were available for tight water moderated MOX lattices.
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The most important recommendation from these investigations was, to
perform relevant experiments with representative MOX fuel in tight lattices.
They have been performed meanwhile in several laboratories in Switzerland,
W.-Germany, France and Japan. Unfortunately, most of the experimental
results are not yet available because of restricted distribution.

A careful analysis of the results for the theoretical MOX benchmark lead to
the following conclusions:

e It is necessary to apply cell calculation methods for these tight lattices.
e The 69 group WIMS/D energy group scheme seemed to be adequate.

e The available WIMS/D data libraries were not well suited for APWR
work, especially for voided configurations.

On the basis of these results new calculational procedures for the description
of tight water moderated lattices with MOX fuel have been developed They
will be described in section 2.

A second field of basic calculations is the description of the burnup be-
haviour of the fuel. For this task it was possible to cooperate with another
project being in progress at KfK. It was intended to establish a computer
code system capable to perform most of the calculations for the nuclear fuel
cycle for different reactor types. All APWR code developments were inte-
grated within this fuel cycle project. In section 3 some characterictics of the
burnup calculations will be described.

The main objective of the KfK APWR investigations was to analyze
the potential of the advanced MOX fuel in a modern PWR as designed by
Siemens/ KWU. Two main problems arise during whole core calculations:

e Description of realistic fuel assemblies.
e Realistic description of the whole reactor core.

Starting from cell calculations for regular infinite lattices, specific irregulari-
ties in this lattice have also to be taken into account. Typical irregularities
may be grid spacers, fuel assembly bandages and coolant in the edges of the
fuel assembly. Moreover in some designs control rod positions within the
fuel assembly, filled with control rods or with other materials, have to be
considered. In a first stage these effects were treated in a very crude way.
The latest investigations show a more detailed treatment. In section 4 the
development for the description of the fuel assemblies will be described in
more detail.
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During preliminary whole core calculations only crude approximations
for the fuel assemblies were used. Therefore the applied reactor geometries
were also quite crude: one- and twodimensional (R-Z) models with smeared
fuel zones. The latest calculations have been performed with more accurate
geometrical representation. In section 5 the developments for the theoretical
investigation of the whole reactor will be described in more detail, especially
a new method for the description of the long-time behaviour of the core,
including fuel burnup, reactor control and fuel management.

2 Calculation of infinite fuel arrays.

For the calculation of infinite fuel arrays two aspects must be considered:
e Calculational programs.
e Data libraries.

The combination of the calculational procedures together with the applied
data libraries must be verified for the intended application.

2.1 Calculational procedures.

When the APWR investigations were started, good experience was available
in calculating fast reactors and only some experience in calculating thermal
systems. Furthermore, the spectrum in an APWR. was expected to be some-
where between those of fast and thermal reactors. At first the investigations
were started using standard fast reactor methods. However, already the first
recalculations of tight light water moderated UO; lattices showed that he-
terogenity corrections, similar to those used in codes for thermal reactors,
had to be applied. Simple approximations for the treatment of the spatial
selfshielding were introduced. Within the frame of the selfshielding tabula-
tions for fast reactor calculations (narrow-resonance approximation NRA),
the Dancoff-corrected volume-to-surface modification of the background cross
section og is performed:

1 - C)4V
ag,=ao+$-—5—)-— (1)

In a first approach this modification was performed within the standard cal-
culational procedure for homogenized fast reactor zones: the program

GRUCAL [6] was modified to a special version GRUCAH. With appro-
priate group constant sets, GRUCAH gives quite good results for tight light
water moderated lattices with UO; fuel. However, detailed investigations for
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APWR MOX lattices showed the need to apply more accurate cell calculati-
ons, as commonly used in calculational procedures for thermal reactors.

So the next step was to establish another procedure for cell calculations.
For this purpose three tasks must be performed:

1. Preparation of adequate group cross sections in the cell-zones.
2. Calculation of space- and groupdependent neutron fluxes in the cell.

3. Calculation of cellhomogenized group constants for succeeding reactor
calculations.

The first task, group constant calculations, is performed with a second
modified version of the basic code GRUCAL: GRUCEL. Using the same
principles as in GRUCAH, spatial resonance selfshielding is taken into ac-
count by the Dancoff-corrected volume-to-surface modification.

The second task, cell flux calculations, needs a solution based on transport
theory. In a first approach we applied the fast breeder reactor (FBR) code
ONETRA [7,8], part of the established FBR codesystem KAPROS [9), for
onedimensional S,, calculations. After the successful establishment of an own
KAPROS procedure for APWR and PWR cell calculations, a second faster
transport theory program, based on first flight collision probability methods
(CPM) was taken from WIMS and adapted to the KAPROS program system:
WEKCPM.

For the third task, cell homogenization, a new program was written:

ONEHOM.

Having established the cell calculational procedure, described above, a
number of refinements had to be introduced. The most important ones are:

e Introduction of material dependent fission spectrum matrices. The first
KEDAK based 69 group libraries contained only one fission spectrum
for all fissile materials. These data were updated with materialde-
pendent fission spectrum matrices from JEF-1.1, calculated with the
Karlsruhe version of NJOY [10]. A special module CHICOR was writ-
ten to calculate the material composition dependent fission spectrum
iteratively.

e Improvement of the calculation of the resonance cross sections. Al-
ternatively to the standard selfshielding calculations on the basis of
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selfshielding factor tabulations and modified oo (see formula (1)) in-
terpolations, a more accurate method has been made available on the
basis of the program RESAB-II [11], developed at the University of
Stuttgart. RESABK solves the transport equation in the resonance
region by first flight collision probability methods in a very fine energy
resolution of constant lethargy width. The fine energy mesh fluxes are
used to calculate the effective shielded cross sections directly.

e Introduction of a critical buckling search procedure for use together
with the collision probabilty code WEKCPM.

All options discussed above can be selected in the KAPROS procedure
KARBUS by input. For the preparation of the atom number densities in
the cell zones and in the homogenized cell, two modules are available with
different ways to define the lattice specifications:

1. Module NDCALC with more global input data, like moderator-to-fuel
volumes, plutonium fissile enrichment etc.

2. Module NDWIMS with input specifications similar to the WIMS/D
input. Number densities and geometry data must be given in detail.

During the PROTEUS evaluation work [12] the FBR cell code KAPER4
[13] has been modified to enable 69 group calculations, including upscatte-
ring.

The results of the calculations for the infinite arrays can be stored in the
KAPROS-own data archives for use in succeeding steps, eg. in fuel assembly
calculations.

2.2 Data libraries.

The first APWR investigations at KfK were performed with modified FBR
methods, using the standard KfK FBR library KFKINR [17] with the 26
energy group scheme of the Russian ABBN group constant set. Together with
an early version of the GRUCAH code, good agreement could be obtained
for the recalculation of tight light water lattices (see for example reference
[4]). However, analysis showed a coding error in the GRUCAH version.
After correction disagreement with more advanced calculational methods was
observed and 26 group APWR calculations were stopped.

For LWR and APWR investigations, a new group constant library with
the 69 energy group scheme of the WIMS/D code and the features of the
FBR libraries was established. In this way the advantages of the libraries for
thermal and fast reactors were combined, eg.:
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e Adequate energy group structure at lower energies.
e Storage of material dependent spectra of fission neutrons.

e Detailed description of degradation processes at high energies (elastic
scattering, inelastic scattering, (n,2n) and (n,3n) processes).

The group constant sets, described here, were calculated from the Karls-
ruhe nuclear data library KEDAK-4 [14] with the standard group constant
generation code MIGROS-3 [15]. The data for the fission products (most
of them not available on KEDAK-4) were provided by ECN Petten, mainly
based on ENDF/B-V [16]. The generation of a consistent 69 energy group
library with the structure of the FBR libraries for about 100 materials, in-
cluding fission products, was a quite laborious task. During the develop-
ment activities a few versions were fixed for applications, like recalculation
of PROTEUS experiments and design investigations. The most important
intermediate library versions, reported in the literature, are:

e The 1985 versions G6OHOT and G69COLD, mentioned in reference
[18]. On these libraries the WIMS convention, to apply resonance tabu-
lations only in the groups 15 - 27 (4eV - 9118 eV), was maintained. The
problem of the temperature dependence of the cross sections and ups-
catter matrices below 4 eV was solved by the use of two separate libra-
ries for cold (experiments) and hot (reactor design) lattices (assignment
KARBUS-85). However, the selfshielding of the large absorption re-
sonance of Pu®? at 2.67 eV is neglected in this way. This error was
discovered during the succeeding analysis of PROTEUS experiments
and of the results for the NEACRP HCLWR burnup benchmark.

e For the treatment of the NEACRP HCLWR burnup benchmark, two
improved libraries were prepared: G69CT005 and G69HTO005 (assi-
gnment KARBUS-88). The essential improvements were:

— Material dependent fission spectra.

— Selfshielding factors for the 2.67 eV resonance of Pu?42.

— Consistent group constants for the fission products from JEF-1.1.

e In the course of 1989, temperature- and o0y- dependent group con-
stants were introduced below 4 eV. Together with the earlier introdu-
ced temperature dependent upscatter matrices, now all temperatures
may be calculated with the same library: G69NV003 (assignment
KARBUS-89).
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During the analysis of the results of the NEACRP HCLWR burnup bench-
mark, the weighting spectrum for the calculation of the quite broad WIMS
groups above 4 eV played an important role. Some codes enable corrections
for the calculation of the removal cross sections from the coarse groups with
changing slowing down power, eg. during the lattice voiding. For this reason
we started in the beginning of 1990 with a further assessment of this problem.
Some possible solutions are:

e Creation of separate group constant libraries for different stages of a
reactor system (eg. normal and voided condition).

e Introduction of formalisms for the improved calculation of the removal
cross sections. Examples are the so called “REMO” correction in the
KfK FBR codesystem [19] and some features of the AARE system at
PSI Wiirenlingen [20].

e Generation of a new energy group scheme with sufficiently narrow
energy groups. Again examples may be found in the KfK FBR and
in the AARE system.

As a next step a new fine energy group system was introduced. At the
present time a preliminary library with 334 energy groups is being developed.
The structure is based on an extension of the 69 group WIMS scheme:

e WIMS energy groups below 4 eV. This choice enables the transfer of
the upscatter matrices from the 69 group to the 334 group system. A
disadvantage is the fact, that the important absorption resonance of
Pu?? at 2.67 eV is not resolved and lies near a group boundary.

e Above 4 eV, a lethargy width Au = 0.05 has been choosen with all
WIMS 69 group boundaries included. Moreover, the large absorption
resonance of U?38 at 6.7 eV is resolved in more detail.

Until now, a KEDAK-4 version with 334 groups has been realized, contai-
ning all important materials for the calculation of the investigated fresh core
benchmarks: G334V 002, being as consistent as possible with the 69 group
library G69INV005. The differences between the G69NV003 and G6INV005
libraries are mainly some changes for Pu?3® below 10 eV (see section 2.3.1)
and introduction of selfshielding factors for oxygen in the high energy region.
The next section will show some preliminary results of these developments.

2.3 Validation investigations.

The validation of the calculational procedures was one of the main tasks of
our neutron physics APWR investigations. Because of the possible problems
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with the reactivity of voided APWR lattices, it is necessary to analyze pro-
blems with a wide variety of neutron spectra. At the beginning, a common
benchmark project in collaboration between KfK, KWU and TUBS was or-
ganized (see section 1). The results are reported in reference [4] and will not
be discussed here. Furthermore, a large number of FBR problems, mainly
experiments, were used for validation work (see f.e. reference [18]). In a later
stage of the project new validation benchmarks became available for us:

e The NEACRP HCLWR burnup benchmark exercise, proposed by Ishi-
guro et al. [21,22].

e The APWR experiments at KfK, Karlsruhe (SNEAK) and PSI,
Wiirenlingen (PROTEUS).

Concerning the participation in the NEACRP HCLWR benchmark, the next
section will give some recent information. The analysis of new APWR ex-
periments is presented in a separate paper to this meeting [12], only some
results obtained with the newest group constant libraries will be discussed
here.

2.3.1 Results for the NEACRP HCLWR burnup benchmark.

The international NEACRP HCLWR burnup benchmark exercise, proposed
by Ishiguro et al. [21], was a very useful activity for the validation work.
Together with some findings from the PROTEUS evaluations, the HCLWR
benchmark investigations gave the hint to analyze the treatment of Pu?%?
in more detail; the KfK calculational procedures seemed to overestimate
the capture in this fuel isotope. As already mentioned above, the error
was found in the treatment of the absorption resonance of Pu?4? at 2.67
eV. Similar to the treatment of this resonance in the original WIMS code,
no resonance shielding tabulations were applied below 4 eV. Finally, the
KfK contributions to the NEACRP HCLWR benchmark contained solutions
with and without this error. Here some results for the voiding behaviour at
begin of cycle (BOC) will be discussed. In the figures 1 and 3, k. values
are shown for the NEACRP HCLWR burnup benchmark case 2, a wider
lattice with moderator-to-fuel volume ratio V,,/V; = 1.1 , 7 % Puy;, and
Zr cladding, obtained with some of the libraries discussed before. The ko,
values are plotted as a function of the lattice voiding. Void 0 means normal
water density, void 100 % means a totally voided lattice. Additionally to
the benchmark mean values and the KfK solution of summer 1989, four K{K
results are given:

e G334V002, new 334 energy group library (see section 2.2).
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e G6INVO005, 69 energy group library consistent with G334V 002.

e G6IEV003, 69 energy group library, used for our last design calculati-
ons [23].

e G69HOT, 69 energy group library, used for the calculations in reference
[18].

The large effect of the Pu?4? absorption resonance at 2.67 eV may be obser-
ved for the library G69HOT at void 0: this value lies &~ 1% below the mean
value. The discrepant trend of the KfK solution 1989 for void changes from
90 to 99 % compared to the benchmark mean values has disappeared for the
newer solutions, both with 69 and 334 groups. The reason is not completely
clear.
A remarkable difference occurs for the normal lattice (void=0) between the
curves for the new libraries G334V002 / G69NV005 and the other ones.
This behaviour could be identified as a data inconsistency for Pu?®® on the
KEDAK-4 library, as shown in figure 2. Here the capture cross section of
Pu?3 js plotted from the pointwise KEDAK-4 data and from three group con-
stant libraries: G6INV005, G6IEV003 based on KEDAK-4 and G69JEF11,
based on the JEF-1.1 file. Quite large deviations can be observed between
the KEDAK-4 results in the low energy region. The G69NV005 data is cal-
culated from pointwise data on KEDAK-4, whereas the G69EV003 data is
calculated from resonance parameters. The JEF-1.1 data is given for com-
parison and lies somewhat closer to the resonance data from KEDAK-4.
The figure 3 shows some results for the same lattice, obtained with
alternative calculational procedures for the data libraries G334V002 and
G69INV005. Two special codes are applied:

e RESABK. This code calculates improved cross sections in the resolved
resonance energy region (see section 2.1). The RESABK calculations
were performed in the energy region 0.25 - 148.7 eV.

e REMOCO. This code calculates effective 69 group cross sections from
group cross sections and cell fluxes, obtained with an 334 energy group
structure. The results of figure 3 have been calculated with a preli-
minary version of the program in the energy region 148.7 eV to 10

MeV.

For void=0 the effect of the improved cross section calculation in the
thermal region can be observed clearly: for both libraries G334V002 and
G6INV005 a k.- decrease of ~ 0.8% may be observed. For the dry lattices,
the effect of the RESABK calculations is small. Here the REMOCO effect
is significant: a decrease of ko of about ~ 1%. These first results indicate
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a significant sensitivity of the description of the high energy slowing down
processes. A careful assessment of this problem possibly will reduce the
spread of calculational results for dry MOX lattices, as observed during the
PROTEUS evaluations [12]. We plan to start such an assessment in the near
future on the basis of the JEF-2 nuclear data library.

2.3.2 Results for PROTEUS HCLWR experiments.

In this section some preliminary results are presented for the recalculation of
the PROTEUS Phase-1II experiments 7-9 (p/d=1.12) and 13-15 (p/d=1.26),
using the newest calculational programs and the data libraries G334V002
with 334 groups and the corresponding 69 group library G69NV005 (see
above). Figure 4 shows k., values and figure 5 the very important reaction
ratio of captures in U??® to fissions in Pu?%®, C8/F9. The same representation
as in reference [12] is used. A remarkable result is the strong overestimation
of C8/F9 at low moderation values, especially with the fine group library.
In order to investigate this behaviour, the high energy data of U?3® capture
were analyzed. Figure 6 shows these data in the energy region 10 KeV to
10 MeV from pointwise data representations on the basic nuclear libraries
KEDAK-4, JEF-1.1 and a preliminary version of JEF-2. We can observe
relevant differences in three energy ranges with different trends between the
libraries: below 40 KeV, 40 KeV - 1 MeV and above 1 MeV.

The influence of the differences between KEDAK-4 and JEF-1.1 was investi-
gated in more detail. All data of U?3® above 10 KeV on the KEDAK-4 based
library G334V002 were replaced by data, calculated from JEF-1.1 with the
KfK version of NJOY [10]. This test library is identified as G334V 003.
The G334V003 results in the figures 4 and 5 show a significant improve-
ment in the C/E values, both for k., and for C8/F9. The fourth curve in
the figures 4 and 5 is obtained with the library G69NV005, using the mo-
dule RESABK for improved calculation of the resonance cross sections in the
energy region 0.25 eV to 148.7 eV. The ky values are lower, compared to
the standard solution, but within the experimental error. The C8/F9 values
increase significantly with increasing moderation and are obviously overesti-
mated. These results are obtained on the basis of the KEDAK-4 library data
and must be analyzed in more detail. We plan to perform these investigati-
ons on the basis of the final JEF-2 library, taking care to use consistent data
for the different codes.
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Burnup calculations.

As mentioned in section 1, the burnup calculational procedures for APWR
investigations could be imbedded within the KfK project for the development
of a code system to describe the problems of the nuclear fuel cycle of all
common reactor types [24].

3.1

Calculational programs and libraries.

A careful analysis of available procedures for fuel cycle analysis led to the
decision to establish an improved version of the ORNL depletion program

ORIGEN |[25] as the basic module within the standard code system KAPROS
[9]. Some arguments in favour of this choice were:

The good experience with the code ORIGEN during the development
of the improved KfK version KORIGEN |[26].

The information for the transitions between isotopes is defined on code-
own libraries, containing data for nearly all interesting isotopes.

“Feedback” transitions (production of own precursors) can be handled
(a- decay).

On the basis of the KORIGEN code, a new KAPROS module was deve-
loped, BURNUP [27], with the following characteristics:

The ORIGEN data libraries with the information for the transition
matrix for the isotope transmutations have been reordered, resulting
in more efficient calculations (shorter loops over precursors).

The ORIGEN data library for fission products has been extended with
yields of up to 15 fissile isotopes instead of 5 before.

The number of macro burnup timesteps is not restricted by the code.
Only the capacity of the resources of the computer is a limitation.

Up to 10 micro timesteps per macro timestep can be calculated. This
ORIGEN restriction is not modified. For the micro timesteps constant
power or constant neutron flux can be selected by input. Intermediate
micro timesteps with zero power (or flux) are not allowed.

The required data for neutron induced transitions is automatically re-
trieved from preceding neutron physics calculations, if available on a
standard data interface for system dependent group cross sections. The
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required microscopic one group cross sections can be prepared in any
arbitrary way. If no data from a preceding calculation is available for
an isotope, the data of the BURNUP libraries is applied.

The procedure KARBUS, mentioned before, is the main code for the
automatized application of BURNUP. The main characteristics of this pro-
cedure are:

e Number density and geometry data can be provided with the help of the
codes NDCALC (global zone specifications) and NDWIMS (detailed
specifications) as described in section 2.1. All informations needed in
the subsequent programs are generated in these modules.

e Macroscopic group constants for reactor zones can be calculated in
different routes, selectable by input:

— Standard or modified FBR methods with the codes GRUCAL or
GRUCAH.

— Cell calculations in a onedimensional “Wigner-Seitz” model, using
the codes GRUCEL, WEKCPM/ONETRA and ONEHOM, as de-

scribed in section 2.1.

If several reactor zones are calculated in one KARBUS run, mixing of
these routes can be applied, eg. for fuel and reflector zones.

e Improvement of macroscopic group constant data by more sophisticated
methods may be applied, e.g.:

— Iterative calculation of the mean fission spectrum in a reactor zone
containing several fissionable isotopes (module CHICOR).

— Direct calculation of effective group cross sections in the energy
region with resolved cross section resonances (module RESABK).

— Direct calculation of effective group cross sections in the 69 WIMS
energy group structure from 334 fine group calculations (prelimi-

nary module REMOCO).

e Global reactor calculations may be performed, if required. The pro-
cedure KARBUS enables both cell burnup calculations and detailed
whole reactor burnup calculations. The weighting spectra for the de-
termination of the one group depletion data are taken from the last
flux calculation performed, i.e.:

1. The flux in the corresponding zone of the global reactor model if
a global reactor calculation has been performed.
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2. The flux in the fuel zone of the “Wigner-Seitz” cell if no global
reactor calculation has been performed and the macroscopic group
constant calculation was performed with a cell calculation.

3. The flux of a fundamental mode calculation for the homogenized
reactor zone in the case of application of the codes GRUCAL or
GRUCAH for the macroscopic group constant generation. A con-
stant zero buckling is applied for subcritical reactor zones, other-
wise a critical buckling search is performed.

For the global reactor calculations the following programs may be
selected:

— For twodimensional diffusion calculations, mainly in (R-Z) geo-
metry, the KfK code DIXY [28]. Evaluations are performed by
DIXY modules and by a special module DXPODA.

— For threedimensional diffusion calculations, the KfK code D3E
[29]. Evaluations are performed with the module AUDI3 [30].

— For onedimensional transport calculations (eg. for shielding pro-

blems), the S, code ONETRA, mentioned before.

e The calculation of one group data is performed in the module

COLLUP.
e The burnup calculations are performed with the module BURNUP.

e The archivation of relevant results on standard KAPROS archives is
automatized. Depending on the complexity of the problem, the amount
of archived data may be controlled by input.

3.2 Validation investigations.

At the beginning of the APWR investigations at KfK, the reactivity loss
during burnup was quite uncertain. As pointed out in reference [31], publi-
cations in the years 1981 to 1983 claimed differences in the reactivity loss
per full power day by a factor of two for comparable systems. Consequently,
the calculational procedures for fuel burnup investigations also have been
validated with the help of benchmark problems and of reactor experiments,
as far as available. Here two activities will be discussed to some extend:

1. Participation in the NEACRP HCLWR burnup benchmark, already
discussed in section 2.3.1 for the BOC voiding behaviour. Figure 7
shows a comparison for the benchmark case 2 with V,,/V; = 1.1 for
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the old library G69HOT (no Pu?? 2.67 eV shielding) and a newer
one G69HTO005 with corrected Pu?!? data with the mean values of all
benchmark solutions as reported in reference [22] (the GE9HOT results
are excluded). We can observe good agreement between the GBOHT005
and the mean results.

2. Analysis of the results of the “Isotope Correlation Experiment” ICE,

performed in the PWR at Obrigheim in W.-Germany, reported in re-
ference [32]. This experiment also was analyzed for the KORIGEN ve-
rification work [26]. For the ICE experiment five fuel assemblies were
irradiated in the Obrigheim PWR for an in-core time of 1316 days,
reaching about 30 GWd/Thm. From each fuel assembly two batches
were prepared for analysis in a number of international laboratories.
The reference [32] summarizes the results of these investigations. For
the KARBUS cell burnup calculations the life history of the fuel was
discretized into 29 macro time steps, containing a variable number of
micro time steps. The total number of time steps was 53, including
365 days cooling time after reactor life. The boron concentration was
changed after every macro time step on the basis of informations about
the reactor control from the manufacturer [33].
The results of the KARBUS cell burnup calculations show quite good
agreement with the experimental data, especially for the main fuel iso-
topes, being important for the reactor criticality. Figures 8 and 9 show
the build-up of Pu?® and the ratio Pu/U in the UQ, fueled Obrigheim
PWR, calculated with the libraries GGOINV003 and G69NVO005, using
standard calculation methods. The agreement is satisfactory.

These results for the NEACRP burnup benchmark and the ICE experiment
give good confidence for APWR burnup investigations with our procedures.

4 Fuel assembly modelling.

The first whole core investigations utilized crude models for the fuel assem-
blies. Usually, the assembly materials not belonging to the infinite lattice,
were approximated by admixtures to this lattice. In reference [34] a syste-
matic investigation of this problem may be found. An important advantage
of this fuel assembly model is the possibility to perform burnup calculations
for these modified infinite lattices within whole core investigations, using the
whole core spectra for the one group calculation for the depletion. However,
the problem is more complicated if the fuel assembly contains rod positions
to be used for reactor control. Here more detailed fuel assembly models are
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necessary. The calculation of a hexagonal fuel assembly, containing a num-
ber of control rod positions with absorber or follower material is not simple.
In reference [35] a comparative study for this problem has been performed.
Three alternative transport theory based methods have been compared:

1. Two-step cell calculation:

e Cell calculation for the infinite fuel array, followed by a

e Supercell calculation for a control rod position, filled with absorber
or follower, surrounded by the homogenized fuel data from the
preceding cell calculation and other fuel assembly components.

For the cell calculations collision probability methods are used.
2. Use of a twodimensional multigroup collision probability method.

3. Twodimensional continuous energy Monte Carlo calculations. Both
last methods enable an exact modelling of the fuel assembly.

The result of these investigations is that the simplified first two-step me-
thod is accurate enough for exploratory investigations. The two-step method
has the tendency to overestimate the control rod worths with increasing B°
enrichment, but the maximum deviation from the direct methods is rather
small (about 5 % at 90 % B!° enrichment).

These results give a justification for our first more detailed fuel assembly
calculations. A two-step procedure has been established, similar to the ap-
proach in reference [35]. The supercell model for these calculations is shown
in figure 10. The surrounding of the control rod is represented in detail. The
outer radius of the fuel is determined by the number of control rods within
the fuel assembly. The outer zone represents spacer materials and additional
water at the fuel assembly edges. The two calculational steps are:

1. Infinite lattice calculations with GRUCEL, WEKCPM and ONEHOM.
2. Supercell calculations with ONETRA.

With this calculational model, fuel assembly calculations have been per-

formed for absorber and follower configurations for different burnup stages,
different temperatures, different B° concentrations in the coolant and diffe-
rent coolant densities. In this way a data base for whole core analysis has
been created.
It is also intended to validate the onedimensional supercell procedure with
the model of figure 10. However, at the present time at KfK there is no ade-
quate code available for the calculation of a hexagonal APWR fuel assembly
with single control rod positions.
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5 Whole core calculations.

In order to reliably estimate the characteristics of an advanced reactor, it
is necessary to perform whole core calculations. The required refinement of
these core calculations depends on the refined description of the core inter-
nals. At the beginning of our APWR investigations, we applied rather crude
approximations for the fuel assemblies. Consequently, it was justified to ap-
ply less detailed models for the core calculations. As described in section
3.1, the procedure KARBUS enables the combination of macroscopic cross
section calculation, global reactor calculation and burnup calculation within
one computer run. The main restriction is the relatively poor approximation
for the description of the fuel assemblies: additive materials are treated as
admixtures of the basic infinite lattice cell. Most of the core investigations,
we have performed until now, are based on these principles. In reference
[31] first cycle core calculations have been presented for two reactor types,
a homogeneous core with a single fuel assembly type and a heterogeneous
core with two assembly types (seed, blanket). These calculations have been
performed with the procedure KARBUS, using the (R, Z) option of the code
DIXY for the homogeneous core and the (A, Z) option of the D3E/AUDI3
route for the heterogeneous core.

For more complicated multi cycle calculations with fuel management
new calculational procedures have been developed on the basis of precalcula-
ted cell or fuel assembly burnup data. In reference [34] this principle has been
applied with some simplifications for the determination of the cross sections
at arbitrary burnup stages: on the basis of cell burnup calculations with a
rather fine burnup mesh, the most reasonable values from this burnup tables
were taken. In the meantime a new module XSPROC has been developed
for the interpolation of these burnup dependent cross sections.

Starting from the experience gained during the investigations of reference
[34], new procedures have been developed for the more complicated multi-
cycle calculations:

1. A new data library has been created, containing cell or fuel assembly
data for the most important fuel parameters:
e Fuel, clad and moderator temperatures.
e Moderator density.
e Moderator B° concentration.

e Fuel burnup.

Control rod specification (number of rods, rods in/out).
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On the basis of the results of preceding cell or fuel assembly burnup
calculations, stored on standard KAPROS archives, the new program
CXSLIB creates a library HXSLIB, containing the data needed for

core calculations.

. A corresponding KAPROS procedure for the organisation of reactor
calculations, starting from the HXSLIB library: ARCOSI, Advanced
Reactor COre SImulator, with the following features:

The whole core calculations are performed with the nodal code
HEXNODK, being developed on the basis of the KWU code
HEXNOD [36]. Only minor changes have been made for the im-
plementation in the KAPROS system and for the representation
of the results.

The preparation of the burnup dependent cross sections in the
reactor zones is based on the interpolation of HXSLIB library
burnup data.

A criticality search by change of the B% concentration of the mo-

derator can be performed, using interpolated cross sections from
the HXSLIB library.

The preparation of the burnup pattern in a threedimensional core
model can be started from a twodimensional precalculation.

The arbitrary insertion of an arbitrary number of fuel assemblies
with control rods is allowed for a threedimensional core model.
Also fuel assembly clusters can be handled. Until now, an auto-
matized change of control rod insertions is not yet realized.

An arbitrary number of time steps within one core cycle is allowed.
A criticality search is performed after each timestep.

Fuel assembly shuffling can be performed after each core cycle.
The present version enables two shuffling strategies:

— The fuel assemblies are shuffled in a fixed pattern (“absolute
addressing” ).

— The fuel assemblies are shuffled in a predefined order with
respect to the burnup (“relative addressing”).

An arbitrary number of succeeding fuel cycles, using the same fuel
assembly shuffling strategy, is allowed. The number of whole core
calculations is only restricted by the computer resources (eg. com-
puting time, storage requirements). For the investigations of refe-
rence [23] 7 cycles were completed with 10 micro timesteps each.
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The 8th macro timestep was terminated, because the ARCOSI
graphic interface file could not be extended any more (computer
restriction).

e Restart options are available for several purposes, like:

— Calculation of succeeding cycles.
— Parameter variations, as temperature, boration, water den-
sity.
e All relevant results are stored with a special format on a graphics
interface file. A DISSPLA based interactive plotting procedure at
KfK enables the direct representation of these results [37).

Figure 11 shows a flowchart for the stages of neutron physics calculations, as
realized at the present time. The archives 1 and 2 are standard KAPROS
archives. Figure 12 is a typical plot, directly produced from the ARCOSI
interface file with the program PLY. The axial power rating of fuel assembly
no. 2 is given. Every curve is identified uniquely with information about
cycle, keysy of the core, full power days in the cycle, B!® content in the water,
axial form factor and fuel assembly identification. The differences between
the 6th and 7th cycle are small.

6 Summary.

The present paper gives an overview of the developments at KfK during
the past 10 years, related to the neutronics investigations of a tight lattice
high converting PWR (the so-called Advanced Pressurized Water Reactor
APWR). The principal objective of these investigations was the reliable pre-
diction of the neutronic longterm behaviour of an APWR core for all coolant
conditions (voiding problem). Systematic developments of data libraries and
calculational procedures and improvement of the models for the description
of the APWR cores enable at present reliable exploratory longterm investi-
gations for an advanced PWR. core with the following characteristics:

e hexagonal fuel assemblies and

e reactor control by water boration or control rods in selected fuel as-
semblies.

The applied data and methods are validated satisfactorily for the range of
core parameters of interest at present.

In the near future consistent data libraries for different calculational pro-
cedures, described above, will be established on the basis of a reliable modern
basic nuclear data file, probably JEF-2.
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'50.02.02 Thermo- und fluiddynamische Untersuchungen
zu einem FDWR-Kern

50.02.02/08A Evaluation of Critical Heat Flux and Flooding Experiments
PRS ON1D for High Conversion PWR'S
(M. Dalle Donne; INR)

ABSTRACT

High converting PWR's (HCPWR or APWR) are based on fuel elements with rod
placed in a tight lattice triangular array. The CHF correlation developed at KfK for
such geometry has been tested against recently performed experiments. For tests
with grid spacers the correlation has been confirmed by various experiments
within a scatter band of 10 - 20%. The original KfK correlation prediction for
spiral supports is based on tests with single spiral wire and it is not applicable for
six integral spiral rib supports. A modification of the correlation, which accounts
for this kind of support as well, is proposed in the paper.

The computer code FLUT originally developed at GRS-Garching, for the modelling
of the flooding phase during a Loss-of-Coolant Accident in a PWR, has been
modified to account for the different APWR core geometry. The new version of
the code developed at KfK is able to predict better than FLUT both the tests
performed for the APWR as well as for the PWR core geometry. The latest version
of FLUT-FDWR, called FLUT-FDWR-MM, allows a finer axial nodalisation of the
fuel rod in the region of the quench front. This reduces the oscillations in the rod
cladding temperatures and in other physical parameters, and, in some cases
improves even the level of the code predictioris.
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I INTRODUCTION

The design work for the Kernforschungszentrum Karlsruhe (KfK) concept of an
Advanced Pressurized Water Reactor (APWR), also called High Conversion PWR
(HCPWR) /1, 2/, has been supported at KfK by theoretical and experimental work
in the field of thermohydraulics. In the present paper the latest theoretical work
in this field is presented. Two aspects will be deaith with, namely the confir-
mation and further development of a correlation capable of predicting the
critical heat flux in a tight lattice triangular array of rods, and the improvements
of the computer code FLUT-FDWR (FDWR = Fortgeschrittener
Druckwasserreaktor, i.e. APWR) developed for the modelling of the reflooding
phase of a tight lattice HCPWR after a Loss of Cooland Accident.

I CRITICAL HEAT FLUX CORRELATION

In 1984 Dalle Donne and Hame developed a new critical heat flux correlation
valid for triangular arrays of rod bundles /3/. This correlation should hold for rod
bundles with grid spacer supports as well as for spiral wire supports. In the
present paper this correlation will be compared with experimental evidence
related to rod bundles with tight triangular lattice made available since 1984,
both for bundles with grid spacers and with spiral spacers. -

The Dalle Donne-Hame correlation is based on the WSC-2 correlation (Table ) /4/,
whereby the geometry-dependent parameters Q1, Q2, Q4 and V were determined
by root mean-square fitting from experimental data of CHF tests performed for
rod bundles with tight triangular rod lattices (1.02 < p/d < 1.36,d = rod
diameter, p = lattice pitch).

The new determined values were (for the explanations of the meaning of the
symbolssee Table I):

Qy = 1.748,Q; = 7.540,Q4 = 8.783 (1)

For clusters with grid spacers:
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V = -0.252-2.789 exp (- 3.874G) + 1.915 exp (-0.234G) (2)

anf for spiral wire spacers:

V = 1-FF (0.336 + 0.09G-0.697 exp (-2.68 G)) (3)
with
FF = 2.6695 (F09'5-1) (4)
0.5 372.16
(p/d)

where d = rod diameter, p = rod pitch, H = axial pitch of the spiral spacer.

In the correlation of Ref. /3/ the parameter Y' (see Table |) was omitted because
the correlation was intended for application to large bundles with a great
number of rods, where the effect of the bundle boundary is negligible on the
central rods of the bundle and in presence of small power gradients
perpendicular to the water flow. In thiscase Y' = 1.

.1 Experiments with Bundles with Grid Spacers

.11 CEA Experiments

In 1987 M. Courtaud et al published the results of their CHF experiments /5/. The
experiments were performed with Freon-12 and transformed to equivalent water
values using the transformation factors suggested by Stevens et al /6/ and by their
own experiments. Table Il shows the main data of the CEA experiments. For the
evaluation of their experiments they used also the KfK correlation /3/. The
agreement was rather good, our correlation underpredicting the experimental
data of 8.2% with a standard deviation of 9.4%. However, the KfK correlation
underpredicted of about 24% the results for a rod cluster with guide tube cells.
This is to be expected as our correlation has been developed for uniform rod
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clusters. On the other hand, the application of the KfK correlation for the pre-
diction of the DNBR (minimum ratio between the CHF and the maximum hot
channel heat flux) in the reactor core is still valid, because there will certainly be a
region in the large fuel rod bundles of a APWR which is practically unaffected by
the presence of guide tubes. Moreover, in the guide tube region the CHF is higher
than predicted by the KfK correlation and the DNBR is determined by the bundle
region unaffected by the guide tubes.

11.1.2 JAERI Experiments

in 1989 Sugimoto et al. have published the results of their CHF water experiments
with a 4 rod bundle /7/. Table lll shows the main operating conditions of this
experiment. Due to the relatively low number of rods and the considerable
effects of the cluster boundaries, the results of the experiments were also
evaluated in terms of local subchannel conditions using the COBRA-IV-1 sub-
channel analysis. Besides with the KfK /3/, the experiments were compared with
the EPRI-B&W /8/, EPRI-Columbia /9/ and Katto /10/ CHF correlations as well. Using
the bundle averaged flow conditions, the two latter correlations overpredicted
the experimental data by 20 to 100%. Therefore the comparison with the local
conditions calculated with COBRA-IV-I was performed only for the first two
correlations, which already for the averaged flow conditions gave an agreement
better than + 20%. For the case of the KfK correlation, the unbalance factor Y
was used for the comparison with local flow conditions. Fig. 1 shows the results of
these comparisions. The CHF ratios obtained from the local flow conditions are
smaller than those from the average ones, thus the agreement between
experiment and KfK correlation is slightly better of that with the EPRI-B&W

correlation.

Fig. 2 shows the comparision of experimental data obtained subsequently by
JAERI for other test sections with seven rods and p/d = 1.2 as well, and water
pressures up to 16 MPa. The agreement with the KfK correlation, on the base of
the local flow conditions and using the unbalance factor Y', is excellent. JAERI
uses now the KfK correlation, with an uncertainty band of + 15%, for the
thermohydraulic core design calculations /11/.
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1.1.3 Mitsubishi Experiments

Mitsubishi has recently performed CHF experiments with a 7 rod bundle with
Freon and water/12/. Table IV shows the main operating conditions of this
experiment. Using the local flow conditions and the local subchannel unbalance
factor, the experimental results agree quite well with the KfK correlation for heat
fluxes up to 2000 KW/m2. For higher heat fluxes the KfK correlation overpredicts
slightly the experimental data (18% at a flux of 4000 KW/m2). Without
consideration of the unbalance factor Y' the overprediction would have been
much higher: 56% at 4000 KW/m2/13/.

11.1.4 Experiments at KfK - Braunschweiq University

Recently KfK and the Braunschweig University have performed a joint experiment
with a 7 bundle and Freon-12 /14/. The average flow condition experimental data
have been compared with the Dalle Donne-Hame correlation /3/. The agreement
is relativel good up to a mass velocity of 3000 Kg/m2sec. For higher mass velocities
the KfK correlation overpredicts the experimental results quite considerably. The
analysis of the JAERI and Mitsubishi experiments (see subchaptersil.1.2 and 11.1.3)
indicate that the agreement would improve very much if the comparison were
performed with local flow conditions and under consideration of the local
unbalance factor Y'. The reason for this is of course the relatively low number of
rods used in the bundle for this experiment.

.2 Experiments with Bundles with Integral Spiral Ribs

The Dalle Donne-Hame CHF correlation /3/ was developed also for rod clusters
with spiral wire supports and, to our knowledge, predicts well all the experiments
for this kind of bundles available in the literature. However, the proposed
APWR's with very tight lattices (p/d < 1.2) have the fuel rods supported by six
integral spiral ribs /1/. This kind of support offers some advantages in respect of
spiral wires, as, for a given axial distance between the supporting sections of the
rods, the pressure drops are considerably smaller. This is because, in the case of six
spiral starts, the axial pitch of the spiral is only 1/6th of the single start spiral wire
for a given axial distance between the supporting sections. At the time of the
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development of our CHF correlation, no CHF experiment with clusters with six
integral spiral ribs was available in the literature. However, recently such an
experiment has been performed by KWU /15/. Table VI shows the main operating
conditions of this experiment with water.

Fig. 3 shows a comparison of the KWU experimentai data with the KfK CHF
correlation for spiral wire spacers (Egs. (1), (3), (4) and (5)). The correlation
underpredicts the data by up to 40%. As the discrepancy increases with the water
mass velocity, itis likely that this may be due to wrong values for the parameter
V, which accounts for the effect of the spacer on the CHF and is mass velocity
dependent (Eq. (3)). The reason for this discrepancy may be due to the fact that
the correction factor FF in Eq. (3) has been obtained on the assumption that the
increase of CHF caused by the spacer is proportional to the increase of the friction
factor caused by the wire spiral spacer. This has been proved to be so for the
single wire spiral supports /3/, butitis not true when the results are applied to a
different geometry as the six integral spiral ribs kind of support.

Fig. 4 shows a comparison where the value of V has been obtained with the factor
FF set equal to one. The agreement is excellent, the mean error being 0.9% and
the standard deviation 5.6%. |.e. the results with the experiments with six inte-
gral spiral ribs (H/d = 63.2, where H = axial pitch of spiral rib, d = rod diameter)
agree quite well with those for the bundle with the single spiral wire for which Eq
(3) was obtained. This was a bundle with H/d = 13.64/3/. To account for the
different number of starts between a single spiral wire and a six spiral ribs kind of

support Eq. (5) should by replaced by:

3] 2.16
F = (%30.5 + ns1'42 7.6[——73——(3“) ] (6)

Whereby ng, number of starts, is equal 1 for the single wire case and equal to 6 for
the six integral spiral ribs case respectively. Eq (6) should, however, used with
caution, as it is based on only one experiment with a rod cluster with six spiral
ribs.
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Hi. DEVELOPMENT OF THE COMPUTER PROGRAMME FLUT-FDWR

For the development of the APWR at KfK, the calculations of the blow-down
phase of a Loss-of-Cooland Accident (LOCA) were performed with the computer
code RELAP 5/MOD 1, properly modified to account for the different geometries
present in the APWR cores /16/, while the reflood phase was modelled with the
code FLUT-FDWR, a further version of the code FLUT, originally developed at GRS-
Garching for PWR's /17/, as it was discovered that RELAP 5/MOD 1, as well as
RELAP 5/MOD 2, was not well suited to model the reflood phase of a core of an
APWR.

The hydrodynamic model in FLUT is a two-fluid model with six conservation
equations for mass, momentum and energy. The interaction between the phases
is modelled by a very simple set of constitutitve equations for mass transfer rate,
interfacial drag and interfacial heat transfer, which fulfils basic requirements as
symmetry of phases, increase of phase interaction with growing deviation from
equilibrium and correct behaviour of the disappearing phase (interaction terms
gradually decrease as one phase is disappearing), while the dependence on the
flow regime appears only indirectly /18/. This proved to be an advantage for the
calculations in APWR-geometry. As a matter of fact, most of the presently used
flow maps are based on experimental evidence for pipes or for bundles in normal
PWR geometry. Their previsions in case of a different geometry may fail com-
pletely. The calculations of the first forced reflooding experiment in a very tight
APWR geometry with different codes proved this fact/19/. On the other hand the
simpler formulation of the FLUT code assures a wider generality and can better
cope with this new geometrical configurations /20/.

The one dimensional heat conduction model of the code is able to simulate plates
and hollow or full cylinders. Each heat conductor can have up to three material
zones separated by gaps. Heat generation can be considered in material zones.
Suitable heat transfer correlations depending on the flow regime connect the
fluid and the heat conductor model. The positions of the lower and upper
quench-front for each fuel rod is calculated explicitly by means of analytical
correlations for the quench-front velocity /21, 22/. This compensates partly the
lack of the axial conduction in the one dimensional heat conductor model. For
the simulation of a reactor primary system, a network of one dimensional flow
elements (pipes) and special plenum cells (lumps) is applied. The reactor core may
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comprise parallel cells with fuel rods of different power connected to each flow
channel. For the primary coolant pumps, a centrifugal pump model is available.
The temperatures of the secondary side of the steam generator tubes and the
injected mass flow rates of the ECCS must be given as input data.

in the next two subchapters the improvements introduced at KfK to the code

FLUT will be reviewed and shortly discussed.

1.1 FLUT-FDWR: Introduction of the Two Diameter Droplets Model for the
Flow Regime above the Lower Quench Front and Other improvements

The modified version FLUT-FDWR contains some new correlations and physical
modeis which improved its prevision capability /23, 24/.

The criterion of Hsu and Young for the onset of the upper quench-front/25/ was
introduced in order to avoid a too early quenching of the rod cladding from
above. This criterion allows the beginning of the rewetting process only when the
void fraction a is less then 0.95 and the cladding temperature T is lower then
5400C and gave satisfactory results when applied to the PWR geometry /26/.

A new droplet model for the zone immediately downstream the lower quench-
front improved the calculation of the precooling effect in the cases in which the
quenching of the cladding takes place at a high void fraction (a = 0.8 at the
quench-front). Figure 5 shows the flow patterns of the two extreme reflooding
situations: flow pattern A occurs usually for high flooding rates (more then 4
cm/s) while flow pattern B is typical of low flooding rates /27/. The establishment
of one or the other of these flow patterns s also affected by the inlet subcooling
of the floeding water and by the volumetric power density in the bundle: lower
inlet subcooling and high power density favour the pattern B. In an APWR core,
where the power density might be higher than in a PWR, pattern B may become

of major importance.

The original package of heat transfer correlations of the FLUT code is based on a
flow pattern of type A and underestimates the precooling of the cladding before
quenching in case of pattern B,where the zone of the dispersed flow film boiling
begins directly above the quench-front. A very important parameter in this flow
regime is the average droplet diameter used to calculate the heat transfer
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coefficient and the interfacial area between vapour and water droplets. In the
original version of FLUT this parameter was set to a unique constant value. Basing
on astudy of R. Lee about the generation of droplets at the quench-front and
their subsequent evolution /28/, a simplified model was implemented in FLUT-
FDWR. Here the region of dispersed flow is divided into two subregions (see
Figure 5):

a) azoneoflength L, immediately downstream the quench-front,
in which the calculation uses a valued; = 0.127 mm for the
droplet average diameter accounting for the presence in this
subregion of two kinds of droplets of different diameter
generated below (in the zone of transition boiling) by the
bursting of bubbles;

b) theremaining part of the dispersed flow region, in which the
valuedy = 2 mm s used as in the original version of the program
(in this zone only the bigger droplets survive, as the smaller ones
evaporate completely within the first zone of length L).

For the length of the zone in which the diameter dy is used a reference value

Lo = 0.2 m was determined by means of optimisation calculations of the experi-
ment FLECHT No. 32114 /29/. For the other cases L was calculated by means of a
simplified energy balance. Supposing that the zone of influence of the small
droplets depends linearly on the volumetric power density on the fluid Q and on
the initial cladding superheat AT, referring to the value Lo we obtain:

L = Lo(Qo/Q)(ATw/AT) (7)

where the values with index 0 refer to FLECHT exp. No. 32114 /29/. This method
gave good results in the calculation of many experiments in PWR and APWR
geometry /23/.

For the calculation of the friction factors, new relations for a proper evaluation in
APWR core channels were introduced in FLUT-FDWR /23/.

The dependence of the interfacial drag coefficient on the channel geometry can
be accounted forin FLUT-FDWR by giving different values of the parameters R,
and Ry of the relation of Oseen /30/ in the different components of the system.
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According to the results of parametric calculations of many reflooding
experiments and to the experience of other authors, the following reference
values have been established /23/:

Ry = R} = 0.70 m for a very tight APWR rod lattice (p/d = 1.06,dp = 2.6 mm)
Ry = Ry = 0.25 m for a PWR geometry (square rod lattice with dn = 12.0 mm)
Ry = Ry = 0.10 m for pipes. (8)
.2 FLUT-FDWR-MM: Introduction in the Heat Conductor Model of a Mesh

Moving with the Quench-Front

The moving mesh has been introduced into the heat conductor model of FLUT-
FDWR in order to reduce the oscillations caused by the propagation of the
quench-front. The conceptual illustration of the moving mesh is given in Fig. 6.
The nodalisation shown on the left of this figure is usually used in the FLUT-
FDWR calculation. The axial length of each heat conductoris about4 ~ 6 cm. In the
new version of the code, several heat conductor cells around the quench-front
are divided into finer ones. Six finer calls for each of the three conductor cells
around the quench-front, which are shown in this figure, are used as a standard
nodalisation in FLUT-FDWR-MM. The number of divided cells, their location
refative to the quench-front and the number of finer cells can be changed by
input. The part of the conductor divided into finer cells is moving with the
quench-front. When the conductor cell is divided into finer ones, the same
temperature distribution as that of the divided cell is assigned to each finer cell.
On the other hand, the temperature is assumed to be an arithmetic average of
those of the finer cells when the finer cells are combined into one large cell.

The important parameters for the physical model of FLUT-FDWR, L of the droplet
model and Ry and R| of the relation of Oseen for interfacial drag between liquid
and vapour phases, were optimised for the coarse mesh used in the FLUT-FDWR
calculation /23, 24/. However, the nodalisation effect on the calculation results is
very large and very important /23, 31/. This means that the values of these
parameters should be reoptimised for the new version with the moving mesh.
Through the course of post-test calculations for various reflooding experiments
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_using FLUT-FDWR-MM /32/ the optimum values for Ry and Ry were determined as
follows:
Ry = R| = 0.25 m for a PWR geometry (square rod lattice with dp = 12.0 mm)

Ry = R| = 0.10 m for a APWR geometry (triangular rod lattice p/d = 1.13,
dh = 4.17 mm)

1]

Note that smaller values of Ry = R; mean stronger interfacial drag.
The optimisation work of Ref. /32/did not allow to better specify the valués of L

used in FLUT-FDWR, as the tests used had low sensitivity to this parameter. Thus
the values of Eq (7) with Lo = 0.2 m are still maintained.

.3 Comparison of the Calculation Predictions with the Experimental Data

.31 Calculations with FLUT-FDWR

Fig. 7 and 8 show the comparisons of the cladding temperatures at certain levels
of a heated rod versus time during the core reflooding. In both cases the geo-
metry is typical for a PWR core. Fig. 7 refers to a test performed in U.S.A.
(experiment FLECHT 32114 /29/) and Fig. 8 to a test performed in Germany
(experiment SEFLEX-07 /33,34/). The improvement brought up by FLUT-FDWR in
respect of FLUT is evident from the figures. However, expecially by the SEFLEX
experiment the oscillations in the temperature mentioned in subchapterill.2 are
quite considerable.

Fig. 9 shows the cladding temperatures of three heat rods at a certain level versus
time for a very tight APWR rod bundle with six integral spiral ribs support (p/d =
1.06, FLORESTAN 1 experiment /19, 35/). Also here the agreement of the
experimental data is considerably better with FLUT-FDWR than with FLUT. Fig. 10
shows that also the temperature of the steam at the outlet of the test section of
the FLORESTAN 1 experiment is better predicted by FLUT-FDWR than by FLUT.
Comparision with other experiments gave similar results /23, 24/.
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11.3.2 Calculations with FLUT-FDWR-MM

The calculations were performed for PWR as well as APWR geometries, especially
in the cases where FLUT-FDWR was producing relatively large oscillations in the
cladding temperatures and other physical parameters of the test.

Fig. 11 shows the cladding temperatures calculated with FLUT-FDWR-MM for the
same test of Fig. 8 (SEFLEX-07). The temperature oscillations are reduced, if not
all, quite considerably in amplitude and the agreement with the experimental
values is better. Fig. 12 shows the cladding temperatures calculated with FLUT-
FDWR and FLUT-FDWR-MM for another experiment in PWR geometry (NEPTUN
5036 /36/). The calculated values are compared with the experimental data of the
two measured rods. Also here the improvement caused by FLUT-FDWR-MM in
respect of FLUT-FDWR is evident. The same can be said for the calculation of the
water carry-over (see Fig. 13).

FLUT-FDWR-MM was tested against tests performed in a APWR geometry as well.
Fig. 14 shows the cladding temperatures calculated with FLUT-FDWR and FLUT-
FDWR-MM for a rod bundle with p/d = 1.13 (NEPTUN 111 /37, 38/). The calculated
temperatures are compared with those of four measured rods. The comparison
shows quite clearly the necessity of using with FLUT-FDWR-MM, a considerably
lower value of R; = Ry than in the case of FLUT-FDWR. The experimental values of
the cladding temperatures tend to be slightly underpredicted, however with
FLUT-FDWR-MM, the number and amplitude of the temperature oscillations is
considerably reduced. Comparisons with other experiments are shown in Ref.

132/,

v CONCLUSIONS

The latest KfK activities in the field of theoretical thermohydraulics for the APWR

have been mainly concentrated

a) on the development of a réliable correlation for the prediction of a
Critical Heat Flux in an APWR core geometry, characterized by fuel rod
bundles with relatively tight triangular rod lattices, and
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on the development of the computer code FLUT, originally developed
by GRS-Garching to model the flooding phase during a Loss-of-Coolant
Accidentin a PWR, to account for the different core geometry of the
APWR.

The main results of the KfK work in this field are the following:

1.)

The KfK CHF correlation for triangular rod clusters with tight lattices
and grid supports /3/ has been confirmed within a reasonalbe scatter
band (10 - 20%) by various experiments performed in France, Japan
and Germany.

The KfK CHF correlation for triangular rod clusters and wire supports
/3/is not directly applicable to the KWU tests with a rod cluster with six
integral spiral rib supports. A modification of the CHF correlation is
suggested in the present paper, which accounts for both kinds (single
wire and six integral spiral ribs) of supports. This new correlation,
however, should be used with caution as it based on a relatively low
number of experiments.

CHF tests with bundles with a larger number of rods (37 or more) and
water pressures up to 16 MPa are necessary to reduce the uncertainty
band of the correlation.

The computer code FLUT has been modified in such a way that itis
applicable to core geometries typical of the APWR (tight triangular
fuel rod lattice with grid or six integral spiral ribs supports). The new
version of the code, FLUT-FDWR, is able to predict better than FLUT
tests performed for PWR as well as APWR geometries.

The latest version of FLUT-FDWR, called FLUT-FDWR-MM, allows a
finer nodalisation in the rod region, which moves together with the
propagation of the quench front. This reduces quite considerably the
oscillations in the rod cladding temperatures and other physical
parameters. In certain cases also the level of the code predictions is
improved in respect of those of FLUT-FDWR.
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Table I : WSC-2 correlation

6 A+BAHi
®(x10” Btu/hr ft?) = — —
C+ZYY!

0.25 GDAF,Q
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A = 3 B =0.25 GD

iy 3

1+QZFZGD(Y )

QuF3 ¥ GDY! Y-1
| - 1 -
C——-———g-r——— C=C'V |1+
where: D:FpDh; Dh=coolant channel hydraulic diameter (in)

Fp= radial form factor in the considered section of the bundle

pr=10'3 p p=pressure (p.s.i.a.)

F1=p 0.98291.17 <1"pr)

P
_0.841 _1.424 (1-p.)
FZ‘pr e r
_1.851 1.241 (1-p.)
FB'pr e r
G = mass velocity (106 Ib/ft? hr)
= latent heat of evaporation (Btu/lb)

AHi = inlet subcooling (Btu/lb)

z = distance from channel inlet (in)

Y = ratio of average cluster heat flux from entry to z

to local cluster radial-average heat flux at z
Y' = inbalance factor, ratio of the enthalpy increase in the
considered subchannel to the heat produced in the subchannel
from entry to z

V = grid spacers parameter. For the best fit of experimental data V=0.7.

geometry parameter Q Q2 ‘ Q3 Q

triangular array 1.329 2.372 -1 12.26
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Table II: CEA CFH Experiments /5/. Range of Operating Conditions

Number of rods = 19

Rod diameter = 8.65 and 9.5 mm

Rod pitch = 9.96 and 12.23 mm

p/d = 1.151 and 1.287

Pressure = 7.6 to 16 MPa

Mass velocity = 2000 to 8000 kg/m?s
Exit steam quality = -0.2 to 0.4
Heat Flux = 500 to 3800 KW/m?

equivalent water

Table III: JAERI CHF Experiments /7/ Range of Operating Conditions

1
N

No~ber of rods
Rod diameter = 9.5 mm

Rod pitch = 11.4 mm

p/d = 1.2

Pressure = up to 3.9 MPa

Mass velocity = 560 to 4170 kg/m?s
Exit steam quality = 0.09 to 0.41
Heat flux = 950 to 2840 KW/m?




— 239 —

Table IV: Mitsubishi CHF Experiments /12/. Range of Operating Conditions.

Number of rods = 4
Rod diameter = 9,5 mm
Rod pitch = 12 mm

p/d = 1.263
Pressure = 2-2.9 MPa
Mass velocity = 1900-3600 kg/m?sec with Freon 12

Inlet subcooling = 3-36 K

Pressure = 12.3 - 16.7 MPa

Mass velocity = 2800-4900 kg/m?sec with water
Inlet subcooling = 20-170 K

Table V: KfK-Braunschweig Experiments /14/. Range of Operating Conditions

Number of rods = 7
Rod diameter = 9.5 mm
Rod pitch = 10.9 mm

p/d = 1.147

Pressure = 2.3 MPa

Mass velocity = 1000-6000 kg/m?sec

Exit steam quality = -0.34 = +0.09 with Freon 12
Heat flux = 100 - 500 KW/m?
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Table VI: KWU CHF experiment with six spiral ribs cluster /15/.
Range of operating correlations

Number of rods = 37
Rod diameter = 9.5 mm
Rod pitch = 10.6

p/d = 1.116

Axial pitch of the spiral ribs = 600 mm

u

mm

Pressure = 7-16 MPa
Mass velocity = 1000 - 7000 kg/m?®s
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Fig.1: Comparison of the CHF experiments performed at JAERI with water for
pressures up to 3.9 MPa and a 4 rod bundle /7/ with the prediction
of the KfK /3/ and EPRI-B&W correlations /8/.
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Fig.7  Rod cladding temperature at 1.83 m high versus time for the FLECHT 32114
experiment /29/ compared with the FLUT and FLUT-FDWR prediction.
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/33,34/ compared with the FLUT and FLUT-FDWR prediction.
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Fig.9 Cladding temperatures of three rods measured in the FLORESTAN 1
experiment at 1.612 m high /19,35/ and compared with the FLUT and
FLUT-FDWR prediction.
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Fig.10 Steam temperature at test section outlet in the FLORESTAN 1 experiment
/19,35/. Comparison with the FLUT and FLUT-FDWR prediction.
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Fig.12 Rod cladding temperatures of two rods measuraed in the NEPTUN 5036
experiment /36/ at 1.18 m high and compared with the FLUT-FDWR and

FLUT-FDWR-MM prediction.
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Fig.13 Water carry over at test section outlet in the NEPTUN 5036 experiment
/36/. Comparison with the FLUT-FDWR and FLUT-FDWR-MM prediction.
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Fig.14 Rod cladding temperatures of four rods at 0.95 m high in the NEPTUN III
experiment /37,38/ compared with the FLUT-FDWR (R1=RV=O.62), with the
FLUT-FDWR-MM (R1=Rv=0.62) and with the FLUT-FDWR-MM (R, =R =0.1)
predictions. 1y
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50.02.02/09A Investigations in Freon on Critical Heat Flux
PRS ONIE in an APWR (KRISTA-Program)
(F.J. Exbacher, X. Cheng, W. Just, H.J. Neitzel; IRB)

Abstract

CHF tests on a 8 mm i.d. tube and on a 7-rod bundle, as well as theoretical studies
on the limitation of similarity by flashing have been performed.

The single tube test results can be transferred to water conditions and regarded as a
good confirmation of the well-known scaling law of AHMAD. The CHF dependence
on tube diameter was found to be more complicated than assumed by some table
authors. The CHF variation with the calculated central-subchannel exit-qualities
observed in the 7-rod bundle tests displays the same trends as the tube data. Predic-
tions using the correlation of DALLE-DONNE show a satisfactory agreement with
the test data. The experiments with several unheated rods revealed somewhat sur-
prising results and require a further interpretation by subchannel codes. The flashing
effect is different in water and in Freon and may limit the similarity of Freon, mainly
for high mass flows and small hydraulic diameters.
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50.02.02/09A  Untersuchungen in Frigen zur kritischen Heizflachenbelastung

PRS ONIE eines FDWR (KRISTA-Prog~amm)
(F.J. Erbacher, X. Cheng, W. Just, H.J. Neitzel; IRB)

1. Einleitung

Die wirtschaftliche Nutzung der Kernenergie stiitzt sich heutzutage auf leichtwas-
sermoderierte Druckwasserreaktoren (DWR). Aufgrund der relativ schlechten
Uranausnutzung werden jedoch verschiedene Alternativen zum konventionellen
Druckwasserreaktor erforscht, von denen eine der sogenannte fortgeschrittene
Druckwasserreaktor (FDWR) ist. Beim FDWR soll die Uranausnutzung durch en-
geren Gitteraufbau verbessert werden. Im Vergleich zum konventionellen DWR hat
der FDWR einen kleineren hydraulischen Durchmesser und eine héhere Massen-
stromdichte.

Fir die Auslegung eines Reaktors kommt der Einhaltung eines ausreichenden Si-
cherheitsabstandes gegeniiber dem Durchbrennen der beheizten Hiillrohrwéande ent-
scheidende Bedeutung zu. Die entsprechende Grenzbelastung wird als Kkritische
Heizflachenbelastung (KHB) bezeichnet.

Bedingt durch die Komplexitit der Siedekrise im Fall des Stromungssiedens existie-
ren derzeit noch keine theoretischen Modelle, die fiir eine zuverldssige Vorhersage
geeignet sind. In der Praxis kommen deshalb empirische Korrelationen zur Anwen-
dung, die eine experimentell ermittelte Datenbasis reprisentieren. Die Giiltigkeit
dieser Korrelationen muB auf den Parameterbereich der zugrundeliegenden MeBda-
tenbasis beschrinkt bleiben.

Eine Uberpriifung verdffentlichter K HB-Daten zeigt, daB Versuchsdaten im Para-
meterbereich eines FDWR spirlich sind. Um das KHB-Verhalten unter FDWR-Be-
dingungen zu untersuchen und eine entsprechende KHB-Datenbasis aufzustellen,
wurden KHB-Experimente in 8 mm-Kreisrohren und in 7-Stabbiindeln durchge-
fihrt. In diesem Bericht werden die Versuchsergebnisse dargestellt und diskutiert.

2. Ergebnisse in Kreisrohren

Mehr als 400 Messungen wurden in 8 mm Kreisrohren durchgefiihrt. In Abb.1 wird
die kritische Heizflichenbelastung liber der Eintriftsdampfq.ualitéit flir verschiedene
Druckwerte und Massenstromdichten dargestellt. Es ist ersichtlich, daB die kritische
Wirmestromdichte mit zunehmender Massenstromdichte und abnehmender Dampf-
qualitit steigt. Bei niedrigen Driicken oder bei kleinen Massenstromdichten existiert
eine lineare Beziehung zwischen der kritischen Heizflichenbelastung und der
Dampfqualitit. Diese lineare Beziehung verschwindet bei hohen Driicken und bei

hohen Massenstromdichten.
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Abb.2 zeigt die KHB-Ergebnisse liber der Austrittsdampfqualitdt. Mit einer zuneh-
menden Dampfqualitdt sinkt die kritische V’drmestromdichte. Die Kurven fir den
niedrigen Druck laufen steiler als die Kurven fiir den hohen Druck. Die Kurven fir
verschiedene Massenstromdichten schneiden sich. Bei einer niedrigen Dampfqualitat,
wo Blasenstromung vorliegt, verstdrkt die steigende Massenstromdichte die Stro-
mungsturbulenz, verbessert den Blasenabtransport von der Heizwand und fiihrt zu
einer hoheren kritischen Wairmestromdichte. Bei einer hohen Dampfqualitit, wo
Ringstromung herrscht, fiihrt eine hohere Massenstromdichte zu einem stdrkeren
Abril} des fliissigen Films von der Heizwand. Dadurch ergibt sich eine kleinere kriti-
sche Wirmestromdichte. Bedingt durch den Umschlag von der Blasen- zur Ring-
stromung schiebt sich der Schnittpunkt mit dem erhohten Druck zu einer hoheren
Dampfqualitat.

Unter typischen FDWR-Bedingungen, hohem Druck und hoher Massenstromdichte,
ware jedoch immer ein positiver Einflul der Massenstromdichte auf die KHB zu
beobachten, wenn man die Kurven extrapolieren wiirde. Diese Tendenz ist auf eine
verbesserte Ablagerung der flissigen Tropfen auf die Heizwand zurilickzufiihren.
Beim hohen Druck sind die fliissigen Tropfen wegen der niedrigen Oberflichen-
spannung klein. Dadurch wird die Querbewegung der Tropfen begiinstigt. Wenn die
verbesserte Tropfen-Ablagerung den verstarkten Filmabri3 iiberwiegt, steigt die kri-
tische Warmestromdichte.

Bei einer hohen Unterkihlung hat die Austrittsdampfqualitdt nur einen schwachen
Einflu auf die kritische Wérmestromdichte. In diesem Fall verlaufen die Kurven

beinahe horizontal
Vergleich mit Wasserdaten

Die Versuchsergebnisse in Frigen R12 werden mit Hilfe des Ahmad-Umrechnungs-
gesetzes /2/ auf Wasser-Bedingungen ubertragen und mit den Tafeldaten flir Wasser
/3/, /4] verglichen. Abb.3 zeigt die Vergleichsergebnisse. Mit der russischen KHB-
Tafel /3/ werden insgesamt 204 MeBpunkte zum Vergleich verwendet. Der Mittel-
wert und die Standardabweichung des Verhaltnisses der Tafeldaten zu den Mef3da-
ten sind gleich 1.01 bzw. 11.6%. Ahnliche Ergebnisse werden auch beim Vergleich
mit der kanadischen KHB-Tafel /4/ festgestellt. Fir die 344 MeBdaten sind der
Mittelwert und die Standardabweichung jeweils 0.94 und 8.7%.

Diese gute Ubereinstimmung zwischen den Versuchsdaten und den Tafeldaten weist
darauf hin, dafl das Ahmad-Umrechnungsgesetz die KHB-Daten zwischen Wasser
und Frigen R12 gut iibertragen kann.
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EinfluB des Rohrdurchmessers auf die KHB

Es ist bekannt, daB bei konstantem Austrittszustand die Kritische Heizflichenbela-
stung mit zunehmendem Rohrdurchmesser sinkt. Dieser EinfluB vom Rohrdurch-

messer wird oft durch eine expotentielle Funktion dargestelit:

D) = a 09 () 0

Der Durchmesser-Exponent ¢ wird in der Literatur unterschiedlich behandelt. Bei
der russischen Tafel /3/ wird der Wert 1/2 empfohlen, wihrend er bei der kanadi-
schen Tafel /4/ gleich 1/3 ist. Anhand von MefBdaten in 8 mm und in 4.61 mm
Kreisrohren wird der Exponent ¢ nach Gl.(1) berechnet. Die Ergebnisse, dargestellt
in Abb.4, zeigen eine starke Abhéngigkeit des Exponenten ¢ von der Massenstrom-
dichte und der Austrittsdampfqualitdt. Der Exponent ¢ steigt mit zunehmender
Dampfqualitdt und sinkender Massenstromdichte. Er variiert zwischen 0.3 bis 0.9.
Der Mittelwert fir die betrachtete Datenbasis liegt bei 0.7. Daraus ersieht man, daf}
die Methode mit einem konstanten Exponenten (1/3 oder 1/2) den Durchmesser-
EinfluB nicht darstellen kann, mindestens fiir die hier betrachtete Datenbasis.

3. Ergebnisse in 7-Stabbiindeln
Biindelteststrecke

Abb.5 zeigt die Konstruktion des Biindeltestkanals. Er besteht aus zwei Hélften und
dient zum Zusammenhalten des Biindels und zur Fiihrung der Stromung. Er hat eine
sechskantige Innenoberfliche mit einer Nennweite von 31.22 mm, einen AuBen-
durchmesser von 75 mm und eine Lidnge von 1240 mm. Das Biindel besteht aus 7
Brennstidben, die hexagonal angeordnet sind. Zur Positionierung der Brennstibe
werden acht Gitterabstandshalter verwendet. Die Gitterabstandshalter werden so
angeordnet, daB kein groBer Einflu von ihnen auf die kritische Warmestromdichte
Zu erwarten ist.

Als Heizelement im Brennstabsimulator wird ein Metallband aus Ni/Cr wendelfor-
mig gewickelt. Innen ist die Heizwendel mit MgO gefiillt, das sowohl zur thermischen
als auch zur elektrischen Isolation dient. Die Heizwendel umgibt BN, das einerseits
ein gutes elektrisches Isolationsvermogen und andererseits eine gute thermische Leit-
fahigkeit besitzt. Das Hiillrohr besteht aus Edelstahl 1.4301 und hat einen AuBen-
durchmesser von 9.5 mm. Der Brennstabsimulator hat eine beheizte Linge von 600

mm.
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In neun axialen Ebenen mit je 4 Bohrungen (¢ =1.5 mm) am Kasten wird der Druck
gemessen. Durch eine Verbindungsleitung (¢ =6.0 mm) wird ein Mittelwert flir jede
Ebene gebildet.

Um das Auftreten der Siedekrise zu liberwachen, werden an jeden Stab acht Ther-
moelemente angebracht, die sich 15 mm bzw. 20 mm stromungsaufwirts des Endes
der beheizten Linge befinden. Zur Bestimmung des Unterkanalzustandes werden
Fluidtemperaturen in fiinfzehn Unterkanilen gemessen. Zur Uberwachung des
Wairmestroms durch den Kasten werden Kastentemperaturen in verschiedenen axia-

len und radialen Positionen gemessen.
Ergebnisse mit gleichmaBiger Beheizung

Mehr als 200 Messungen wurden durchgefiihrt. Die Versuchsparameter sind:

P/(MPa) = 1.05, 1.78, 2.30, 2.72
G/(Mg/sm?) =1,2,3,4,6
T;,/(°C) = 0.0 bis Sittigungstemperaturen

Die Auswertung der MeBdaten in Biindeln ist zeitlich viel aufwendiger als an Kreis-
rohren. Man muB alle 56 Thermoelement-Werte an den Stabwéinden graphisch dar-
stellen und beurteilen, zu welchem Zeitpunkt und an welcher Stelle die Siedekrise
zuerst auftritt. Zur Zeit wurden erst ein Teil der MeBergebnisse ausgewertet.

In Abb.6 wird die kritische Warmestromdichte iiber der Eintrittsdampfqualitit auf-
getragen. Der Druckwert bleibt 2.3 MPa, wihrend die Massenstromdichte variiert.
Es ist ersichtlich, daf3 die kritische Warmestromdichte mit steigender Eintrittsunter-
kihlung zunimmt. Es existiert eine gute Linearitdt zwischen der kritischen Warme-
stromdichte und der Eintrittsdampfqualitdt, was die Qualitdt der Messungen indirekt

bestitigt.

In Abb.7 werden die KHB-Ergebnisse iliber der Austrittsdampfqualitdt des Biindels
dargestellt. AuBBerdem werden die berechneten Werte nach der Korrelation von Dal-
le-Donne und Hame /7/ zum Vergleich in derselben Abbildung aufgetragen. Dabei
wird das Umrechnungsmodell von Ahmad /2/ verwendet, um die berechneten Werte
von Wasser auf Frigen R12 umzurechnen. Im dargestellten Parameterbereich nimmt
die kritische Wirmestromdichte mit sinkender Dampfqualitdt und steigender Mas-
senstromdichte zu. Bei der Massenstromdichte G =3Mg/sm? stimmen die MeBwerte
mit den berechneten Werten gut liberein. Bei niedrigeren Massenstromdichten liegen
die gemessenen Werte jedoch hoher als die berechneten, wihrend bei hoheren Mas-

senstromdichten es umgekehrt ist.
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Aufgrund des starken Wandeffekts ist die Enthalpieerh6hung im Zentralkanal viel
hoher als im Wandkanal. Das Programm COBRA-IV-TUBS wird eingesetzt, die
Dampfqualitdt im Zentralkanal zu berechnen. Abb.8 zeigt die kritische Wirme-
stromdichte iiber der Austrittsdampfqualitit im Zentralkanal. Vergleicht man die
Kurven mit denen in Abb.2, ersicht man, daB die Kurven aus Bilindelgeometrien
dhnlich wie die aus Kreisrohrgeometrien verlaufen. Die Kurven fiir verschiedene
Massenstromdichten werden sich schneiden, wenn sie zur hohen Dampfqualitit ex-

trapoliert werden.
Einflul von unbeheizten Staben

Versuche mit einem unbeheizten Stab wurden durchgefiihrt. Dabei wurde festgestellt,
daB bei G=3Mg/sm? der unbeheizte Stab bei gleichem Eintrittszustand fast keinen
EinfluB auf die kritische Warmestromdichte hat. Um diesen Effekt genau zu unter-
suchen und einen moglichen Versuchsfehler auszuschlieBen, wurden weitere Versuche
mit zwei bzw. vier unbeheizten Stiben durchgefiihrt (siehe Abb.9). Dasselbe interes-
sante Ergebnis wurde beobachtet. Abb.10 zeigt die kritische Wiarmestromdichte tiber
der Eintrittsdampfqualitdt. Bei G =3Mg/sm? ist der EinfluB} der unbeheizten Stidbe
auf die KHB sehr gering, wahrend bei der Massenstromdichte 1Mg/sm? die unbe-
heizten Stibe die KHB stark beeinfluen. In Abb.11 wird die kritische Wirme-
stromdichte iber der Austrittsdampfqualitit des Biindels aufgetragen. Bei
G =1Mg/sm? steigt die KHB mit zunehmender Anzahl der unbeheizten Stibe, wih-
rend bei G=3Mg/sm? eine umgekehrte Tendenz beobachtet werden kann. Rech-
nungen mit einem Unterkanal-Code sind unentbehrlich, um diese Resultate besser

zu verstehen.
4. Theoretische Untersuchungen zum Druckentlastungseinfluf3

Fur die kritische Héizfléichenbelastung von Reaktorbrennstdben oder allgemein von
Verdampferrohren ist es von Bedeutung, ob der Dampf direkt an der Heizflache
entsteht oder gleichmiBig verteilt liber den Querschnitt des Kiihlkanals. Fir eine
gleichméBigere Verteilung sorgt die Dampfentstehung infolge der Druckabsenkung
in der stark reibungsbehafteten 2-phasigen Stromung.

Verwendet man fiir Experimente zur Kkritischen Heizflichenbelastung anstelle von
Wasser wegen der hohen Wirmeleistungen und Driicke ein Modellfluid mit entspre-
chenden niedrigeren Werten, so ist zu beachten, daB sich Originalfluid und Modell-
fluid hinsichtlich des erwdhnten Druckentlastungs-Effekts unterschiedlich verhalten

konnen.
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Ein MaB fiir den Druckentlastungseinfluf} ist die Dampfentwicklung dXF infolge der
Druckabsenkung bezogen auf die gesamte Campfentwicklung dX, welche sich aus
der Wiarmezufuhr tiber die Heizfliche sowie der Druckabsenkung ergibt.

Den unterschiedlichen EinfluB des Druckentlastungseffektes bei Wasser und Frigen
12 erkennt man an der unterschiedlichen Form des reduzierten p-h-Diagramms (sie-
he Abb.12(a) und Abb.12(b)). Bei Frigen 12 erhoht sich fast im gesamten 2-Phasen-
gebiet die Dampfqualitdt X im Falle einer Druckabsenkung bei konstanter Enthal-
pie. Bei Wasser ist das im entscheidenden Druckbereich nur bei kleiner Dampfqua-
litdt der Fall, und die Zunahme an Dampfqualitit ist geringer. Im Bereich groBerer
Dampfqualitdten erniedrigt sich die Dampfqualitit bei Druckabsenkung, d.h. der
Druckentlastungseffekt dXF ist dort sogar negativ.

Basierend auf einem Schlupf-Modell fiir die 2-Phasen-Stromung mit Reibung und
Wiarmezufuhr und unter der Voraussetzung von thermischem Gleichgewicht zwi-
schen den Phasen kann die GroBe dXF/dX berechnet werden. Abb.13 zeigt flr ein
Verdampferrohr von 4.3 mm Innendurchmesser einen theoretischen Vergleich der
GroBle dXF/dX zwischen Wasser und dem Modellfluid Frigen 12. Fiir Wasser wur-
den eine Heizflichenbelastung von 3.2 MW/m? und eine Massenstromdichte von 10
Mg/m2s angenommen und fiir Frigen 12 die korrespondierenden Werte 0.2 MW/m?
und 7.2 Mg/m?s. Aufgetragen wurde der Druckentlastungs-Effekt dXF/dX {iber der
Dampfqualitidt X mit dem Druck als Schar-Parameter.

Da die korrespondierenden Kurven bei Wasser deutlich niedriger liegen als bei Fri-
gen 12, ist festzustellen, daB Frigen 12 hinsichtlich des Druckentlastungs-Effektes
kein gutes Modellfluid ist.

5. SchiuBifolgerung

Im Rahmen der Entwicklung eines FDWR werden Experimente zur kritischen
Heizflachenbelastung in Kreisrohr- sowie in Bilindelgeometrien durchgefiihrt. Die
Messungen sind gut reproduzierbar. Aus erster Schidtzung ist der Fehler der gemes-
senen kritischen Warmestromdichte kleiner als 10%.

Die KHB-Ergebnisse aus Kreisrohrgeometrien konnen mit Hilfe des Ahmad-Um-
rechnungsmodells von Frigen R12 auf Wasserbedingungen tibertragen werden. Der
EinfluB des Rohrdurchmessers auf die KHB ist stark abhingig von anderen Para-
metern, insbesondere von der Massenstromdichte und der Dampfqualitdt. Der
Durchmesser-Exponent liegt zwischen 0.3 und 0.9. Er steigt mit zunehmender
Dampfqualitdt und sinkender Massenstromdichte.

Die Auswertung der Versuchsdaten in Biindeln erfordert deutlich mehr Zeitaufwand
als an Kreisrohren. Ein Teil der Versuchsergebnisse wurde dargestellt. Qualitativ
verlaufen die Versuchspunkte dhnlich wie die aus Kreisrohrgeometrien. Vergleich der
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MeBergebnisse mit der KHB-Korrelation von Dalle Donne & Hame zeigt eine be-
friedigende Ubereinstimmung.

Die Experimente mit unbeheizten Stiben zeigen iliberraschende Ergebnisse. Bei der
Massenstromdichte 3Mg/sm? haben die unbeheizten Stdbe beim gleichen Eintritts-
zustand fast keinen EinfluB auf die kritische Warmestromdichte, wahrend bei
G =1Mg/sm? ein sehr starker EinfluB zu erkennen ist. Rechnungen mit einem Un-
terkanal-Code sind unentbehrlich, um diese Resultate besser zu verstehen. Theoreti-
sche Untersuchungen zum DruckentlastungseinfluBl zeigen, daBl Frigen 12 hinsicht-
lich des Druckentlastungseffektes bei hohen Massenstromdichten kein gutes Modell-
fluid ist.
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50.02.03 Brennelementverhalten eines FDWR bei Kilhlmittelverlust-
storfdllen

50.02.03/10A Investigations of the Reflooding Behaviour in Tight Lattice
PRS ONTH Rod Bundles in the Frame of the FLORESTAN-program
(FLORESTAN-Materialtest)
(K. Wiehr, F.J. Erbacher, U. Harten, W. Just; IRB)

Abstract

This report describes an experiment, which had the aim, to deform Zircaloy-
claddings in a triangular bundle array with a pitch over diameter ratio of 1.2 as
large as possible by ballooning under internal overpressure. The FLORESTAN-
Material Test, which has to be regarded as a proper material test, was performed
under test conditions not typical of a reactor.

The bundle consisted of 61 fuel rod simulators with Zircaloy claddings. At a nearly
constant cladding temperature of 800°C the claddings were pressurized with
Helium-gas of 8.4 MPa. The atmosphere was stagnant steam of 0.4 MPa. The
plastic deformation of the claddings developed under isothermal and nearly
adiabatic conditions. A very low decay heat simulation, not typical of reactor
accident conditions, was chosen to cover heat losses caused by natural convection
of the steam and heat losses of the test section.

The assessment of the coolant channel blockage was concentrated on the clads of
- the 37 inner rod positions. The time of deformation from pressurization to burst
was less than one minute. The plastic deformation of the claddings showed a
pronounced coplanarity of the locations of the maximum ballooning at the axial
midplane of the bundle. This resulted also in deformations of the bundie housing,
i.e., the housing attained a convex shape.

The claddings of the rods partially were wrinkled into one another. The result of
the experiment were large circumferential strains at burst up to 91% and a
resulting theoretical coolant channel blockage for the inner 37 claddings of 100%
over an axial length of 7 cm.
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50.02.03.10A  Untersuchungen zum Flutverhalten enger Bindelanordnungen
PRS ON1H im Rahmen des FLORESTAN-Programmes
(FLORESTAN-Materialtest)
(K. Wiehr, F.J. Erbacher, U. Harten, W. Just - (IRB)

Das Ziel des FLORESTAN-Materialtests [1] (ausfiihrliche Beschreibung) war es, die
obere Grenze der Verformbarkeit von Zircaloyhtllen in einem Bindelverband
experimentell zu bestimmen. Dazu wurden 61 Brennstabsimulatoren mit
Zircaloyhillen der alten DWR-Abmessungen versehen und in einer hexagonalen
Anordnung mit einem p/d-Verhaltnis von 1.2 zu einem Bindel zusammengesetzt.
Das Bundel war von einem 1 mm starken sechseckigen Bindelkasten mit einer
Schllusselweite von 104 mm umgeben. Die Abb. 1 zeigt die Anordnung der Stabe
im Bindel sowie die Instrumentierung der Heizstabe (T1), der Hullen der
Brennstabsimulatoren (TE) und des Biindelkastens (TK).

Um das Ziel einer maximalen Verformung zu erreichen, wurden die Stdbe mit
84 bar He-Innendruck beaufschlagt, was bei einem AuBlendruck von 4 bar
(Dampfatmosphére) einen Differenzdruck von 80 bar ergab. Das Experiment
wurde bei nahezu adiabaten und isothermen Versuchsrandbedingungen
durchgefuhrt. Das Temperaturplateau, bei dem die plastische Verformung der
Zicaloyhullen stattfand, lag bei 800°C. Dies sind Bedingungen, bei denen in
Einzelstabexperimenten die gréBten Dehnungen [2] auftraten. Es sind jedoch
reaktoruntypische Bedingungen. Um ein Temperaturplateau wéhrend der
plastischen Verformung der Hillen zu erreichen, muBte die simulierte
Nachwarmeleistung nahezu auf Null reduziert werden. Es wurde erwartet, daf3
bei einer hexagonalen Stabanordnung gréBere Kihlkanalversperrungen
auftreten wirden als in einer quadratischen Anordnung.

Ergebnis.

Einen Uberblick uber den Verlauf, d.h. die Qualitdt des vollstandigen Ver-
suchsablaufes tber die gesamte Zeit der Datenerfassung gibt Abb. 2 wieder. Der
eigentliche Versuch, der mit der Druckerhéhung in den Brennstabsimulatoren
(etwa 260 Sekunden) beginnt, erstreckte sich nur auf etwa 100 Sekunden der
Gesamtzeit. Die Abbildung zeigt den Leistungsverlauf des Transduktors 2/Phase
3, die Temperaturverldufe des Zentralstabes und der diesen umgebenden 6 in-
nersten Staben sowie die dazugehdrigen Innendruckverldufe. Etwa 10 Sekunden
nach Zuschalten der Grundlast wurde die Leistung auf etwa 2,9 kW/Stab hoch-
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geschaltet. Die Innentemperaturen des Biindels in axialer Biindelmitte stiegen
mit etwa 5.5 K/s an. Bei etwa 790°C wurde die Leistung reduziert, um bei etwa
800°C das gewlinschte Temperaturplateau zu erreichen. Die Leistung fur den
Innenbereich des Bundels wurde auf 0,15% und fiir den AuBenkranz auf etwa
1,2% der Vollastleistung abgesenkt, also deutlich unter den 5%-Wert der
Nachzerfallswarmeleistung. Der Innendruckverlauf in den Stében stellte sich in
jedem Stab individuell je nach Dehnung ein.

Wertet man die Versuchsdaten der Einzelstdbe kranzweise aus, so lassen sich
deutliche Zusammenhéinge zwischen den in der Heizstabhllle gemessenen
Temperaturen, den Berstdricken und den Berstzeiten erkennen. In der Tabelle
sind die Mittelwerte der Temperaturen und Berstdricke fur die einzelnen Stab-
reihen (Krédnze) von Innen nach AuBen ausgewertet, sowie die Berstintervalle
angegeben.

Kranz mittl. mittl. Berstzeit-
Anz. der Stabe | Temperatur | Berstdruck | intervall Bemerkungen
(Stck) (°C) (Bar) (s)
Innenkranz
mit Zentrum 804 65,5 13-23 -
7
2. Kranz 797 63,8 17-26 --
12
3. Kranz 791 63,5 24-39 Stab 34 birst bei 50,6 s
18 (AusreiBer)
AuBBenkranz Stab 123 birst nicht
ohne Eckstibe 801 66,4 21-43 Stab 43 birst bei 52.2s
18 (AusreifBer)
Eckstabe 777 67 56-86 --
6

Die Tabelle zeigt, daB3 die gemittelten Temperaturen fir den inneren Bindel-
bereich von Innen nach AuBen einen schwachen Temperaturabfall aufweisen,
obwohl die inneren 37 Stébe des Biindels mit gleichen Stableistungen beauf-
schlagt waren. Ursache hierfiir war die unbeheizte Kastenwand, die eine etwa
150 K tiefere Temperatur als die Stabe aufwies. Da keine Kithlung durch eine
Zweiphasenstromung vorlag, kam die kéltere Kastenwand als Warmesenke auch
fur den inneren Biindelbereich zur Wirkung.
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Diese Temperaturunterschiede mit fallender Tendenz vom Zentrum (ber den 2.
und 3. Kranz nach AuBen fiihrten zu verlangerten Berstzeiten und zu niedrigeren
Berstdrucken. Die Stdbe des AuBenkranzes waren stirker beheizt, da sie den
Biindelkasten mit aufzuheizen hatten. Dadurch bildeten sich auf dem Hiill-
rohrumfang der Stdbe azimutale Temperaturunterschiede aus, was dazu fiihrte,
daB die Hullen bei niedrigeren Dehnungen und damit hoheren Innendricken
barsten.

Abb. 3 zeigt einen Bundelquerschnitt an der Stelle der maximalen Kiihlkanal-
versperrung. Die Konturen der verformten Zircaloyhillen spiegeln die zeitliche
Folge des Berstens der Zircaloyhillen wieder.

Die Hillen des Innenkranzes mit Zentralstab barsten als erste Gruppe und die nun
vom Innendruck entlasteten Hiillen wurden von den sich noch verformenden Hil-
len des zweiten Kranzes zusammengedriickt. Die Hullen des dritten Kranzes
barsten noch etwas spater als die des zweiten Kranzes und zeigen eine weniger
zusammengedrickte Kontur mit groBeren kreisdhnlichen Versperrungsflachen.
Die Hillen des AuBenkranzes, die der Eckstdbe ausgenommen, barsten im Zeitin-
tervall des zweiten und dritten Kranzes bei erhéhtem Druckniveau (siehe Tab.)
und verursachten das Aufbeulen des Kastens. Sie sind relativ wenig zusammenge-
driickt, wiesen jedoch wahrend der Verformung alle starke azimutale Tempera-
turverteilungen auf, was das hohere mittlere Druckniveau beim Bersten gegen-
Uber den Innenstaben (etwa 2-3 bar) erklart. Die unterschiedliche Wandstirken-
abnahme mit der dickeren Wandstarke zur kilteren Kastenwand hingerichtet ist
deutlich in der Abbildung zu erkennen. Die Eckstédbe barsten als letzte und
weisen nahezu kreisrunde Konturen der Hillen auf.

- Dieses Experiment verdeutlicht die groBe Abhangigkeit der Verformung von der
Héhe des Temperaturniveaus und der azimutalen Temperaturverteilung auf dem
Hallrohrumfang.

Die Abhéngigkeit der Berstzeiten von der Temperatur ist in Abb. 4 wie-
dergegeben. Die aufgetragenen MeBpunkte sind die unkorrigierten Heiz-
stabtemperaturen in axialer Stabmitte zum Berstzeitpunkt. Im Innenbereich des
Bundels (37 Stabe) stimmen die gemessenen Innentemperaturen sehr gut mit den
Hillrohrtemperaturen iiberein, da sich die radialen Temperaturunterschiede in
den Stiaben, die in der Aufheizphase entstanden waren, bis zum Berstzeitpunkt
wegen der gewahlten ProzeBfihrung wieder véllig ausgleichen konnten. Bei den
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Staben des AuBenkranzes war dies wegen der kalteren Kastenwand nicht
méglich, so daB sich einerseits azimutale Temperaturunterschiede auf dem
Hiallrohrumfang, andererseits radiale Temperaturprofile in den Stdben
ausbildeten. Die tatsichlichen Hullrohrtemperaturen des AuBenkranzes waren
niedriger als die in der Graphik eingetragenen Heizstabtemperaturen. In
verstarktem MaBe gilt dies fiir die spat berstenden Eckstabe des AuBenkranzes,
da die Warmeabgabe dieser Stabe an den kalteren Biindelkasten entsprechend
héher war und die Temperaturen der Eckstabe etwa 20 K niedriger waren als die
der Gbrigen Stabe des AuBenkranzes [1]. Der eingezeichnete Kurvenverlauf ist
das Ergebnis von Rechnungen mit dem REBEKA-Berstmodell. Das Modell wurde
an Einzelstabversuchen bei adiabaten, isothermen Versuchsrandbedingungen
verifiziert und zeigt eine recht gute Ubereinstimmung mit den Daten des
Materialtests.

Abb. 5 zeigt eine Ansicht auf das verformte 61-Stabbiindel im axialen Mittel-
bereich in der Mittelebene. Die starke Verformung der Hullen im Mittelbereich
des Bundels und eine ausgepragte Koplanaritit der Berststellen sind deutlich zu
erkennen. Die ausgepragte Koplanaritat der Berststellen im Innenbereich des
Biindels war durch die nahezu adiabate ProzeBfiihrung bedingt. Die Verformung
begann im heiBesten Bereich in Bindelmitte. Durch die sich verschwichende
Wandstérke nahm die Spannung zu, die Temperatur der Hille blieb jedoch kon-
stant, da die duBere Kihlung fehlte. Damit nahm die Dehnung an der Stelle
einmal begonnener Verformung weiter zu. Es entstand eine ausgepragte kopla-
nare, lokale Hillrohrverformung.

In einem Bindelexperiment mit &hnlichem integralen Huallrohrtemperaturver-
lauf, jedoch bei reprasentativer Warmeleistung und Kithlung wahrend der Flut-
- phase eines Kihimittelverluststérfalles, fiihrt eine lokal sich vergroBernde Hull-
rohroberflache lokal auch zu einer Hillrohrtemperaturabsenkung und es kommt
zu einer Verlangsamung bzw. zum Stillstand der Verformung. Andere axiale Hill-
rohrbereiche, bei denen der Spalt zwischen Warmequelle und Hille kleiner ist,
erreichen nun héhere Temperaturen und beginnen zu verformen. Dieser nega-
tive Temperaturriickkopplungseffekt iber eine sich vergréBernde Hillrohr-
oberflache fehlte jedoch beim FLORESTAN-Materialtest. Das axiale Leistungs-
bzw. Temperaturprofil bei fehlender Kihlung der Hulle ist also die Ursache fur
diese koplanare Dehnung im inneren Bereich des Bindels.
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Abb. 6 zeigt die Dehnungsverldufe aller 61 Hallen Gber der axialen beheizten
Lange sowie die sich daraus errechnende Kiihlkanalversperrung.

Betrachtet man die Dehnungsverldufe der Hullen des duBeren Kranzes und der
inneren 37 Hillen getrennt (Abb. 7 und 8), so werden die oben beschriebenen
Phanomene noch deutlicher. Die AuBenhillen zeigen zwei Dehnungsmaxima, ei-
nes in axialer Bindelmitte, das zweite unterhalb des néchsten Abstandshalters.

Ein Teil der Hullen des AuBenkranzes barst unterhalb des mittleren
Abstandshalters. Verantwortlich dafir war die sich im Bindel durch
Naturkonvektion ausbildende Stromung. Im Innenbereich des Biindels bildete
sich eine schwach aufwaértsgerichtete Strémung aus, wohingegen im
AuBBenbereich des Bindels eine schwach abwaértsgerichtete Stromung
vorherrschte, die durch die kéltere Kastenwand hervorgerufen wurde.

Die 37 Innenhillen dagegen weisen ein ausgepragtes Dehnungsmaximum etwas
oberhalb der Bandelmitte auf. Dabei treten Umfangsdehnungszunahmen von bis
zu 91% auf. Daraus errechnet sich fir den Innenbereich des Biindels eine
theoretische Kithlkanalversperrung von 100% Uber einen axialen Bereich von
etwa 7 cm. Die Rechnung bericksichtigt jedoch nicht die starke Einfaltung der
Hillrohrkonturen, sondern errechnet Sechseckkonturen, die die Kihlkanale ver-
sperren. Das tatsdchliche Bild der Verformungen (Abb. 3) zeigt, daB selbst bei so
hohen Verformungsgraden noch kleine Kihlkanaléffnungen selbst im Bereich
maximaler Kithlkanalversperrung verhanden sind.

Das Experiment zeigt, daf3 das Verformungspotential der Zircaloyhdillen in einer
hexagonalen Geometrie deutlich gréBer ist als in einer quadratischen An-
ordnung. Zur Beurteilung der Kiihlkanalversperrung unter Kihimittelverluststér-
fallbedingungen ist ein Huillrohrverformungsexperiment unter reprasentativen
Kuhlbedingungen mit FDWR-Hullrohr und dem richtigen p/d-Verhéltnis er-
forderlich.

Literatur

[1] K.Wiehr, FLORESTAN-Materialtest, KfK 4694, M&rz 1990.
[2] H.G. Weidinger et al.; Loca-Fuel Rod Behaviour of KWU-Pressurized Water
Reactors, CSNI-Report No. 13, Spatind, Norway, Sept. 1976.
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Ansicht auf verformtes 61-Stabblndel (Mittelebene)
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